N

N

Transport de soluté biologiquement actif en milieu
poreux incluant une phase biofilm: de la modélisation
numérique aux perspectives expérimentales

Laurent Orgogozo

» To cite this version:

Laurent Orgogozo. Transport de soluté biologiquement actif en milieu poreux incluant une phase
biofilm: de la modélisation numérique aux perspectives expérimentales. Autre. Institut National
Polytechnique de Lorraine, 2009. Francais. NNT: 2009INPLO91N . tel-01748791

HAL Id: tel-01748791
https://hal.univ-lorraine.fr/tel-01748791
Submitted on 29 Mar 2018

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://hal.univ-lorraine.fr/tel-01748791
https://hal.archives-ouvertes.fr

UNIVERSITE
DE LORRAINE

AVERTISSEMENT

Ce document est le fruit d'un long travail approuvé par le jury de
soutenance et mis a disposition de I'ensemble de Ila
communauté universitaire élargie.

Il est soumis a la propriété intellectuelle de l'auteur. Ceci
implique une obligation de citation et de réeférencement lors de
I'utilisation de ce document.

D'autre part, toute contrefacon, plagiat, reproduction illicite
encourt une poursuite penale.

Contact : ddoc-theses-contact@univ-lorraine.fr

LIENS

Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 122. 4

Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 335.2- L 335.10
http://www.cfcopies.com/V2/leg/leg droi.php
http://www.culture.gouv.fr/culture/infos-pratiques/droits/protection.htm



mailto:scdinpl@inpl-nancy.fr
http://www.cfcopies.com/V2/leg/leg_droi.php
http://www.culture.gouv.fr/culture/infos-pratiques/droits/protection.htm

_ INSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE DE LORRAINE

ECOLE NATIONALE SUPERIEUR DE GEOLOGIE DE NANCY
] LABORATOIRE ENVIRONNEMENT GEOMECANIQUE ET OUVRAGES
ECOLE DOCTORALE RESSOURCES PROCEDES PRODUITS ENVIRONNEMENT

Theése

Présentée a I'INPL
en vue de I'obtention du titre de

Docteur de 'INPL en Mécanique - Génie Civil
Par

Laurent Orgogozo

TRANSPORT DE SOLUTE BIOLOGIQUEMENT
ACTIF EN MILIEU POREUX INCLUANT UNE
PHASE BIOFILM : DE LA MODELISATION
NUMERIQUE AUX PERSPECTIVES
EXPERIMENTALES

Soutenue le 3 Décembre 2009 devant la Commission d’Examen

Membres du Jury :

Mme. LEWANDOWSKA Jolanta Rapporteur

Mr. SCHMITZ Philippe Rapporteur

Mr. QUINTARD Michel Examinateur

Mr. GOYEAU Benoit Examinateur

Mr. BLOCK Jean-Claude Invité

Mr. BUES Michel Antoine Directeur de thése

Mr. GOLFIER Fabrice Co-directeur de these






Qualité et adresse des membres du jury :

Jolanta LEWANDOSKA

Rapporteur

Philippe SCHMITZ
Rapporteur

Michel QUINTARD
Examinateur

Benoit GOYEAU
Examinateur

Jean-Claude BLOCK
Invité

Michel Antoine BUES
Directeur de thése

Fabrice GOLFIER
Co-directeur de thése

Professeur a I'Université Montpellier Il
Laboratoire de Mécanique et Génie Civil
de Montpellier UMR 5508

CC 048 Place Eugéne Bataillon

34095 Montpellier cedex 5

Professeur a I'Institut National des
Sciences Appliqués

Laboratoire d'Ingénierie des Systémes
Biologiques et des Procédés UMR
INSA/CNRS 5504 et UMR 792
Complexe Scientifique de Rangueil
31077 Toulouse cedex 4

Directeur de Recherche

Institut de Mécanique des Fluide de
Toulouse UMR 5502

Allée du Professeur Camille Soula
31400 Toulouse

Professeur a,I’EcoIe Centrale Paris
Laboratoire Energétique, Moléculaire,
Macroscopique et Combustion UPR 288
Grande Voies des Vignes

92295 Chatenay-Malabry

Professeur a I'Université Henri Poincaré
Laboratoire de Chimie Physique et
Microbiologie pour I'Environnement UMR
7564

405, rue de Vandoeuvre

54600 Villers-Les-Nancy

Professeur & 'Ecole Nationale Supérieure
de Géologie

Laboratoire Environnement
Géomécanique et Ouvrage EA 1145

Rue du Doyen Marcel Roubault BP 40
54501 Vandoeuvre-Les-Nancy cedex

Maitre de Conférences a I'Ecole
Nationale Supérieure de Géologie
Laboratoire Environnement
Géomécanique et Ouvrage

EA 1145

Rue du Doyen Marcel Roubault BP 40
54501 Vandoeuvre-Les-Nancy cedex






A mes parents.






Remerciements

Tout d’abord, je voudrais exprimer ma profonde gratitude a Michel Antoine Bues et
Fabrice Golfier, mes encadrants, pour m’avoir fait confiance et m’avoir donné la chance de
pouvoir travailler avec eux. J’ai le sentiment d’avoir énormément appris a leur contact. En
outre, leur cordialité et leur disponibilité¢ ont fait de mes trois années de thése une période
aussi agréable qu’utile. Merci aussi a Jean-Claude Block, qui m’a apporté un support
scientifique indispensable pour le volet microbiologique de mes travaux.

Je voudrais également remercier Eric Lefévre, pour le support technique de haut
niveau dont il m’a fait bénéficier. Son flegme et sa bonne humeur n’ont jamais été mis en
défaut face aux diverses -catastrophes dont j’ai été 1’involontaire auteur en salle
d’expérimentation (piscine de LML+F, explosion de cellule en cours d’essai, ...), ce qui est a
mon avis remarquable.

Merci a Tiangoua Koné pour m’avoir transmis son savoir-faire microbiologique, et
bonne chance pour la suite des événements ! Merci aussi a Pierre Le Pape pour son intérét et
sa motivation pour le travail de master qu’il a mené sur nos expériences.

Merci enfin a toute I’équipe Transport en Milieux Poreux et plus généralement a tous
les membres de LAEGO pour les trois années gratifiantes que j’ai passé avec vous.

Il faut rendre a César ce qui est a César, toute forme de vie est difficile sans amitié.
Alors merci aux copains de Nancy, Romain, Nioz, Jo, Aurélie, Marteen, Julien, Christophe,
Sophie, Eric, Emma, Jon, Seb, Fabrice, Audrey, Javad, Yassine, Bien, Truong, Mohamed,
Serguey, Serguey, Vu, Tonio, Emad, Théophile, Raph, Juliette, et a tous ceux que j’ai oublié.

Merci a mes parents pour leur soutien jamais démenti. Permettre a leurs enfants de
faire ce qu’ils voulaient de leur avenir a toujours fait 1’objet d’efforts pugnaces de leur part.
Merci également a mon oncle Jean-Marc, a ma tante Isabelle et a mon oncle P.F. pour 1’aide
qu’ils m’ont fourni sous diverses formes tout au long de mon cursus.

Et évidemment, un grand merci a Aurélia, pour tout.






TABLE DES MATIERES

TABLE DES MATIERES. ......ooueuteieseseseesssssesessssssssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssens 1
LISTE DES FIGURES .....c.vvuveueerssessesessssssssssssssssssssssssssssssssssssssussssssassusessssssasessssanes 5
LISTE DES ANNEXES...........ccccsissummennsssssssssssssnmnnnsssssssssssssssmmmsssssssssssssssnnnnsssssssssssssan 9
NOMENCLATURE DES SYMBOLES UTILISES......oeeeeeeeeeeeeeeseeeeesesessesesesesesseseees 11
CHAPITRE 1 : INTRODUCTION..........cccesuemmnnnssssssssssssmmmnnnssssssssssssssmssnsssssssssssssnnnnes 19
1.1 Qu’est ce qUUN bIOfilM 2. —————— 22
1.2 Phénoménologie de la dynamique des biofilms .........cccecvemiiniiisninsiesninsseeeninns 26
1.2.1 DYyNamiqUe gENEIale ..............oooiiiiiieeee et et e ee et e e rae e e snee e e te e e nneeeeneeenes 26
a) Cycle de vie d’Un DIOfIM ... e e 26
b) Le Mé&tabolisSme DACIEIIEN ....c.ccco i e e 28
C) Une dynamiqUe COMPIEXE ....ceii ittt ettt e e et e e e e bt e e s e nte e e e snneee e e ennes 30
1.2.2 Dynamique des biofilms en milieux poreux ...........cccooiiiiiiiii i 33
b= ) I = o [0 Rt o] o= 1 ([ (o o PSR 34
b) Un fort couplage entre développement du biofilm et transport des espéces dissoutes......... 35
¢) Un probléme fortement multi-€Chelle. ..o 35
1.3 Enjeux technologiques et scientifiques associés - objectif de ce travail.............. 37
1.3.1 Applications associées aux biofilms en milieux poreux.............ccccoecerviiniirencen e 37
a) Applications dans le domaine des procédés iNAUSEFElS.......ccooiieiiiiiii i 37
b) Les processus de bioremeEdiation...........oouueiiiiiiiiiie e 38
1.3.2 Une des difficultés majeures : I'aspect multi-échelle..................cccooiiiiiiiiin 39
1.3.3 Objectif du présent travail...............coooiiiii e 43
CHAPITRE 2 : SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE - ASPECT THEORIQUE............ 45
2.1 Etat de I’art de la modélisation du transport en milieux poreux incluant un biofilm
A PéChelle de DArCY .......ccoceriiiimmrririmne s ssmn s s samn s s smn s e mmn s e mmn s e e mmn e e e nmnnn s 47
2.2 Changement d’échelle et prise de moyenne volumique.........cccccuvemmrrnsssnmnssnsssnnens 51
2.2.1 Problématique du changement d’échelle ................ccco o 51
2.2.2 La méthode de prise de moyenne VOIUMIQUE ............ccoceeeriieiiiireiieeeiee e see e e 53
a) L’'opérateur de prise de moyenne VOIUMIQUE .......coiueriiiriiieeeiee ettt 54
b) Théorémes de prise de Moyenne VOIUMIQUE ......ccoiuuiiiiiiiiiieiiiee e 55
¢) Procédure générale d’établissement des équations macrosCopiQUES .........ceeevveeeerriiieeeennnee. 57

2.3 Modeéle a I’échelle du pore et équation de transport ouverte a I’échelle de Darcy
.......................................................................................................................................... 60
CHAPITRE 3 : MODELE D’EQUILIBRE DE MASSE LOCAL......ccooveeeveererriesrinaens 69
3.1 Développement théorique du modeéle LEA...........commiiiiimninmnr s 70
3.2 Tenseur de dispersion effectif pour une géométrie de pore réaliste..................... 75
3.3 Domaine de validité du modele d’équilibre de masse local ...........cccvvivnmerriiinnnnn 80

CHAPITRE 4 : MODELE DE BIODEGRADATION LIMITEE PAR LA CINETIQUE

DE REACTION.......eemeeeeiiscssssssssmmnnnsssssssssssssssmsnssssssssssssssssnnssssssssssssssssnnnnnssssssssssnn 87
4.1 Développement théorique du modéle RRLC ... e 89
4.1.1 Fermeture partielle de I'’équation de transport macroscopique...........c...cccceecevrieeennen. 91
4.1.2 Calcul du flux interfacial................cocoi i 94
4.1.3. Equation de transport macroscopique fermé du modéle RRLC...................cccceecveenneen. 98

4.2 Calculs des parametres effectifs de I’équation de transport macroscopique du
MOdEle RRLC...... ..ottt et e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e eeseesesesssseeesssssssssssssnnssnsnssssnnnsnnnnnnnnns 99



4.2.1 Tenseur de dispersion effectif du modéle RRLC................cccooiiiiiiiiiii e 100

4.2.2 Calcul du facteur d’efficacité associé a la réaction................cccceeiiiiiiiii e 102
a) Cas limite d’une cinétique d’ordre 1 pour une configuration monodimensionnelle.............. 103
b) Impact du nombre de Damkdhler et de la demi-saturation effective..........cccooieeeiiienenne. 105
¢) Impact de la fraction volumique de biofilm ... 107
4.3. Domaine de validité du modeéle RRLC ..........ccoiiemminiiimrinsn s 109
CHAPITRE 5 : MODELE DE BIODEGRADATION LIMITEE PAR LE TRANSFERT
DE MASSE EXTERNE ...........ooeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeiineenennnnnnnnnnnnnnnnnnnssssnnsssnsssnsnsnnnnnnnnnnnnn 115
5.1 Développement théorique du modéle MTLC .........ccccviiimminiimmninniese s rnanes 117
5.2 Calculs des parametres effectifs de I’équation de transport macroscopique du
L3 Lo T L= L= 1 O 124
5.2.1 Influence des effets d’entrée sur le coefficient d’échange de masse ........................ 125
5.2.2 Impact du nombre de Péclet et des propriétés de I’écoulement sur le coefficient
A’EChANGE A8 MASSE .......ooiiiiieieeee e e et ee s e e st e e e snteesnseeeneeesneeesneeenneeas 129
5.2.3 Impact de la fraction volumique de biofilm sur le coefficient d’échange de masse.. 131
5.2.4 Termes convectifs NON ClaSSIQUES..............cooiiiiiiiiiiii e 132
5.3. Domaine de validité du modeéle MTLC .........ccccuicesmriniismmrinsssss s sesanes 134
CHAPITRE 6 : EXEMPLE D’APPLICATION DES MODELES A UNE EQUATION -
CAS D’UN BIOREACTEUR A LIT FIXE ......eeeeeeeeeevccccssnmmnennsssssssssssssmmnnssssssssssssas 137

ORGOGOZO L., GOLFIER F., BUES M.A. (2009). - Upscaling of Transport processes
in porous Media with Biofilms in Equilibrium and Non-Equilibrium Conditions.
Applicable Analysis, (DOI:101080/00036810902913862). .......cccseemrrrrsrsnmmrrssssnnesssssanes 141

ORGOGOZO L., GOLFIER F., OLTEAN C., BUES M.A., WOOD B.D., QUINTARD M.
(2009). - Numerical approach of bioreactive transport in porous medium including a
biofilm phase. Poromechanics IV, Eds. H.l. Ling et al., 71-76, DEStech Pub., ISBN

978-1-60595-006-8 (©XLrait).....ccceerrrrrrsssssssmmrrrrrmsssssssssnmnsssrssssssssssnmsssssesssssssssnmnnnssssssssssnn 153
CHAPITRE 7 : MODELE A DEUX EQUATIONS ......ccoeovevevereerrrsesrssssesessssssssssssens 157
7.1 Développement théorique du modéle TEM ..........ccccviiimmiiinismnninniesen e 159
7.2 Calculs des parametres effectifs de I’équation de transport macroscopique du
modele a deux EqUALIONS........cceriiiimmrriiirerr e ————— 167
7.2.1 Comparaison avec le modele MTLC.............cccooiiiiiieeiie e 168
7.2.2 Comparaison avec le modele LEA ..............ooooi i iie e 171
7.2.3 Résultats pour une géométrie tridimensionnelle simplifiée...............ccccoc i, 174
7.3 Domaine de validité du modeéle TEM.............ccooemmmrriinisisssnmmensnrssssssssssssssssesssssssns 176

CHAPITRE 8 : EXTENSION DES MODELES DE TRANSPORT PAR
CHANGEMENT D’ECHELLE AU CAS DU TRANSPORT COUPLE DE DEUX

SOLUTES REACTIFS....eeveeerrreerssessssessssessssessssessssesssseasssessssessssessssessssesssssasssesses 181
8.1 Modele LEA pour le transport couplé de deux espéces chimiques ............cceuuuee 185
8.2 Modele RRLC pour le transport couplé de deux espéces chimiques..........c....... 186

8.2.1 Calcul des flux interfaciaux a I’échelle macroscopique............c.cccccceerveeriirenceescenene 186
8.2.2 Forme fermée du modele RRLC pour le transport couplé de deux espeéces.............. 188
8.2.3 Comparaison entre facteur d’efficacité avec et sans couplage............c..cccevverrnennee. 189
8.3 Modeéle MTLC pour le transport couplé de deux espéces chimiques.................. 191
8.4 Modéle TEM pour le transport couplé de deux espéeces chimiques..........c......... 192

CHAPITRE 9 : CONCEPTION D’UN MODELE EXPERIMENTAL ............cccc...... 199

9.1 Contraintes du modeéle expérimental..........cccccrrriimmrinnisnrn e ———— 206

9.1.1 Contraintes hydrodyNamiqUES ..............cooiiiiiiiiiiii et 206



a) Ecoulement et transport en milieu poreux bidimensionnel.........c.ccocoeeiiiiii i 206
b) Contrble des conditions auX lIMITES .....ceveiiiiiiiiiiiie e 206
¢) ContrOle des conditions de tranSPOIt........oceeiiiiiiiii e s 207
o ) @ ToT)q [0 IR 1 = To! =10 [ To] o Y SR 208
9.1.2 Contraintes MicrobiolOgiQUES .............oooiiiiiiiiiiiie e 208
9.1.3 Contraintes MEtrolOGIQUES .............coo it 209
9.2 Test d’acquisition des champs de concentration : choix du milieu poreux
L= L0 L7 0T T =T 3 | 210
9.3 Tests de culture d’un biofilm en milieu poreuX.........ccccocvivmmriinnniicr s 218
9.4 Modele expérimental : cellule d’écoulement et montage ........cccceevemriniiimnninnianes 222
CHAPITRE 10 : CONCLUSION..........eeeeeeeeeeeeeeeessenssssssnsssssssssssssssssssssssssssnssssnnnnnns 231
10.1 PrinCipauX réSultats ..........cccccommiiiiimniinss s s s 233
10.2 Possibilités de développements NUMEKIQUES .......cccccmmmmmririnissssssmmmsnnnnnnssssssssnenns 235
10.3 Possibilités d’amélioration du modéle expérimental..........ccccocvemmrrinimerinisnnnnn 236
10.4 Perspectives @ Iong terme ... 237

REFERENCES BIBLIOGRAPHIQUES ......eoeeeeeeeeeeeeeeeeeeesaeseeseessenssenssassssnsssnssns 239






LISTE DES FIGURES

FIGURE 1 : BIOFILMS OBSERVES AU MICROSCOPE ELECTRONIQUE A BALAYAGE (SOURCE :
HTTP://WWW.MICROBELIBRARY.ORG) w....c.vvveveveteeesesesesessssssssssssssssasasasssesssasssssnsssssssssssesesesesesesssssnans 25
FIGURE 2 : CYCLE DE CROISSANCE ET DE DEVELOPPEMENT DES BIOFILMS (D’APRES LES RESSOURCES EN
IMAGES DU SITE DU CENTER FOR BIOFILM ENGINEERING, MONTANA STATE UNIVERSITY - BOZEMAN). .. 26
FIGURE 3 : LES DIFFERENTES ECHELLES IMPLIQUEES DANS LA DYNAMIQUE DES BIOFILMS : EXEMPLE D'UN
BIOFILM SE DEVELOPPANT SUR UN GRAIN SOLIDE DE MILIEU POREUX (D'APRES KAPELLOS ET AL., 2007) 33
FIGURE 4 : EXEMPLE DE BIO-OBSTRUCTION D'UN MONOLITHE POREUX DU AU DEVELOPPEMENT D'UN BIOFILM EN

SON SEIN : TEMPS CROISSANT DE (A) A (D) (TIRE DE EBRAHIMI ET AL. 2005).....cciiiiiiiiniiininiiiies 34
FIGURE 5 : ECHELLE DE TEMPS DES PHENOMENES IMPLIQUES DANS LA DYNAMIQUE DES BIOFILMS (D’APRES
CUNY, 2007). uteeeeeiuieeeeeetteteeeatteeeesasteeeeaastaeaesasteeeeaasteeeeaassaeeeaassaeeeaanseseesanseseesassasessanseneesansanessansenaennns 36

FIGURE 6 : LES PRINCIPALES ECHELLES IMPLIQUEES DANS LA DYNAMIQUE DES BIOFILMS EN MILIEUX POREUX41
FIGURE 7 : ECHELLE DU PORE ET DU BIOFILM : LONGUEURS CARACTERISTIQUES ET CONTRAINTES DE

SEPARATION DES ECHELLES ...euiiiic et a e 54
FIGURE 8 : PHENOMENES DE TRANSPORT A L'ECHELLE DU PORE ET DU BIOFILM ....ceviiiiieeeeniieeeesiieeeesieeens 60
FIGURE 9 : PROFILS DE CONCENTRATION MICROSCOPIQUE AUTOUR DE L'INTERFACE FLUIDE-BIOFILM DANS LE

CAS DE L'EQUILIBRE DE MASSE LOCAL ....uuttttteeeeaaauttneeeeaesssaannssseeeaessaaanssssseeeesssaaannnsseeesesssaaannnsnseeeesss 70

FIGURE 10 : CELLULES UNITAIRES TRIDIMENSIONNELLES CONSIDEREE POUR L'ETUDE DE L'IMPACT DE LA
GEOMETRIE PORALE SUR LE TENSEUR DE DISPERSION EFFECTIF DANS LE CADRE DU MODELE LEA (A)
GEOMETRIE SIMPLIFIEE EN QUINCONCE ; (B) GEOMETRIE REALISTE .. uutteeiereeeeeisreeeessneeeeesssreeessnsseeaeanns 77

FIGURE 11 : DISPERSIONS EFFECTIFS LONGITUDINALES ET TRANSVERSALES EN FONCTION DU NOMBRE DE
PECLET DE PORE POUR LA GEOMETRIE TRIDIMENSIONNELLE REALISTE ET POUR LA GEOMETRIE
TRIDIMENSIONNELLE SIMPLIFIEE. ... et et s e e s a e e 79

FIGURE 12 : GEOMETRIE DU MILIEU POREUX ET CONDITIONS AUX LIMITES/INITIALES CONSIDEREES POUR

L'ETABLISSEMENT DU DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE LEA (£, =0.28 , £,=0.22, £, = 0.5).....81
FIGURE 13 : COMPARAISON QUALITATIVE ENTRE MODELE LEA ET MODELE MICROSCOPIQUE, (A) PEA=10" -

DAx=10", (B) PEA=10 - DAx=10, (C) PEA=50 - DAA=10™" ..o 84
FIGURE 14 : DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE LEA DANS UN DIAGRAMME NOMBRE DE DAMKOHLER - NOMBRE
3] = o =0 1 = 85
FIGURE 15 : PROFILS DE CONCENTRATION MICROSCOPIQUE AUTOUR DE L'INTERFACE FLUIDE-BIOFILM DANS LE
CAS DE LA BIODEGRADATION LIMITEE PAR LA CINETIQUE DE REACTION ... ciuiiiieieiiireeeeeeeceneearneenenennns a0
FIGURE 16 : EXEMPLE DE CELLULE UNITAIRE BIDIMENSIONNELLE. .....ccuvuuieeieeeieeeesseeeeeeeeeesssneseessersssnnnnnns 99

FIGURE 17 : COMPOSANTES DU TENSEUR DE DISPERSION EN FONCTION DU NOMBRE DE PECLET PREDIT PAR LE
MODELE LEA DANS LE CAS DE LA DISPERSION PASSIVE ET PAR LE MODELE RRLC POUR UNE GEOMETRIE

DE PORE CIRCULAIRE (&, = 0.59 ETe, =0.11.) e 101

FIGURE 18 : MODELE CONCEPTUEL A L'ECHELLE DU PORE D'UN MILIEU POREUX COLONISE PAR UN BIOFILM 104
FIGURE 19 : COMPARAISON ENTRE CALCUL NUMERIQUE ET ANALYTIQUE DANS LE CAS D'UNE CINETIQUE

D'ORDRE T ...ttt 105
FIGURE 20 : INFLUENCE DU NOMBRE DE DAMKOHLER ET DE LA DEMI-SATURATION EFFECTIF SUR LE FACTEUR
D'EFFICACITE POUR UNE GEOMETRIE CIRCULAIRE AVEC &, = 0.59 ET &, =0.11 ..o, 106

FIGURE 21 : INFLUENCE DE LA FRACTION VOLUMIQUE DE BIOFILM SUR LE FACTEUR D'EFFICACITE EN FONCTION

DU NOMBRE DE DAMKOHLER POUR UNE GEOMETRIE CIRCULAIRE AVEC Keﬁ,,A =1, 108
FIGURE 22 : ILLUSTRATION DE LA GEOMETRIE ET DES CONDITIONS AUX LIMITES DU SYSTEME STRATIFIE UTILISE
POUR L'ETABLISSEMENT DU DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE ......ccceieiieieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 110
FIGURE 23 : DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE RRLC DANS UN DIAGRAMME NOMBRE DE PECLET - NOMBRE DE
DAMKOHLER. ... .o i i 113
FIGURE 24 : PROFILS DE CONCENTRATION MICROSCOPIQUE AUTOUR DE L'INTERFACE FLUIDE-BIOFILM DANS LE
CAS DE LA BIODEGRADATION LIMITEE PAR LE TRANSFERT DE MASSE .....evvvvvvererereresereseseseresesesesssssesenes 117
FIGURE 25 : ILLUSTRATION DE LA GEOMETRIE ET DES CONDITIONS AUX LIMITES D'UN PROBLEME DE TYPE
PROBLEME DE GRAETZ...uvteeieeeeeieetteeeeieeeeessessssseeeeeesessssssseeeeeasesassssseeeseesasasssssseesseeeassssssssnesesesanssnns 125

FIGURE 26 : COMPARAISON ENTRE LA SOLUTION SEMI-ANALYTIQUE DE GRAETZ ET LA SOLUTION PAR
CHANGEMENT D'ECHELLE POUR L'EVOLUTION DU NOMBRE DE SHERWOOD LE LONG D'UN TUBE
AXISYMETRIQUE . ... et e et s e e e e e s e et s ea e s e ra s e e eaeana e 128



FIGURE 27 : VARIATION DU NOMBRE DE SHERWOOD EN FONCTION DU NOMBRE DE PECLET POUR DEUX
CONFIGURATIONS BIDIMENSIONNELLES DIFFERANT PAR L'ORIENTATION DE L'ECOULEMENT QUI LES

TRAVERSE (MILIEU BIDIMENSIONNEL D'INCLUSION CYLINDRIQUE AVEC &, = 0.59 ET ¢, =0.11)....... 130

FIGURE 28 : INFLUENCE DE LA FRACTION VOLUMIQUE SUR LE COEFFICIENT D'ECHANGE DE MASSE EN
FONCTION DU NOMBRE DE PECLET POUR DEUX GEOMETRIES CIRCULAIRES DIFFERANT PAR LEUR
FRACTION VOLUMIQUE DE BIOFILM ...uiiuiiiiiiiiiiiicie et e s e a s e e e ea e e a e 132

FIGURE 29 : VARIATION DU RAPPORT DES COMPOSANTES LONGITUDINALES DES TERMES CONVECTIFS NON
CLASSIQUES ET CLASSIQUE EN FONCTION DU NOMBRE DE PECLET DANS LE CAS D'UN MILIEU

BIDIMENSIONNEL NODULAIRE AVEC &, = 0.59 ET &, = 0.11 oo, 133
FIGURE 30 : DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE MTLC DANS UN DIAGRAMME NOMBRE DE DAMKOHLER -
NOMBRE DE PECLET ...ttt 136
FIGURE 31 : PROFIL DE CONCENTRATION MICROSCOPIQUE AUTOUR DE L'INTERFACE FLUIDE-BIOFILM
CONSIDERE POUR LE MODELE TEM .....oiiiiiiiiiiccccisc s 159
FIGURE 32 : COMPARAISON DES DISPERSIONS LONGITUDINALES OBTENUES PAR LE MODELE MTLC ET PAR LE
MODELE TEM ... 170
FIGURE 33 : COMPARAISON DES COEFFICIENTS D'ECHANGE OBTENU PAR LE MODELE MTLC ET PAR LE MODELE
TEM oo s 170
FIGURE 34 : COMPARAISON DES TERMES NON CLASSIQUES OBTENUS PAR LE MODELE MTLC ET PAR LE
MODELE TEM ..ottt 171
FIGURE 35 : COMPARAISON DES DISPERSIONS LONGITUDINALES OBTENUES PAR LE MODELE LEA ET PAR LE
MODELE TEM ..ot 173

FIGURE 36 : COMPOSANTES LONGITUDINALES ET TRANSVERSALES DU TENSEUR DE DISPERSION EFFECTIF
DANS LA PHASE FLUIDE DE LA CONCENTRATION EN SOLUTE DE LA PHASE FLUIDE DZW EN FONCTION DU

'

NOMBRE DE PECLET Pe,, A SATURATION EFFECTIVE FIXEE (K, ' =0,1) POUR DIFFERENTS NOMBRES

off 4
DE DAMKOHLER (Da, =1 ET Da,; =1000). ......cccceiiiiiiiiiiciseens 174

FIGURE 37 : COMPOSANTES LONGITUDINALES ET TRANSVERSALES DU TENSEUR DE DISPERSION EFFECTIF
DANS LA PHASE FLUIDE POUR LA CONCENTRATION EN SOLUTE DE LA PHASE FLUIDE DZW EN FONGTION DU

NOMBRE DE PECLET Pe, A NOMBRE DE DAMKOHLER FIXE ( Da, =1000) POUR DIFFERENTES

(| (|
gia =0 LET K g 7 =10) 175

FIGURE 38: COEFFICIENT DE TRANSFERT ENTRE PHASE 0{2 EN FONCTION DU NOMBRE DE PECLET POUR

SATURATION EFFECTIVES ( K

DIFFERENTS COUPLES (NOMBRE DE DAMKOHLER Da,, ; DEMI-SATURATION EFFECTIVE K ;™) ...... 176
FIGURE 39 : DOMAINE DE VALIDITE DU MODELE TEM DANS UN DIAGRAMME NOMBRE DE DAMKOHLER - NOMBRE

0= =T o] 1 = SO 179
FIGURE 40 : COMPARAISON DES FACTEURS D'EFFICACITE COUPLES ET DECOUPLES POUR UNE GEOMETRIE
BIDIMENSIONNELLE CYLINDRIQUE (€, = 0.59,€,=0.11). o, 190
FIGURE 41 : TABLEAU DE SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE SUR LES EXPERIENCES DE TRANSPORT EN MILIEU
POREUX INCLUANT UN BIOFILM. ....cuviuieteeteeeeeteeteeeeeeteeseeeteeseeaseesesseessesseeasesseesseasesseensessesseessesseensesses 204
FIGURE 42 : CONDITIONS AUX LIMITES RECHERCHEES POUR LE MODELE EXPERIMENTAL. ....ccvveueereeveeneennen. 207
FIGURE 43 : PHOTOGRAPHIE DE GRAINS DE NAFION ET D'UNE BILLE DE VERRE (DIAMETRE 2 MM) PRISE A LA
LOUPE BINOCULAIRE .....veuveuteuteteeteeseateesestessesseseessassesessessessensessesseseessssessessessensensessessasessessesensensenenns 211
FIGURE 44 : PHOTO DE LA CELLULE-TEST REMPLIE DE NAFION DANS SA PARTIE CENTRALE ET SATUREE D'EAU.
...................................................................................................................................................... 212
FIGURE 45 : MONTAGE UTILISE POUR LES ESSAIS DE TRAGAGE TEST. ..vccuiiueiteieieieseeneereesesveeresaessesee e 214
FIGURE 46 : ZONES CONSIDEREES POUR LE TRAITEMENT DES DONNEES. ......ccuveoueeteereeteeeeeereeteeeaeereeseeneas 217
FIGURE 47 : COURBE DE PERCEE MOYENNEE MESUREE EN SORTIE DE LA ZONE DE TRAITEMENT. ............... 217
FIGURE 48 : BOITE DE PETRI CONTENANT DES COLONIES DE SHEWANELLA ONEIDENSIS SE DEVELOPPANT SUR
MILIEU GELOSE. «....viteeteeteesteeteeseeeteeseeesesteeseeatesteessesseeseessesseasesteeneessesseenseessensassesseesestesnsessesseensenns 219
FIGURE 49 : AUGMENTATION DE L'ABSORPTION LUMINEUSE DU MILIEU DUE A LA CROISSANCE. .......c..cuc.u.... 221
FIGURE 50 : CELLULE D'ECOULEMENT DESTINEE AUX ESSAIS DE TRANSPORT NON REACTIF EN MILIEU POREUX
INCLUANT UN BIOFILM. .....veuveteteteteteseeseeseeseeseeseasessesessessesseseessesessessessensessessessesesseassssessensensensensnns 222
FIGURE 51 : PROJET DE MONTAGE DE MODELE EXPERIMENTAL - CROISSANCE DE BIOFILM ET INJECTION DE
TRACEUR....c.tetteutettetteseeseeseeteeteeteetesesseaeeseeseeseesesae et e sessensesseseeseeaeebeesesessensensesseseeseebeebeesessensensensens 225

FIGURE 52 : SYSTEME DE CELLULE D'ECOULEMENT. «...ttttiiutteeesuteeesaureeesannreeesssnseeessnnsenesssnseeesssnseessssnnees 226



FIGURE 53 : SYSTEME D'ACQUISITION DES DONNEES. ....cceiuttteeiuteeeeanureeesanreeessanseeessansenesssseeesssssessssnsees 227
FIGURE 54 : TABLEAU RESUMANT LES DIFFERENTS DOMAINES DE VALIDITE DES MODELES DE TRANSPORT EN
MILIEUX POREUX INCLUANT UNE PHASE BIOFILM A L'ECHELLE DE DARCY. ...eoviiiiiiiiiiiiee e 234






LISTE DES ANNEXES

Annexe A : Annexe A.1 de Golfier et al., 2009.

Annexe B : Développement du probleme de fermeture pour le modéle RRLC

Annexe C : Développement du calcul du facteur d’efficacité

Annexe D : Résultat des comparaisons entre modéle par changement d’échelle et
simulations directes

Annexe E : Etablissement du probléme gouvernant les déviations en concentration
associé au modeéle a deux équations

Annexe F : Etablissement des problémes de fermeture associés aux modéles a deux
équations, ou « c’est tellement plus dréle quand c’est compliqué ».

Annexe G : Validations analytiques et numériques des codes de résolution des
problémes de fermeture associées au modele TEM

Annexe H : Calcul des propriétés effectives d’un milieu poreux tridimensionnel dans
le cadre du modéle TEM

Annexe | : Développement du modele RRLC dans le cas du transport couplé de deux
solutés

Annexe J : Développement du modéle MTLC dans le cas du transport couplé de
deux solutés

Annexe K : Développement du modele TEM pour le cas du transport couplé de deux
especes chimiques

Annexe L : Plan de la cellule test (schéma d’Eric Lefévre)

Annexe M : Traitement des données recueillies au cours des essais de tracage
stérile effectués dans un milieu de Nafion et dans un milieu de bille de

verre Retsch



Annexe N : Préparation des milieux nutritifs utilisés pour les essais de croissance
bactérienne

Annexe O : Dessins techniques de la cellule d’écoulement retenue pour les essais de
transport non réactif en milieu poreux incluant un biofilm (réalisés par Eric

Lefevre)



NOMENCLATURE DES SYMBOLES UTILISES

Lettres romaines :

a, [m'] : Surface spécifique.

A, B : Lettres de notation du soluté servant de
substrat et de celui servant d’accepteur d’¢électron

(respectivement).
4;, (i =Y,0,K;j=Y,0, K‘) : interface entre la
phase i etla phase j.

Aye : Surfaces d’entrée et de sortie de la phase } aux
frontiéres de la cellule unitaire.

Awg : Surfaces d’entrée et de sortie de la phase @
aux frontiéres de la cellule unitaire.

b Ay [m] : Variable vectoriel de fermeture associé a la

phase 7 (LEA, RRLC, MTLC).

b ,, [m] : Variable vectoriel de fermeture associé a la
phase @ (LEA).

b',, [-]: Adimensionnement de b .

b',, [-]: Adimensionnementde b .

b Ay [m] : Variable vectoriel de fermeture associé
aux gradients de {c A},>7dans la phase ¥ (TEM).
b Ay [m] : Variable vectoriel de fermeture associé
aux gradients de (c,,)“ dans la phase ¥ (TEM).
b ., [m]: Variable vectoriel de fermeture associé
aux gradients de (¢ A},>7dans la phase @ (TEM).
b we ] : Variable vectoriel de fermeture associé
aux gradients de (¢ 4 w)”dans la phase @ (TEM).
b'AW [-] : Adimensionnement de b Ay

b'AVw [-] : Adimensionnement de b Ao

b;w}, [-] : Adimensionnementde b, .

b'Aww [-] : Adimensionnementde b .

b 5, [m]: Analogue de b 4y pour le soluté B (cas
couplé).

b, [m]: Analogue de b, pour le soluté B (cas
couplé).

b 5y [m] : Analogue de b 4y, Pour le soluté B (cas
couplé).

b sy [M] : Analogue de b 4y POUT le soluté B (cas
couplé).

b oy [m] @ Analogue de b 4wy POUT le soluté B (cas
couplé).
b,,, [m]: Analogue de b, pour le soluté B (cas
couplé).

bva}, [-] : Analogue de b'Aw;, pour le soluté B (cas
couplé).

b

sww -1+ Analogue de b'Aww pour le soluté B (cas

couplé).
B(i, j) : Constante de correspondance optique (au

pixel (i, j)) dépendant des caractéristiques du
montage.

c(i, j) [mol.m™] : Concentration moyenne en
colorant dans la phase ¥ au pixel (i, j).

Cyy [mol.m™>] : Concentration microscopique dans la
phase 7.

Cinm [mol.m™] : Concentration microscopique dans la
phase @.

C4y [-]: Adimensionnement de ¢, .

c' 40 [-] - Adimensionnement de ¢, .



c o [mol.m>] : Champ de déviation en concentration
dans la phase ¥

5 o [mol.m™] : Champ de déviation en concentration
dans la phase @.

{c A} [mol.m™] : Concentration moyenne pondérée
(LEA).

{c A} [-] : Adimensionnement de {C A}.

(cA;,}V [-] : Adimensionnement de (CA},>7.

<CAw>w' [-]: Adimensionnement de <cAw>w.

Cpy [mol.m>] : Analogue de ¢ 1y pour le soluté B (cas
couplé).

Chw [mol.m>] : Analogue de C ,,, Dour le solut¢ B
(cas couplé).

C; » -] : Concentration apparente en soluté B dans la
phase @ (cas du large exces de soluté B).

537 [mol.m>] : Analogue de ¢ 1, bour le soluté B (cas
couplé).

€y, [mol.m™] : Analogue de ¢, pour le soluté B
(cas couplé).

{CB} [mol.m™] : Analogue de {C A} pour le soluté B
(cas couplé).

Cy [mol.m™] : Concentration de référence.

Cxx [-] : Fonction de covariance de Xy dans la

cellule unitaire selon I’axe x.

CCD(i, j) [-] : niveau de gris au pixel (7, j).

d [m] : Diamétre moyen des grains du milieu poreux.
D [m] : Diamétre d’un tube.

d;}, [m.s"] : Premier terme convectif non classique

associé a la phase ¥ (MTLC, TEM).

*

d Aw [m.s']: Premier terme convectif non classique
associé a la phase @ (MTLC, TEM).

* 1 . . *
d 4y [-]: Adimensionnement de d Ay

* 1 . . *
d,, [-]: Adimensionnementde d .

* L ; . . .
d Ay [m.s"'] : Premier terme convectif non classique

associé a la phase % pour le cas couplé (MTLC).
d*ByL [m.s"]: Analogue & dzyL pour le soluté B.

D;’eﬂ- [m?s"] : Tenseur de dispersion effectif (LEA,
MTLC, RRLC).

D;’ eﬁ(' [-]: Adimensionnement de D;’eﬁ- .

D o [m?.s"] : Coefficient de diffusion du soluté 4
dans la phase ¥ (i.e. I’eau).

D A [m’.s"] : Tenseur de diffusion du soluté 4 dans
la phase @.

DAw [m’.s"'] : Terme courant de DAw , si celui ci est
sphérique.

DZW [m’s™'] : Tenseur de dispersion effectif associé
a (CAy>7 dans la phase ¥ (TEM).

D

* - . . . .y
Ao [m’s"'] : Tenseur de dispersion effectif associé

a (cAQ))w dans la phase ' (TEM).
D*

2 -1 . . . <y
4wy [M°.87] : Tenseur de dispersion effectif associé

a (CAy>7 dans la phase @ (TEM).

*
D Aow [m’.s"'] : Tenseur de dispersion effectif associé

a (c,,)” danslaphase ¥ (TEM).
D;W' [-] : Adimensionnement de D;W.

* . . *
D a1 Adimensionnement de D I

PR
DAa)7
D*

Aow

[-] : Adimensionnement de DZ oy

'

. . *
[-] : Adimensionnement de D Aow

DB;/ [m’.s"] : Analogue de D, pour le soluté B
(cas couplé).
DBw [m’.s"'] : Analogue de DAw pour le soluté B

(cas couplé).



D*B,eff [m”s"] : Analogue de D;,eﬁ- pour le soluté B

(cas couplé).

Dr [m’s"'] : Adimensionnement de D -

Da , [-] : Nombre de Damkéhler associé¢ au soluté 4,
défini par rapporta [, .

Da AV [-] : Nombre de Damkdhler défini par rapport a

L.

Da, [-] : Nombre de Damkéhler défini pour une
cinétique linéaire d’ordre 1.

Da, [-]: Analogue de Da, pour le soluté B (cas
couplé).

*

DT

aylor [m”.s™] : Dispersion longitudinale théorique
(selon Taylor) dans un tube.

€, [-]: Vecteur unitaire longitudinal en coordonnée
cylindrique.

f 4y [mol.s.m™] : Flux associé a la dispersion
hydrodynamique dans la phase fluide (LEA).

f Ao [mol.s".m?] : flux associé 4 la dispersion
hydrodynamique dans la phase biofilm (LEA).

F_ [s']: Taux de mortalité des bactéries.

[0

g [m.s™] : Vecteur accélération de la pesanteur.
G 4By [-] : Premier coefficient de couplage micro-

macro (modéle TEM couplé).

G

e L] - Deuxiéme coefficient de couplage micro-

macro (modéle TEM couplé).
G, [s"] : Taux de croissance de la biomasse.
H ,; [-]: Deuxiéme coefficient de couplage micro-

macro (modele TEM couplé).
| [-] : Matrice identité.

I(i, j) [W.m™] : Flux lumineux incident au pixel

(@)

1,(i, j) [W.m™] : Flux lumineux incident au pixel
(i, j) en cas de concentration nulle en colorant.

K Aeq [-] : Coefficient de partition a 1’équilibre du
soluté A entre les phases @ et V.

K,, [mol.m] : Constante de demi-saturation du
soluté A4.

K',,[mol.m™] : Adimensionnement de K , .

k ,, [s']: Taux de dégradation du soluté 4 pour une

cinétique du premier ordre.

K

eq [-]: Analogue de K, - pour le soluté B (cas
couplé).

K, [mol.m™]: Analoguede K ,, pour le soluté B
(cas couplé).

Ke[f’ 4 [-]: Constante de demi-saturation effective

(RRLC).

'

Keﬂf’ 4 [-]: Constante de demi-saturation effective
(TEM).

K ;5 [-]: Analogue de K, , pour le soluté B (cas
couplé).

Keﬁr 5 -] : Analogue de eﬂ , bour le soluté B (cas
couplé).

lc [m] : largeur de la cellule expérimentale
d’écoulement.

L, (i =1, 2,3) [-] : Vecteur de périodicité de la
cellule unitaire (colinéaire a la i “™ direction de
I’espace et de longueurs égales a la longueur
adimensionnée de la cellule unitaire selon cette méme
direction).

[(i, j) [m] : Longueur du trajet optique passant dans
la phase ¥ au pixel (i, j).

lxx [m] : Longueur de corrélation de la phase ¥ dans

la cellule unitaire selon ’axe x.



l » [m] : Longueur caractéristique des hétérogénéités
de la phase ¥ a I’échelle du pore.

/  m] : Longueur caractéristique des hétérogénéités
de la phase K a I’échelle du pore.

/ » m] : Longueur caractéristique des hétérogénéités
de la phase @ a I’échelle du pore.

L [m] : Longueur caractéristique des hétérogénéités
du milieu poreux a I’échelle de Darcy.

L. [m] : largeur de la cellule expérimentale

d’écoulement.

LEA : « Local Equilibrium Assumption », acronyme
désignant le modele macroscopique de transport & une
équation développé pour des conditions d’équilibre de
masse entre phases.

MTLC : « Mass Transfer Limited Consumption »,
acronyme désignant le modele macroscopique de
transport a une équation développé pour des

conditions de transfert de masse limitant.

n, (i=y,0,k) et (j=y0,K) [-]: vecteur

iio
normal & I’interface entre les phases i et j, pointant
vers la phase J .

Pe  [-]: Nombre de Péclet associé au soluté A,
défini par rapporta /.

Pe, ., [-]: Nombre de Péclet de pore expérimental.

Pe, ,, Pe, , [-]: Composantes longitudinales des

termes convectifs non classiques adimensionnées,

analogues a des nombres de Péclet (MTLC).

p, [Pa]: Pression dans la phase fluide.
 [m’.s™'] : Débit de la pompe.
Qponpe pomp

R [m] : Longeur caractéristique du volume de prise

de moyenne V.

R, [m] : Rayon interne d’un tube.

I' [-] : Vecteur position dans I’espace (adimensionné).

{R Aw} [mol.m>.s™] : Réaction effective (modéle
LEA).

Tty [-]: Variable de fermeture scalaire associé a
((cAw>w - KAeq<cA7>y) dans la phase ¥ (TEM).
7, [-] : Variable de fermeture scalaire associ¢ a

(¢con)” -

KAeq<CA7>y)dans la phase @ (TEM).

r/ll}/ [-] : Produit de I”A;, et KA eq *

T, [-]: Analogue de 7, pour le soluté B (cas
couplé).

7, [-]: Analogue de r,, pour le soluté B (cas
couplé).

RRLC : « Reaction Rate Limited Consumption »,
acronyme désignant le modéle macroscopique de

transport a une équation développé pour des

conditions de taux de réaction limitant.

S, [-]: Variable scalaire du probleme
microscopique associé au modéele RRLC.

83, [-]: Analogue de S, pour le soluté B (cas
couplé).

Sy [-1: Variable de fermeture scalaire a la phase
(MTLC).

S 4 [-]: Différence entre 'unit€ et 7, .

Spp [-]: Analogue de 5, pour le soluté B (cas
couplé).

Sh, [-] : Nombre de Sherwood associé a &, .
Sh; [-] : Nombre de Sherwood associé a a'A' .

Sh,

raer, L-) - Nombre de Sherwood associé a &

raetz *

t [s] : Variable temporelle.
t' [-] : Adimensionnement de

t

sej [s] : Temps de séjour dans la cellule
expérimentale d’écoulement.
TEM : « Two Equation Model », acronyme désignant

le modele macroscopique de transport a deux



équations développé pour le cas général de non-
équilibre.

* -1 . . .
u,, [m.s"] : Deuxiéme terme convectif non classique

associé a la phase ¥ (MTLC, TEM).

*
-1 . . .
u,, [m.s"]: Deuxiéme terme convectif non classique

associé a la phase @ (TEM).

PR

llA},

[m.s"] : Adimensionnement de u27 (MTLC,
TEM).

u;w' [m.s"] : Adimensionnement de “Zw (TEM).

Vor [m.s"] : Vitesse effective corrigée par les termes

convectifs non classiques (MTLC).

v, [m.s"'] : Champs de vitesse de la phase fluide a

I’échelle du pore.

“V},H [m.s"] : Norme euclidienne de v,.

v y [m.s"] : Champ de déviation en vitesse dans la

phase fluide.

V'7 [-] : Adimensionnement de v,.

v ', [-]: Adimensionnement de f’},.

v.., (i =, k) [-]: Vitesse de déplacement de

i’
I’interface de la phase ¥ et de la phase i .
vy(r) [m.s"'] : Composante longitudinale de la
vitesse dans un tube.

v, [m.s']: Vitesse d’injection dans la cellule
expérimental d’écoulement.

V' [m’] : Volume de prise de moyenne.

V pore [m’] : Volume de pore dans la cellule

expérimentale d’écoulement.

V7 [m’] : Volume de la phase ¥ dans V.

V. [m’]: Volume de la phase @ dans V .

[0

X, ¥, z [m]: Variable spatial (repere cartésien).

x,’ y', z [-] : Adimensionnement de X, y, z,

respectivement.

X, [-]: Abscisse adimensionnée de I’interface @ -
K (modéle conceptuel 1D).

X oy 10 Abscisse adimensionnée de I’interface @ -
¥ (modéle conceptuel 1D).

z, [m] : hauteur de la cellule expérimental

d’écoulement.

Lettres grecques :

o [m’.mol'] : Coefficient d’absorption molaire du

colorant considéré.

a, [s"]: Coefficient d’échange de masse entre les
phases ¥ et @ (MTLC).

OtlA [s']: Coefficient d’échange &, réduit par £,
(MTLC, cas du tube).

a'A' [s']: Coefficient d’échange &, réduit par £, et

par le rapport ‘Veff ‘/

<Vy>yH (MTLC, cas du tube).

Otj1 [s"]: Coefficient d’échange de masse entre les

phases ¥ et @ (TEM).
Ot:' [-] : Adimensionnement de Otj1 .

aj [s']: Coefficient d’échange de masse entre les

phases ¥ et @ pour le soluté A dans le cas couplé

(MTLQ).

OCIL; [s']: Analogue de aj pour le soluté B.

o [s"] : Coefficient d’échange théorique dans un

Graetz
tube selon Graetz.

Y, K, @ : Lettres de notations des phases fluide,
solide et biofilm (respectivement).

¥(i, j) : Constante de correspondance optique (au
pixel (7, j)) dépendant des caractéristiques du
montage.

£, [-] : Fraction volumique de fluide.



&, [-] : Fraction volumique de biofilm.

£, (i, j) [-] : Fraction volumique de fluide moyenne

sur le pixel (7, j).

gyinitial [-] : Fraction volumique de fluide moyenne

dans la cellule en début d’expérience, avant croissance

de biofilm.

£,(1, j) [-] : Fraction volumique de biofilm
moyenne sur le pixel (7, j) .

1 [-] : Facteur d’efficacité de la réaction dans le cas
couplé (RRLC).

17, [-]: Facteur d’efficacité de la réaction calculé
pour le soluté¢ A (RRLC).

N unaiyiic [-] : Facteur d’efficacité pour le soluté 4

calculé analytiquement pour un cas simple 1D

(RRLC).

1 [-]: Analogue de 77, pour le soluté B (cas
couplé).

M [Pa.s] : viscosité dynamique de I’eau

y7m [mol.kg".s™'] : Taux de dégradation massique
maximal du soluté A.

s, [mol.kg”.s"] : Taux de dégradation massique
maximal du soluté B.

P, [kg.m] : Masse volumique de I’eau.

P, [kg.m”] : Masse de bactérie active par unité de
volume du biofilm.
Xy [-] : Indicatrice de la phase } dans la cellule

unitaire.

Symboles mathématiques :

<*> : Moyenne superficielle de * .

<*>i , (i =¥,®) : Moyenne intrinséque de * dans la

phase 1.
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Depuis plus d’un siécle, les bactéries sont utilisées pour traiter et assainir 1’eau. Bien
qu’ancien, cet usage a acquis une importance croissante ces derni¢res décennies, compte tenu
de la préoccupation grandissante exprimée partout dans le monde face au probleme de la
pollution du milieu naturel (riviéres, aquiferes) liée a ’activité humaine. Ce contexte a
conduit au développement de nombreuses méthodes d’assainissement et de traitement basées
sur I'utilisation des bactéries naturellement présentes dans les eaux de surface ou souterraines.
En effet, le métabolisme bactérien permet de transformer des espéces chimiques polluantes
présentes en solution dans I’eau en substance moins actives voire inertes: on parle de
biodégradation.

Afin d’optimiser ces processus biologiques, il est fréquent — en particulier pour des
applications associées a des milieux poreux — de favoriser le développement des populations
bactériennes sous forme d’agrégats appelés biofilms. On peut citer entre autres les exemples
des méthodes de bioremédiation, qui contribuent a traiter des sols contaminés en favorisant le
développement de biofilms, et des procédés biologiques de traitement des eaux usées (boues
activées, bio-filtration), qui impliquent des systémes biofilm-milieu poreux.

Cependant, les mécanismes (réactions physico-chimiques, couplage écoulement-
transport) liés au phénomeéne de biodégradation restent encore imparfaitement compris. En
particulier, un des processus controlant la dynamique des systémes biofilm - milieu poreux est
le transport des espéces chimiques dissoutes dans le milieu. En effet, la présence de
nutriments et de polluants (qui peuvent étre confondus) contraint le développement des
biofilms, qui a leur tour ont un impact sur la répartition des espéces dissoutes dans le milieu.
Modéliser de maniere formelle ces processus de transport en milieu poreux incluant une phase
biofilm est donc d’un intérét majeur pour le développement des méthodes de bioremédiation

et des procédés biologiques et, plus généralement, pour 1’étude de la dynamique des systémes
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biofilm - milieu poreux. L’établissement d’une telle modélisation fait 1’objet du présent
mémoire.

Dans cette introduction, nous commencerons par définir la notion de biofilm, puis
nous examinerons leur dynamique, en particulier en milieu poreux. Serons présentées ensuite
les applications techniques et scientifiques associées a cette problématique, ce qui nous

permettra de définir I’objectif de cette étude.

1.1 Qu’est ce qu’un biofilm ?

La premicre observation de biofilm est effectuée par Antoni van Leeuwenhoek au
18°™ siécle, a 1’aide d’un microscope de sa fabrication. Les biofilms qu’il observe (il parle
d’agrégats d’ « animalcules ») sont issus d’échantillons de plaque dentaire (Costerton, 1999).
Plus de deux siecles plus tard, Heukelekian et Heller (1940) observent I’ « effet bouteille »
pour les microorganismes marins : les microorganismes se développent de manicre
sensiblement plus importante en présence d’une surface solide a laquelle s’attacher. Zobel
(1943) va encore un peu plus loin et constate que les microorganismes marins se développent
préférentiellement sur la surface solide a leur disposition. Le développement de 1’observation
des biofilms s’étend ensuite de la biologie marine a des domaines aussi variés que la santé
publique (étude de la plaque dentaire au Forsyth Dental Center entre 1935 et 1978 par entre
autres Gibbons et van Houte - ¢f Costerton, 1999 -, étude de la contamination des DUWS -
Dental Unit Water System - par Blake en 1963 puis par bien d’autres - ¢f Walker et Marsh,
2004 - ...), le traitement des eaux usées (e.g. Jones et al., 1969) ou les systemes d’eau
industrielle (e.g. Characklis, 1973). Tous ces travaux ont permis d’identifier diverses

caractéristiques des biofilms, telles que leur aspect communautaire (plusieurs especes
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bactériennes pouvant étre présentes au sein d’'un méme biofilm), leur capacité a soutenir des
sollicitations mécaniques relativement élevées (ce qui interdit le traitement des surfaces
colonisées par simple ringage), leur résistance €levée au traitement par désinfectant (comme
par exemple par la chlorine), leur structure sous forme de bactéries incluses dans une matrice
de polysaccharides, .... En 1978, Costerton et al. Présentent la premiere théorie expliquant les
mécanismes par lesquels les bactéries adherent aux interfaces solides et les avantages
écologiques que les colonies bactériennes ainsi formées tirent de cette situation. La prise de
conscience de I’importance des biofilms dans 1’écologie bactérienne et de 1’influence de ce
mode de développement sur le comportement des bactéries ont conduit ’AAM (American
Academy of Microbiology) a insister sur I’importance de prendre en compte la formation des
biofilms sur les phénomenes impliquant des bactéries. En particulier, les erreurs que
pouvaient générer le fait d’extrapoler des résultats obtenus par 1’é¢tude de -cultures
bactériennes planctoniques (c'est-a-dire se développant en suspension dans 1’eau) mono-
especes a des situations en systémes naturels ou industriels ont été soulignées (cf. Costerton,
1999). L’étude des biofilms est donc un domaine en pleine expansion, en microbiologie en
particulier mais aussi plus généralement dans tous les domaines ou des biofilms peuvent jouer
un role sur la dynamique des systémes étudiés (en médecine, en traitement des eaux ou dans
la maintenance des systémes d’eau industrielle par exemple, pour citer les cas mis en avant ci-
dessus). Du point de vue strictement microbiologique, deux nouvelles approches ont eu un
fort impact sur I’étude des biofilms au cours de la derniére décennie : I’utilisation de la
microscopie confocale par balayage laser pour observer la structure tridimensionnelle des
biofilms d’une part (e.g. : Palmer et Sternberg, 1999), et I’étude des génes impliqués dans les
mécanismes d’adhésion chez les bactéries d’autre part (Donlan, 2002). Le développement de
la recherche sur les applications des biofilms est par exemple illustré au niveau frangais par la

mise en place du Pole de recherche National a Implantation Régionale (PNIR) « Biofilms » en
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septembre 2003. L’étude présentée ici s’inscrit dans D’intérét toujours croissant depuis
plusieurs décennies pour les biofilms et leurs applications.

On peut proposer la définition suivante de la notion de biofilm : un biofilm est une
colonie de micro-organismes (bactéries, mais aussi levures, champignons ou protozoaires,
e.g. . Block, 1992) se développant au sein d’une matrice de substances polymériques
extracellulaires (souvent notées EPS, pour Extracellular Polymeric Substances), I’ensemble
¢tant attaché de manicre irréversible a une interface (la plupart du temps solide-liquide, mais
on peut aussi en trouver sur des interfaces types solide-gaz, liquide-gaz ou liquide-liquide).
On trouve dans les biofilms une fraction de biomasse active (les cellules bactériennes
vivantes), une fraction d’EPS sécrétée par les bactéries (formant en général 75 % a 95 % de la
masse totale du biofilm) et principalement composée de polysaccharides hautement hydratés
et de protéines, une fraction de reste de cellules bactériennes mortes (ces deux dernieres
fractions composant ce qu’on appelle la biomasse inerte du biofilm) et une fraction de
composés solubles issus de I’activit¢ microbienne (souvent notés SMP, pour Soluble
Microbial Products). Le lecteur peut se référer a Laspidou et Ritmann (2002) pour plus de
détails sur la classification des différents composants d’un biofilm. Des matériaux non
cellulaires, comme des minéraux, des particules argileuses ou des composés sanguins par
exemple, peuvent également se trouver au sein de la biomasse, selon I’environnement dans
lequel le biofilm se développe. En général, les biofilms abritent différentes espéces de
bactéries, formant ainsi des consortia fonctionnels pouvant étre le siége d’interactions
complexes entre les différentes communautés de microorganismes. Néanmoins, il existe aussi
des biofilms mono-espéces, comme par exemple ceux qu’on peut trouver sur les valves
cardiaques. Les biofilms peuvent avoir des structures tridimensionnelles extrémement
hétérogenes et variables (filamenteuses, corpusculaires, denses, ramifiées, ...) suivant leurs

compositions et leur environnement. Des détails et références additionnels sur la définition
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des biofilms peuvent étre trouvés dans Donlan (2002) et Walker et Marsh (2004). La Figure 1
présente ainsi la structure de deux biofilms s’étant développés dans des environnements

distincts et comportant des différences morphologiques significatives.

; ASM MicrobeLibrary.org ©

Biofilm se développant sur des lentilles de contact (observé Biofilm se développant sur une plante (observé au
au microscope électronique a balayage) microscope électronique a balayage)

Figure 1 : Biofilms observés au microscope électronique a balayage (source :
http://www.microbelibrary.org)

Enfin, une caractéristique remarquable des biofilms est leur capacité a se développer
dans des environnements extrémement divers: tuyauteries industrielles, systéeme d’eau
potable, systéme de ventilation, DUWS, cathéters, implants médicaux, sols et formations
géologiques souterraines, galets de rivieres ... Ils peuvent s’adapter a des conditions
extrémement séveres, variées et fluctuantes (e.g. Block, 1992 ou encore Hall-Stoodley et
Stoodley, 2002). Cette capacité d’adaptation est une des principales sources d’intérét des
biofilms, qu’ils soient un probléme a éradiquer (comme dans le monde médical, car ils

peuvent abriter des especes pathogénes) ou une force qu’il convient d’utiliser (comme dans

les procédés biologiques, en bioremédiations ou autres).
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1.2 Phénoménologie de la dynamique des biofilms

1.2.1 Dynamique générale

a) Cycle de vie d’un biofilm :
Le cycle de vie d’un biofilm peut se diviser en 5 phases : I’adhésion réversible a la surface,
I’adhésion irréversible a la surface, la croissance, la maturation du biofilm et le détachement.

La Figure 2 présente ces différentes phases.

(1) Adhésion réversible
(2) Adhésion irréversible
(3) Croissance

(4) Maturation

(5) Détachement

Figure 2 : Cycle de croissance et de développement des biofilms (d’aprés les ressources en
images du site du Center for Biofilm Engineering, Montana State University - Bozeman).

L’adhésion réversible (1) est un phénoméne d’adsorption de cellules bactériennes
planctoniques sur la surface solide. Le transport des cellules bactériennes vers I’interface peut
étre actif ou passif, suivant que I’on a affaire a des espéces mobiles (i.e. aptes a se déplacer
par elles-mémes : flagelle, chemotaxie ...) ou non. La présence d’un « film conditionnant »
sur I’interface eau - solide, di a I’interaction de surface entre les phases aqueuses et solides,
influence le taux et la zonation de 1’adsorption des cellules sur la surface considérée (Loeb et
Neihof, 1975). L’énergie de surface des suspensions présentes dans le milieu aqueux peut
aussi avoir une influence sur ces phénomeénes d’adsorption réversibles de bactéries a

I’interface fluide - solide (Ofek et Doyle, 1994).
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L’adhésion irréversible des bactéries a I’interface (2) qui s’ensuit est un phénomene
tout aussi complexe impliquant des variations importantes du métabolisme bactérien, une
réorientation des cellules sur la surface, voire un déplacement de celles-ci vers les sites les
plus favorables a cet attachement, ainsi que la sécrétion des premiéres molécules d’EPS (e.g. :
Sauer et al., 2002).

La croissance proprement dite du biofilm (3) commence alors, avec la multiplication
des bactéries et la poursuite de la sécrétion d’EPS. Dans un premier temps, la croissance
s’effectue horizontalement par rapport a la surface colonisée, puis des structures
tridimensionnelles apparaissent quand le biofilm se développe vers le « cceur » de la phase
liquide (e.g. : Walker et Marsh, 2004).

Au cours de la maturation (4), c’est-a-dire une fois 1’état stationnaire de croissance
atteint, on n’observe plus de changement quantitatif majeur du biofilm, mais des
modifications structurelles importantes peuvent encore intervenir, en particulier dues a
I’établissement et a 1’évolution des relations entre les différentes especes bactériennes
présentes dans le biofilm (e.g. : Walker et Marsh, 2004).

La derniére étape de ce cycle est constituée par le détachement (5) et peut étre di a
différents facteurs : érosion hydrodynamique du biofilm sous ’effet des forces de cisaillement
exercées par 1I’écoulement du fluide, pénurie de nutriments entrainant la 1étalité d’une partie
de la colonie bactérienne, ... (e.g. : Donlan, 2002). Le détachement conduit a la remise en
suspension de cellules bactériennes ou de flocs bactériens, susceptibles a leur tour de
recommencer un cycle en adhérant a une autre interface solide - fluide.

Le phasage du cycle de vie présenté ci-dessus reste toutefois trés schématique. Ainsi,
la phase de détachement est plus un processus concomitant aux différentes phases du cycle de
vie du biofilm que la phase ultime de celui-ci. D’autre part, ce phasage n’est pas

nécessairement net dans le temps, comme par exemple en ce qui concerne la limite entre la
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phase de croissance et la phase de maturation qui est plutot graduelle. Néanmoins, une telle
représentation permet d’appréhender le cycle de vie d’un biofilm selon un schéma linéaire
simple. Le lecteur peut se référer a Savage et Fletcher (1985) pour plus de détails sur le

phénomene de 1’adhésion bactérienne sur une interface.

b) Le métabolisme bactérien

Le métabolisme bactérien est I’ensemble des réactions biochimiques par lesquelles les
bactéries produisent I’énergie et les produits nécessaires a leur activité. On a une trés grande
variabilit¢ du métabolisme selon les espeéces et une grande complexité des chaines de
réactions biochimiques impliquées, avec de nombreux intermédiaires réactionnels, de
nombreuses catalyses enzymatiques et de nombreuses variantes possibles en fonction des
conditions du milieu. L’état de 1’art des connaissances actuelles touchant au métabolisme
bactérien est au-dela du champ du présent travail, aussi on ne présentera ici qu’une
schématisation succincte de ce processus dans le cas le plus couramment rencontré dans les
applications associées aux biofilms. On peut se référer a Lynch et Hobbie (1988) pour une
présentation générale du métabolisme bactérien. Globalement, celui-ci nécessite une source
de matiere (principalement de carbone, mais aussi d’azote, d’oxygeéne et d’hydrogene), une
source d’énergie et un donneur d’¢lectron. Sur la base de la source d’énergie utilisée, on
distingue les bactéries phototrophes, tirant leur énergie d’une source lumineuse (e.g. : le
soleil), des bactéries chimiotrophes qui tirent leur énergie de 1’oxydation de composés
organiques ou inorganiques, nommeés accepteurs d’électrons. Parmi les chimiotrophes, on a
les lithotrophes qui oxydent des composés inorganiques, et les organotrophes qui oxydent des
composées organiques. En se fondant sur la nature de la source de carbone utilisée, on peut
aussi établir une distinction en opposant les bactéries autotrophes, qui tirent leur carbone de

composés simples comme le CO,, des bactéries hétérotrophes, qui ont besoin de sources de
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carbone organiques. Cette classification sur la base de la nutrition bactérienne a ses limites,
e.g. : il existe des especes hétérotrophes vis-a-vis du carbone et autotrophe vis-a-vis d’autres
¢léments de base comme 1’azote. Néanmoins, elle nous permet d’identifier le principal groupe
de bactéries qui présente un intérét pour la suite de ce travail. En effet, les bactéries les plus
couramment rencontrées dans les applications médicales, industrielles et environnementales
des biofilms sont des bactéries chimiorganohétérotrophes, i.e. : des bactéries utilisant des
substances organiques comme source de carbone et comme accepteur d’électron. Dans le cas
le plus simple, une méme espéce chimique organique peut jouer les deux rdles dans le
métabolisme. Elles n’ont plus besoin, dans ce cas, que de deux espéces chimiques pour
assurer leur métabolisme : une substance organique fournissant carbone et énergie, qu’on
nommera par la suite ’accepteur d’électron ou le substrat, et une espeéce chimique jouant le
role de donneur d’électron. Suivant que le donneur d’¢électron est le dioxygéne ou pas, on
parlera d’espece bactérienne aérobie ou anaérobie (cette distinction franche doit cependant
étre relativisée ; en effet, il existe aussi des bactéries anaérobies facultatives ou aérobies
facultatives, aérotolérantes, micro-aérophiles, ...). On peut décrire schématiquement le bilan
en termes d’espeéces chimiques du métabolisme bactérien chimiorganohétérotrophe dans le

cas simple présenté ci-dessus de la maniére suivante :

ILlA[l)A + luBa)B - luCa)C

Ou A4 est un composé organique qu’on nomme 1’accepteur d’¢lectron ou le substrat, B est le
donneur d’électron (classiquement le dioxygéne ou le nitrate), C est la biomasse produite par
la réaction (qui n’est généralement pas composée que d’une seule espéce chimique) et x,,,
My, €t f., sont les coefficients stoechiométriques associés. Notons qu’un ou plusieurs

catalyseurs éventuels peuvent étre nécessaires a cette transformation. On a omis de présenter
le bilan énergétique couplé a cette réaction car il implique bien souvent des especes vectrices

supplémentaires présentes dans la bactérie (comme ’ADP et I’ATP par exemple). 1l est clair
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qu’ici seules deux espéces chimiques interviennent dans le métabolisme bactérien, i.e. jouent
un role dans la survie des bactéries et leur multiplication. Cela influe grandement sur la
dynamique des biofilms composés de ce type de bactéries, puisque ’activité bactérienne est
conditionnée par la disponibilité (donc le transport) de 1’accepteur d’électron et du donneur

d’électron.

¢) Une dynamique complexe

Les biofilms ont une dynamique complexe de par, primo, leur interaction permanente
avec leur environnement, et secundo, des interactions entre les différentes populations
bactériennes qui les composent. Ceci conduit a avoir des structures de biofilms hétérogenes et
variables a la fois dans 1’espace et au cours du temps.

Les biofilms interagissent avec leur environnement de diverses manicres. Ainsi le
phénoméne d’adhésion décrit précédemment est largement dépendant des caractéristiques de
la surface colonisée, que ces caractéristiques soient physico-chimiques (nature du film
conditionnant, hydrophobicité et polarit¢ de la surface, les bactéries adhérant
préférentiellement aux surfaces hydrophobes et/ou apolaires) ou géométriques (notamment la
rugosité de la surface, e.g. : Richter et al., 1999). L’expression méme du génome des bactéries
change en fonction de leur environnement, en particulier lors du passage de 1’état
planctonique a 1’attachement a une surface solide (e.g. Ghigo 2003). En outre, non seulement
I’environnement influe sur le biofilm, mais le biofilm peut Iui aussi influer sur
I’environnement. Ainsi le développement d’un biofilm dans un écoulement dépend des
conditions de cisaillement qui lui sont imposées et de la disponibilité du substrat et du
donneur d’électron, controlée par le transport de ces solutés dans 1’écoulement (e.g.
Picioreanu et al., 1998 et Ebrahimi et al., 2005). Or la croissance du biofilm, en modifiant la

géométrie du milieu, modifie a son tour 1’écoulement et le transport. De méme, le coefficient
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de diffusion des solutés au sein du biofilm évolue au cours de la croissance et de la maturation
du biofilm (Beyenal et Lewandowski, 2002), ce qui conduit a un changement des conditions
de transport du substrat et du donneur d’électron. Enfin, un biofilm modifie en permanence
les conditions biochimiques de son milieu (pH, force ionique ...) par son activité métabolique,
puisqu’il consomme des solutés et en produit d’autres. Cette évolution des conditions
chimiques du milieu peut entrainer, par exemple, des variations dans la spéciation des
¢léments et composés chimiques présents, ce qui peut provoquer des modifications du
biofilm. Tous ces facteurs conduisent & une évolution permanente par rétroaction du biofilm,
du milieu hote et des relations entre ces deux derniers.

En outre, au sein méme du biofilm, il existe une dynamique complexe entre les
bactéries d’une méme espece et entre les différentes populations bactériennes qui abouti a la
mise en place de consortia bactériens fonctionnels et évolutifs. Ainsi, il est possible qu’apres
I’adhésion irréversible d’espeéces bactériennes aptes a I’attachement (on parle de colonisateur
primaire), d’autres especes bactériennes incapables d’adhérer a la surface solide mais
capables de s’intégrer dans la matrice d’EPS viennent coloniser le biofilm (on parle de
colonisateur secondaire). On peut aussi avoir des symbioses métaboliques, i.e. une espéce
bactérienne qui utilise comme substrat un produit métabolique issu de la consommation d’un
substrat primaire par une autre espece (e.g. : Andrews et al. 2006 ou encore Farhadian et al.
2008). A D’inverse, des relations de compétition (e.g.: James et al., 1995 ou encore
Morgenroth et Wilderer, 2000) voire méme de prédation (e.g. : Murga et al., 2001 ou encore
Nufiez et al., 2005) peuvent aussi exister entre les différentes especes présentes dans un
biofilm. On observe, en outre, qu’il existe des phénomeénes de communication biochimique
entre les cellules bactériennes, fondés sur le phénoméne de « quorum sensing » : chaque
individu relache une certaine espéce chimique dans le milieu de maniére a ce que ce composé,

lorsqu’il se trouve a une concentration seuil dans le milieu (i.e. quand la population
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microbienne a atteint une densité précise) déclenche une réaction chez les bactéries. De tels
phénoménes de communication chimique jouent un role important dans les processus
d’attachement et de détachement (e.g. : Davies et al., 1998 ou encore Xie et al., 2000). Enfin,
les biofilms sont un environnement privilégié pour le transfert de génes entre bactéries, et
constituent donc un milieu propice a I'évolution de la communauté bactérienne selon les
conditions environnementales (e.g. : Ghigo, 2001).

Ce jeu d’interactions internes (entre bactéries au sein du biofilm) et externes (avec
I’environnement de développement du biofilm) conduit aux structures de biofilms complexes,
hétérogenes et évolutives déja évoqués. Ainsi, on peut avoir des biofilms présentant une
stratification du point de vue des populations bactériennes, e.g. : en milieu aérobie, les
bactéries aérobies se trouvent en surface du biofilm, et les espéces anaérobies présentes se
développent préférentiellement en profondeur dans le biofilm, dans les zones ou le dioxygene
a été entierement consommé par le métabolisme des espéces aérobies (e.g. : Lynch et Hobbie,
1988). On a d’autre part des structures plus ou moins poreuses (Lewandowski, 2000), suivant
les conditions de cisaillement et de disponibilité des substrats (Picioreanu et al., 1998 et
Ebrahimi et al., 2005). Enfin, et c¢’est un aspect important pour la suite de ce travail, des
structures et des interactions multi-échelles existent, puisque les cellules bactériennes ont des
diamétres de 1’ordre de 0.5 a 10 um, alors que les chaines de polysaccharides hydratées
constituant I’EPS ont des longueurs de 1’ordre de la dizaine de nanometres et que les biofilms
peuvent étre d’épaisseur millimétriques (voire centimétriques, e.g. : Charbonneaux et al.,
2006), avec des porosités treés variables (en terme de volume totale, de taille des pores et de
morphologie des pores). La Figure 3 présente les différentes échelles associées a cette

dynamique.
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Echelle du biofiim (10° a 10° m)

Echelle de la cellule (5.107 4 10°m)

Biofilm

b

_» Membrane
cellulaire |

Figure 3 : Les différentes échelles impliquées dans la dynamique des biofilms : exemple d'un
biofilm se développant sur un grain solide de milieu poreux (d'aprés Kapellos et al., 2007)

11 est important de noter que jusqu’a six ordres de grandeur de différence peuvent exister entre
les longueurs caractéristiques associées a I’échelle moléculaire et celle du biofilm proprement

dit.

1.2.2 Dynamique des biofilms en milieux poreux

Les milieux poreux, de par leurs grandes surfaces de contact fluide - solide, sont un
milieu fortement propice au développement de biofilms. En outre, ils présentent d’importantes
spécificités qu’il convient de détailler. L’interaction entre le biofilm et le milieu poreux
conduit en effet a de fortes modifications des propriétés du milieu héte (perméabilité, porosité
en particulier) ce qui en retour implique des changements notables des caractéristiques du

biofilm. De plus, les phénoménes mis en jeu sont associés a des échelles caractéristiques tres
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variées. Ce double aspect rétroactif et multi-échelle explique la complexité de la dynamique

des biofilms en milieu poreux.

a) La bio-obstruction

La bio-obstruction est le phénomeéne par lequel 1’espace poral d’un milieu poreux est
progressivement envahi par le biofilm qui se développe en son sein, ce qui conduit & une
augmentation significative des pertes de charges dans le milieu et donc a une baisse
importante de la perméabilité (celle-ci pouvant diminuer facilement d’un facteur 10 ou plus).
Ce phénomene a fait I’objet de nombreuses études expérimentales et numériques (on peut
citer, par exemple Clement et al., 1997, Chen et Li, 1999, Kildsgaard et Engesgaard, 2001,
Dupin et al., 2001, Tiwari et Bowers, 2001, Thulner et al, 2004, Knutson et al., 2006,
Kapellos et al., 2007 ou encore Rockhold et al., 2007), de par son impact déterminant sur la
dynamique des biofilms en milieux poreux et de ses nombreuses applications (bio-barriéres,
bio-fouling, ...). La bio-obstruction limite I’écoulement dans le milieu poreux dans les zones
de fort développement bactérien, conduisant ainsi a 1’établissement de chenaux d’écoulements
préférentiels dans les zones les moins colonisées. La Figure 4 présente un exemple de bio-

obstruction de milieu poreux.

o’ v ""' -E . ‘
SEs
AT

Figure 4 : Exemple de bio-obstruction d'un monolithe poreux di au développement d'un
biofilm en son sein : temps croissant de (a) a (d) (tiré de Ebrahimi et al. 2005)

(dy
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b) Un fort couplage entre développement du biofilm et transport des especes dissoutes

Le transport des espéces impliquées dans le métabolisme bactérien, 1’accepteur
d’électron et le donneur d’électron, détermine fortement 1’évolution du biofilm au sein du
milieu. Ainsi, Thullner ef al. (2002) observent dans leur expérience de croissance de biofilm
en milieu poreux que la biomasse se développe principalement dans les zones de mélange
entre I’accepteur d’électron et le donneur d’électron - ici le glucose et le nitrate. De par la bio-
obstruction et des écoulements préférentiels qui en résultent, ces zones de mélange se
déplacent au cours de 1’évolution du systéme, et un couplage entre croissance du biofilm et
phénomene de transport devient incontournable. Dans le méme ordre d’idée, Knutson et al.
(2006) insistent sur 1I’importance de la dispersion transverse (qui est 1’un des principaux
paramétres controlant le mélange des espeéces en solution dans 1’écoulement) pour
I’évaluation du taux effectif de biodégradation des espéces chimiques impliquées dans le
métabolisme bactérien. La dispersion est 1'une des caractéristiques hydrodynamiques du
milieu poreux qui subit des modifications dues au développement du biofilm. La encore un
couplage entre le développement du biofilm et les phénoméenes de transport doit étre pris en

considération.

¢) Un probléme fortement multi-échelle

La premiere forme de multiscalarité rencontrée est spatiale. Le probléme du transport
en milieu poreux est intrinsequement multi-échelle, de par la disparité d’échelle entre les
grains et les longueurs caractéristiques des formations géologiques ou des réacteurs poreux
dans lesquels les phénomeénes de transport sont étudiés. De méme la dynamique des biofilms
est un probleme multi-échelle comme cela a été exposé précédemment. Il n’est donc pas
surprenant que la dynamique des biofilms en milieux poreux soit un probléme fortement
multi-échelle. En effet, cette problématique implique des phénomeénes prenant place a des

échelles aussi variées que I’échelle de la bactérie (transferts membranaires, métabolisme
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bactérien, ...), I’échelle du réacteur ou l'échelle de 1’aquifére (écoulement macroscopique,
hétérogénéités géologiques, ...) en passant par 1’échelle du pore (croissance, détachement,
...). Nous reviendrons plus longuement sur ce point — qui constitue le cceur de notre étude -
dans le paragraphe 1.3.2.

I1 faut noter aussi D’existence d’une multiscalarit¢ temporelle des différents
phénomenes impliqués (écoulement, transport, croissance du biofilm ...). On peut voir en

Figure 5 un schéma explicitant cette diversité d’échelles temporelles

STRUCTURE BIOFILM

détachement _
Déceés biomasse -

TRANSPORT Croissance -

I :oction

- Diffusion du substrat
- Convection

- Diffusion visqueuse

| HYDRODYNAMIQUE | | |

0,001 0,1 10 1000 100000 10000000

Temps caractéristique (secondes)

Figure 5 : Echelle de temps des phénomeénes impliqués dans la dynamique des biofilms
(d’apres Cuny, 2007).

En régle générale, le temps caractéristique de relaxation du champ de vitesse est tres
petit devant le temps caractéristique de transport. De méme, celui-ci est trés petit devant le
temps caractéristique de croissance du biofilm. Cette forte disparité d’échelle temporelle
permet la plupart du temps de découpler chacun de ces phénomenes dans le temps. Ainsi, le

transport d’un soluté¢ dans un milieu poreux incluant un biofilm peut étre modélisé en
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considérant que 1’écoulement est en régime permanent (puisque celui-ci atteint son équilibre
trés rapidement, relativement aux phénomenes de transport), et que la géométrie du biofilm
est elle aussi fixée (puisqu’elle varie trés lentement, relativement aux phénomeénes de

transport).

1.3 Enjeux technologiques et scientifiques associés - objectif de ce travail

Intéressons nous a la modélisation des phénomenes de transport en milieu poreux
incluant un biofilm. En effet, les phénoménes de transport sont déterminants dans la
dynamique des biofilms, et sont souvent d’un intérét central dans les applications

environnementales et industrielles des systémes biofilms - milieux poreux.

1.3.1 Applications associées aux biofilms en milieux poreux

Les applications associées au biofilms en milieux poreux relévent principalement des
domaines des procédés industriels et de I’ingénierie environnementale. Les biofilms peuvent
étre une contrainte a gérer (biofouling, bio-obstruction autour de puits de fixation, ...) ou au
contraire étre les agents d’effets recherchés (procédés biologiques avec culture bactérienne

fixée, bioremédiation des sites et sols pollués, ...).

a) Applications dans le domaine des procédés industriels
Des biofilms peuvent se former dans des réacteurs fonctionnant sous le flux d’une
phase aqueuse, e.g. : réacteur a catalyse de surface, et ainsi générer un certain nombre de

problémes : augmentation des pertes de charges avec éventuellement, réduction de la surface
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active utile (les surfaces hotes du biofilm étant partiellement ou totalement isolées du fluide a
traiter), dégradation de 1’état du réacteur par biocorrosion, ... Pour plus de détails sur les
problémes générés dans les systémes industriels par le développement de biofilms, le lecteur
pourra se référer a Geesey et al. (1994). La plus grande tolérance aux traitements biocides des
populations bactériennes se développant sous forme de biofilm par rapport aux bactéries
planctoniques et la résistance importante des biofilms au traitement par ringcage augmentent la
sévérité de ces problémes.

Néanmoins les biofilms se développant en milieux poreux sont aussi beaucoup utilisés
en procédé biologique, pour le traitement des eaux usées (e.g. Vayenas et Lyberatos, 1995 ou
encore Stevik et al., 2004) ou pour la culture cellulaire (Meuwly, 2005). La résistance
importante des biofilms évoquée ci-dessus devient alors un avantage puisqu’elle garantit une
meilleure stabilité des réacteurs face aux variations des effluents les traversant ou au
changement brutal des conditions opératoires. On parle de bioréacteur a lit fixe, ou de réacteur
PBR (pour Packed Bed Reactor). Dans ce type d’application, la colonisation du milieu poreux
est recherchée, méme si la bio-obstruction peut devenir, 13 aussi, un probléme.

Pour toutes ces applications, les phénomeénes de transfert sont déterminants: le
transport de substrat controle le développement du biofilm et donc la bio-obstruction, le
traitement des eaux usées peut étre assimilé au transport d'espéces polluantes a travers des
réacteurs, ... Une meilleure compréhension de ces phénoménes permettrait donc de parfaire le

dimensionnement et le suivi des procédés impliqués.

b) Les processus de bioremédiation
Les biofilms colonisent naturellement les sols, ou ils se nourrissent de la matic¢re
organique présente. La capacité des populations bactériennes a dégrader une grande variété de

composés organiques conduit a une atténuation naturelle de la pollution organique dans les
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sols contaminés (e.g. : Roling et van Verseveld, 2002 ou encore Weiss et Cozzarelli, 2008).
Néanmoins, ce phénomene peut étre trés lent, d’ou I’'intérét d’améliorer cette atténuation
naturelle dans les sites fortement contaminés, grice a des techniques d’ingénierie
environnementale comme le biosparging ou le bioventing (injection de dioxygene et/ou de
nutriments dans le sol pour favoriser le développement bactérien, e.g. : Dybas et al., 1998 ou
encore Wu et al., 2006). La capacité des biofilms a réduire la perméabilité du milieu poreux
hote par bio-obstruction peut aussi €tre utilisée pour limiter 1’extension d’un panache de
pollution : c’est la technique des bio-barrieres (e.g. : Chen-Charpentier et al., 2009). De par
leur cott limité et de la simplicité de leur mise en ceuvre et de leur contrdle (comparativement
a d’autres méthodes de traitement physico-chimiques), ces méthodes, qu’on appelle méthodes
de bioremédiation, sont déja beaucoup utilisées en dépollution des sols. Une large littérature
leur est consacrée (e.g. : National Research Council, 1993 ou encore Loffler et Edwards,
2006).

Cependant, la bio-obstruction peut aussi étre une contrainte dans le domaine de
I’ingénierie environnementale. Lorsqu'un tel phénoméne se produit autour des puits de
fixation destinés a limiter 1’extension d’une pollution ponctuelle, la diminution de la
perméabilité autour des puits et donc le débit d’eau les traversant contribue a une baisse
d’efficacité.

L’importance des phénoménes de transport dans ces problématiques est mise en
exergue. Le suivi de la biodégradation d’un composé chimique ou de la progression d’un
panache de polluant dans un sol conduit au suivi des transports réactifs de ces espéces a

travers le milieu poreux qu’est la formation considérée.

1.3.2 Une des difficultés majeures : I’'aspect multi-échelle
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La modélisation des phénomenes de transport bio-réactif dans un milieu poreux
incluant un biofilm se heurte donc a plusieurs difficultés :
(1) ’aspect multidisciplinaire des phénoménes impliqués (physique, chimique, biologique) ;
(i) les forts couplages existant entre ces différents phénoméenes (comme celui, par exemple,
entre les phénomenes de transport et le développement des biofilms) ;
(ii1) la complexité des milieux poreux naturels que sont les sols dans le cas des méthodes de
bioremédiation (réactivité de la phase solide, présence d’une fraction organique naturelle
issue de I’humification, incertitudes sur les données géologiques ...) ;
(iv) et enfin I’aspect multi-échelle des phénoménes impliqués.
C’est sur ce dernier point que le présent travail se focalise. La Figure 6 présente les
principales échelles impliquées dans le transport bio-réactif en milieu poreux qui sont :
(1) ’échelle de la bactérie (échelle des processus biochimiques, efc) ;
(i1) I’échelle du pore (échelle -entre autre- de la diffusion du polluant dans le biofilm) ;
(ii1) et I’échelle de Darcy ou le milieu poreux est supposé continu et homogéne
Une ou plusieurs étapes supplémentaires peuvent éventuellement étre nécessaires pour
modéliser le transport a 1’échelle d’un aquifere, pour prendre en compte les hétérogénéités des
formations géologiques (fracturations, lentilles argileuses, ...). On peut se référer par exemple
a Sun et al. (1999) pour un exemple de modélisation de transport en milieux poreux incluant

un biofilm dans un aquifere hétérogene.
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Ill. Echelle de Darcy
(102 m -10*m)

1

|
M L

Il. Echelle du pore et du biofilm
(107 m-10"m)

I. Echelle de la bactérie
(5.107 310° m)

Figure 6 : Les principales échelles impliquées dans la dynamique des biofilms en milieux
poreux

La plupart du temps, 1’échelle d’intérét est 1’échelle du terrain ou celle du réacteur. Si
I’on suppose le milieu quasi-homogene (c’est-a-dire faiblement hétérogene a grande échelle),
on peut utiliser les équations de transport a 1’échelle de Darcy pour modéliser les phénomenes
de transport au niveau d’un réacteur ou d’une formation aquifére. De nombreux mode¢les de ce
type décrivant la biodégradation en milieu poreux existent dans la littérature (e.g. Clement,
1997) a I’heure actuelle. Toutefois, bien que la plupart de ces modeles soient mécanistiques
dans le sens ou ils essaient d’identifier les mécanismes importants mis en jeu (dispersion -
convection — biodégradation, limitation éventuelle), ils ne sont pas issus d’un formalisme
rigoureux qui moyenne les équations de 1’échelle inférieure. En ce sens, ce qui fait défaut, ce

sont les valeurs des parametres effectifs associés a ces modeles tels que le tenseur de
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dispersion. Les coefficients a 1’échelle de Darcy sont supposés existés a priori et ne sont pas
reliés d’une quelconque maniére a la structure microscopique du milieu poreux. Ils ont alors
besoin d’étre calés ou mesurés directement avec les difficultés expérimentales inhérentes aux
systémes biologiques. Plusieurs études (Cirpka et al., 1999, Cirpka, 2002) par exemple,
soulignent I’importance de la dispersion dans les méthodes de bioremédiation in situ (le
développement du biofilm est 1i¢ a I’importance de la zone de mélange) et suggerent que la
surestimation de la biodégradation observée dans la plupart des modeles numériques est due a
une mauvaise évaluation de ce tenseur. En outre, si on peut mesurer par exemple le taux de
dégradation intrinséque d’un composé par les bactéries présentes ou le taux de diffusion
moléculaire de ce composé dans 1’eau, il n’en est pas de méme pour le tenseur de dispersion
macroscopique du composé dans le milieu poreux colonisé par le biofilm ou pour le taux de
dégradation effectif dans le milieu compte tenu de la densité de bactérie dans le biofilm et du
développement de celui-ci dans le milieu. Pour étre plus précis, méme si la valeur a un instant
¢t d’'un des parametres effectifs évoqués ci-dessus peut étre calé ou estimé, son évolution au
cours du temps en fonction de la croissance microbienne ne peut étre prédite de cette manicre.
Afin de pouvoir mettre en place une modélisation rigoureuse du phénoméne de transport
bioréactif a I’échelle de Darcy, il faut pouvoir relier les équations macroscopiques aux
parameétres microscopiques. En d’autres termes, il faut étre capable d’évaluer les parameétres
macroscopiques dont on a besoin a partir des parameétres microscopiques dont on dispose.
Une solution pour résoudre ce probleme de disparité des échelles est d’appliquer des
méthodes de changement d’échelle qui permettent de conserver au niveau macroscopique les
principales caractéristiques des processus physiques, biologiques et chimiques se produisant
aux échelles inférieures (e.g. : Sturmann et al. 1995). Ce point sera développé dans le chapitre

suivant.
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1.3.3 Objectif du présent travail

Dans ce travail, on se propose de conduire une modé¢lisation rigoureuse des
phénomenes de transport de soluté biodégradable en milieu poreux a 1’échelle de Darcy, qui
est I’échelle des applications techniques et scientifiques, a partir des données disponibles,
définies a 1I’échelle du pore et du biofilm. La mise en place d’une telle modélisation
permettrait d’approfondir la compréhension de ce phénomene complexe qu’est la dynamique
des biofilms en milieux poreux, et éventuellement d’avancer dans la voie de I’optimisation
des différentes applications technologiques et environnementales associées. Le changement
d’échelle complet des phénomenes de biodégradations et de tous les phénomenes connexes
(role de la réactivité de la matrice solide, dynamique du biofilm, ... ; ¢f- Sturmann et al., 1995
pour une revue des défis du changement d’échelle des phénomenes de biodégradation)
dépasse notablement le cadre de ce travail, aussi on se limitera ici a un systéme biofilm-milieu
poreux simplifié par rapport a la réalité, comme on 1’expliquera dans le chapitre suivant.
Néanmoins, cette premicre approche est a notre avis un préambule nécessaire au
développement d’une modélisation de cas réels (bioréacteur, biodégradation sur site pollué)
en tenant compte de toute leur complexité. Ce travail de modélisation est présenté dans les
chapitres 2 a 8 de cette theése. En outre, la conception d’un modele expérimental de transport
non-réactif (i.e. sans biodégradation) en milieu poreux incluant un biofilm a ét¢ initiée durant
cette thése. Le développement d’un tel modele expérimental répond a deux objectifs
principaux : la nécessit¢ de procéder a une validation expérimentale de la modélisation
numérique détaillée dans un premier temps, et dans un second temps, 1’étude de la dynamique
des biofilms en milieux poreux par ['utilisation croisée des modeles numériques et
expérimentaux. Ce volet expérimental n’a pas encore donnée lieu a des résultats publiables.
Néanmoins son avancée est présentée dans le chapitre 9. Enfin, les conclusions et perspectives

de cette these seront présentées dans le chapitre 10.
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CHAPITRE 2 : SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE - ASPECT
THEORIQUE
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Nous commengons ce chapitre par un bref état de 1’art de la modélisation des
phénomeénes de transport de soluté biologiquement actif en milieu poreux incluant une phase
biofilm a I’échelle de Darcy. Les différentes approches développées dans la littérature sont
présentées dans un premier temps, avant de se consacrer a la problématique du changement
d’échelle, aux principales méthodes qui lui sont associées et plus particulierement a la
méthode de prise de moyenne volumique. Enfin, nous présentons les bases de 1’application
de cette méthode au probléme de transport de soluté bio-réactif en milieux poreux :
hypothéses fondamentales, expression du probléme a I’échelle du pore et établissement de la

forme générale de I’équation de transport a I’échelle de Darcy.

2.1 Etat de I’art de la modélisation du transport en milieux poreux incluant un

biofilm a I’échelle de Darcy

L’¢étude du transport d’espéces chimiques en présence de bactéries, se développant
généralement sous la forme de conglomérats appelés biofilms au sein du milieu poreux, est un
probléme typiquement multi-échelle. En régle générale, on considére ’'impact de ces
phénomeénes d’un point de vue macroscopique - a 1’échelle de Darcy ou a une échelle
supérieure (celle du réacteur ou de 1’aquifere), alors que les processus bio-physico-chimiques
les contrdlant se tiennent a I’échelle du pore ou a une échelle inférieure : limitation diffusive
du taux de réaction, réaction de biodégradation, ... Compte tenu de 1’intérét croissant pour ce
type de problématique, un grand nombre de modéles macroscopiques ont vu le jour. Du point
de vue de la prise en compte du processus de transport (nous ne considérons pas ici, par
exemple, la modélisation du phénomene de croissance bactérienne), on peut distinguer deux

grands types de modeles.
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Sous certaines conditions (hydrodynamiques et réactives), les processus limitants,
propres a chaque phase, peuvent ne pas fondamentalement modifier la distribution
macroscopique de la concentration au sein du milieu et une hypothése d’équilibre de masse
local (i.e. les concentrations moyennes par phase sont globalement a 1’équilibre) peut alors
étre adoptée. Cette approche, qui suppose que la dégradation bactérienne est limitée par la
concentration moyenne de soluté au sein de la phase fluide, conduit a introduire le terme
réactif sous forme d’un terme « source » macroscopique au sein de 1’équation de transport.
Cette situation, la plus simple en termes de modélisation des transferts, a donné lieu aux
premiers modeles macroscopiques de transport bioréactif. On peut citer les travaux pionniers
de Sykes et al. (1982), Borden et Bedient (1986) ou encore Kindred et Celia (1989). Dans
Cirpka et al. (1999), par exemple, cette hypothése est adoptée pour traiter le cas a grande
échelle d’une biodégradation limitée par le mélange transverse. Ce travail, ainsi que celui de
Knutson et al. (2006), souligne I’importance de la dispersion transversale macroscopique dans
le phénomene de biodégradation. En effet, la plupart du temps les réactions de biodégradation
impliquent aux moins deux espéces, I’accepteur d’électron et le donneur d’électron, et ne
peuvent donc avoir lieu que dans les zones de mélange entre ces deux solutés.

Toutefois, les limitations, affectant le transport ou le taux de dégradation a 1’échelle du
pore, ne sont généralement pas négligeables et se traduisent par 1’apparition de gradients de
concentration a I’interface fluide-biofilm. Cette situation de non-équilibre peut étre d’origine
hydrodynamique (différence dans les temps caractéristiques des processus de transfert
associés a chacune des phases) ou chimique (Harmon et al., 1989 ; Weber et al., 1991). En
effet, un non-équilibre massique entre la phase fluide et une phase non-aqueuse peut étre da a
une limitation du transfert de masse dans le fluide, si le transport diffusif dans le biofilm n’est
pas négligeable devant le transfert convectif (Miller et al., 1990). De méme, la biodégradation

du soluté au sein du biofilm peut générer ou augmenter un déséquilibre de masse avec la
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phase fluide environnante, si le taux de réaction est important par rapport au taux de diffusion
(Rifai et Bedient, 1990 ; Anderson et McCarty, 1994).

Des modeles conceptuels ont ét¢ mis en place pour expliquer les processus par
lesquels I’existence de situation de non équilibre de masse affecte les phénomeénes de
transport en milieu poreux incluant un biofilm. Ont peut ainsi citer les mod¢les issus de la
théorie du film stagnant (e.g. : Jennings et al, 1976, Baveye et Valocchi, 1989), et les
modeles de type couche limite (e.g. : Chen et al., 1992). Taylor et Jaffe (1990) ont proposé un
modele macroscopique de non-équilibre ou 1’effet limitant de la cinétique de réaction est pris
en compte a travers l’introduction d’un facteur d’efficacité (voir Chapitre 4). Kim et al.
(2004), plus récemment, ont étendu ce travail en incluant un biofilm différencié (comportant
des especes bactériennes aérobie et anaérobie) afin de simuler des expériences de
biodégradation de toluéne en colonne de sable saturé en eau. Ces modeles fournissent des
descriptions qualitatives pertinentes de 1’impact des non-équilibres sur les phénomenes de
transport, mais sont plus limités du point de vue de la prédiction quantitative car ils sont
contraints par des hypotheses fortes (gradients de concentration restreints a une couche
d’épaisseur finie, concentration a la surface du biofilm égale a la concentration moyenne dans
le milieu fluide ...) et impliquent 1’usage de grandeurs moyennes (concentrations moyennes
dans le fluide et a la surface du biofilm, coefficient de transfert entre phase, ...) qui sont tres
difficiles a évaluer a priori. La plupart des modeles les dérivent sur la base de mesures
expérimentales ou a partir de simulations directes réalisées a 1’échelle du pore. Dans
Suchomel et al. (1998a, 1998b) et Chen-Charpentier (1999), par exemple, une approche de
modélisation par réseau est proposée, qui permet d’étudier la bio-obstruction d’un milieu
poreux.

Afin de contraindre ces grandeurs moyennées, une des voies possibles est le recours

aux méthodes de changement d’échelle (cf. paragraphe 2.2). Ces méthodes mathématiques
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permettent d’établir sur une base physique rigoureuse les liens entre processus a petites
¢échelles et phénomenes a grandes échelles. Ainsi, plusieurs travaux ont été menés sur
I’établissement des équations de transport de solutés en milieux poreux incluant un biofilm a
I’échelle de Darcy a partir des données de 1’échelle du pore. Dans Dykaar et Kitanidis (1996),
un des premiers travaux de ce type, 1’équation de transport macroscopique est dérivée pour
une géométrie de pore sinusoidale, en prenant en compte une cinétique de biodégradation du
premier ordre. La méthode utilisée est la méthode des moments. Dans Miralles-Whilhelm et
al. (1997), un changement d’échelle pour 1’équation de transport dans le cas d’une population
bactérienne planctonique est proposé. Plus récemment, dans HeBe et al. (2009), 1’équation de
transport est moyennée dans le cas d’une géométrie stratifiée et d’une réaction surfacique
régie par une cinétique non linéaire de Monod et I’'impact de cette non linéarité sur les
concentrations moyennées est analysé.

Enfin, avec Wood et Whitaker (1998,1999, 2000) et Golfier et al. (2009), un processus
rigoureux d’établissement des équations de transport de soluté bioréactif en milieux poreux
basé sur la méthode de prise de moyenne volumique est entamé. L’objectif est d’établir un
modele de transport tridimensionnel a 1I’échelle de Darcy basé sur les données disponibles aux
échelles inférieures et permettant de considérer la plus large gamme possible de milieux
poreux et de situation de transport (hydrodynamique, biochimique). Dans Wood et Whitaker
(1998, 1999, 2000), le changement d’échelle permettant de passer de I’échelle de la bactérie
() a I’échelle du pore et du biofilm (II) est traité (cf- Figure 6). Dans Golfier et al. (2009), le
passage a 1’échelle supérieure (vers I’échelle de Darcy) a été effectué¢ avec I’établissement des
€quations de transport macroscopiques dans le cadre de 1’équilibre de masse local. Le présent
travail s’inscrit dans la continuité de ces études, afin de développer les équations de transport
macroscopiques en conditions hors équilibre et d’utiliser ces modeles pour I’étude de la

dynamique des biofilms en milieux poreux. La méthode de prise de moyenne volumique a été
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mise en oeuvre avec succes depuis des décennies pour établir les formes appropriées des
équations de transport dans des systémes multiphasiques (e.g. : Quintard and Whitaker, 1994).
C’est pourquoi cette approche a été choisie dans Wood et Whitaker (1998, 1999, 2000) et
dans Golfier et al. (2009), et c’est aussi pourquoi nous conserverons cette méme optique dans

le présent travail.

2.2 Changement d’échelle et prise de moyenne volumique

La nécessité de résoudre des problémes impliquant des phénoménes de disparités d’échelles a
donné naissance aux techniques de changement d’échelle. Nous présentons dans cette partie la
problématique du changement d’échelle au sens large, avant de s’intéresser plus
particulicrement a la technique utilisée dans ce travail : la méthode de prise de moyenne

volumique.

2.2.1 Problématique du changement d’échelle

Le changement d’échelle vise a établir les équations et paramétres caractérisant un
phénomene donné a une échelle donnée a partir des équations et parametres définis a une
échelle inférieure. L’intérét réside dans le fait qu’a priori les équations et parametres de la
petite échelle sont connus, alors que ceux de 1’échelle supérieure ne le sont pas. Or il est
courant qu’un probléme scientifique ou industriel ne puisse étre résolu entiérement a petite
échelle, de par un manque de données et/ou d’une puissance de calcul insuffisante (Wood,
2009). 11 faut alors étudier ces phénoménes a une échelle ou les données utiles' (géométries,

conditions aux limites, ...) sont disponibles et ou les calculs sont réalisables en un temps

" La totalité¢ des informations microscopiques en tout point du domaine n’est en effet pas obligatoirement
nécessaire a la détermination des coefficients macroscopiques. Il est bien connu par exemple, que la diffusion
effective ne dépend principalement que de la porosité du milieu poreux et non pas de sa tortuosité.
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raisonnable. Cette échelle, dites échelle d’intérét, est en régle générale supérieure a la plus
grande échelle ou les équations et parametres des phénomenes mis en jeux sont connus. Afin
d’établir des modeles pertinents et utilisables, on a alors recours aux méthodes de changement
d’échelle, qui permettent d’obtenir les équations et paramétres des phénomenes étudiés a
I’échelle d’intérét (échelle macroscopique) a partir des équations et parametres connus a plus
petite échelle (échelle microscopique). Le changement d’échelle agit comme un filtre qui
permet de ne conserver que les informations déterminantes a 1’échelle d’intérét a partir de la
masse d’informations disponibles aux échelles inférieures (Wood, 2009). Il ressort qu’une
partie de I'information est nécessairement perdue a travers ce processus ; le but étant de
pouvoir quantifier les erreurs résultant de cette perte d’information de telle sorte qu’on puisse
vérifier qu’elles ne posent pas de probléme au regard de la précision exigée pour la
modélisation (qui dépend des contraintes scientifiques ou industrielles du probléme
considéré). Différentes méthodes de changement d’échelle ont été développées au cours des
dernieéres décennies. On peut citer par exemple la méthode d’homogénéisation (Sanchez-
Palencia, 1980, ou encore Lewandowska et al., 2005), qui repose sur le développement
asymptotique des grandeurs considérées en fonction d’un petit parametre qui est le rapport
entre les longueurs caractéristiques des échelles microscopiques et macroscopiques ; ce
développement permet de distinguer les contributions de chaque échelle au phénomeéne
macroscopique étudié. La méthode stochastique (Matheron, 1965 ; Dagan, 1979 ; Gehlar,
1984 ; Dagan, 1990) adopte le point de vue ou la structure du milieu a 1’échelle
microscopique est une réalisation d’un processus aléatoire stationnaire et ergodique ; on peut
donc évaluer les propriétés macroscopiques du milieu a I’aide des moments statistiques de la
structure du systéme a I’échelle microscopique (calculés a partir des informations disponibles
sur la réalisation constituée par le milieu poreux étudié). L'approche variationnelle

(Rubinstein et Torquato, 1989) repose sur 1’idée d’exprimer les propriétés effectives
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recherchées (a grandes échelles) comme des fonctionnelles énergétiques, qu’on borne ensuite
par application du principe variationnel. Enfin, la méthode de prise de moyenne volumique
procede par lintégration des grandeurs microscopiques sur un volume convenablement
choisi, d’échelle caractéristique intermédiaire entre 1’échelle microscopique et 1’échelle
macroscopique (Anderson et Jackson, 1967 ; Marle, 1967 ; Slattery, 1967 ; Whitaker, 1967).
Une description détaillée de chacune de ces approches dépasse le cadre de ce travail,
néanmoins on présentera brievement dans le paragraphe suivant la méthode de prise de

moyenne volumique puisque c’est celle qui est adoptée ici.

2.2.2 La méthode de prise de moyenne volumique

La méthode de prise de moyenne volumique (e.g. : Whitaker, 1999) repose sur
’utilisation d’un opérateur de prise de moyenne sur un volume convenablement choisi du
milieu considéré a 1’échelle microscopique. L’application de cet opérateur aux équations
gouvernant le phénomeéne considéré a 1’échelle microscopique, associée a I’utilisation de
différents théorémes régissant les relations entre I’opérateur de prise de moyenne volumique
et les opérateurs classiquement utilisés en physique (gradient spatial, divergence, dérivée
temporelle) permet d’arriver a I’expression générale des équations de conservation a 1’échelle
d’observation considérée. Ces équations macroscopiques ainsi développées sont in fine exprimées
en terme des moyennes spatiales (ou d’ensemble) des processus eux-mémes Les parametres associés
a ces équations macroscopiques sont calculés par la résolution de problémes de fermeture
¢tablis a I’échelle microscopique et définis sur le volume de prise de moyenne ou V.E.R
(Volume Elémentaire Représentative), en pratique sur une cellule unitaire représentative des
propriétés du milieu a 1’échelle microscopique. Ces instruments mathématiques sont présentés

ci-dessous, ainsi que les contraintes a satisfaire pour que leur utilisation soit pertinente.

-53.-



a) L’opérateur de prise de moyenne volumique

Les définitions mathématiques rigoureuses de [’opérateur de prise de moyenne
volumique et des théorémes de composition qui lui sont associés peuvent, par exemple, étre
trouvées dans Whitaker (1999) ou Quintard (1993). Ici on introduira ces notions en les
développant pour notre cas d’application : le transport de soluté biologiquement actif en
milieu poreux incluant une phase biofilm. On peut voir sur la Figure 7 les échelles
considérées dans ce travail, ainsi que les longueurs caractéristiques qui leurs sont associées,

dans le cas ou I’on a des hétérogénéités a grandes échelles telles que des failles.

Echelle du pore Echelle de Darcy

Phase NP Milieu
fluide y s _— poreux
Phase K P @ L
biofim \ E‘f_ o >L

:'Ilh"‘-\—\_\_‘_ e -

} B K \
Phase S S = Systeme
solide ¥ de failles

l

Y’}

(r)’;K <<R=<L

Figure 7 : Echelle du pore et du biofilm : longueurs caractéristiques et contraintes de
séparation des échelles

A T’échelle du pore (échelle microscopique), le milieu est constitué¢ de trois phases,

considérées comme continues mais distinctes dans 1’espace : la phase fluide (phase y), la
phase biofilm (phase @) et la phase solide (phase x). A I’échelle de Darcy (échelle
macroscopique), on considere que ces trois phases sont des continua interconnectés et définis
en tous points de 1’espace. On considére le transport d’un soluté A dans ce milieu triphasique :
on note c,, (resp. c,,) la concentration & I’échelle microscopique dans la phase fluide (resp.
dans la phase biofilm). La concentration en soluté n’est pas définie dans la phase solide.

L’application de 1’opérateur de prise de moyenne volumique, noté ( >, a ces deux grandeurs
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microscopiques sur un volume J convenablement choisi permet de définir les concentrations

globales a I’échelle macroscopique :

(cu)=5[eyar ()

Yy

(cu) = [tV ®)

Yy

Ici V, (resp. V,,) représente le volume de phase fluide (resp. de phase biofilm) contenu dans

le volume de prise de moyenne V. Pour que <c Ay> et <c Aw) soient effectivement des

grandeurs significatives des concentrations en solut¢ A dans chaque phase a I’échelle de
Darcy, il faut que la longueur caractéristique du volume de prise de moyenne V', a savoir son
rayon R, respecte la contrainte de séparation des échelles (Whitaker, 1999), qui peut étre

exprimée de la manicre suivante :

L,l, [, <R<L (3)
En d’autres termes, la longueur caractéristique du volume V' doit étre trés grande devant les
longueurs caractéristiques des hétérogénéités a 1’échelle microscopique et tres petite devant la
longueur caractéristique des hétérogénéités a 1’échelle macroscopique. Cette condition est

illustrée en Figure 7. C’est la loi d’échelle (scaling law) qui permet le filtrage des

informations pertinentes a 1’échelles de Darcy a partir de la masse d’informations disponibles

a I’échelle du pore (e.g. : Wood, 2009). Si cette condition est respectée, les grandeurs <c Ay> et

<c Aw) sont appelées les concentrations moyennes globales des phases fluide et biofilm.

b) Théorémes de prise de moyenne volumique
Afin de pouvoir appliquer 1’opérateur de prise de moyenne volumique aux équations de
transport de 1’échelle microscopique, il reste a définir les lois de composition entre cet

opérateur et les différents opérateurs différentiels classiques : gradient, divergence et dérivée
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temporelle. On utilise pour cela trois théoremes dont la validité est assujettie au respect de la
contrainte de séparation des échelles. Ils sont rappelés briévement ici, dans le contexte de
notre probléme.

- Théoréme de prise de moyenne spatiale scalaire (Howes and Whitaker, 1985 ; Gray et al.,
1993) : On considére la composition de 1’opérateur gradient d’une fonction scalaire (par

exemple la concentration microscopique dans la phase fluide c,,) par I’opérateur de prise de

moyenne volumique.

<chy>=v<cAy>+% | cAynmdA+% [ cym, da (4)

A A

ou A4,, (i=w,K)désignent les interfaces fluide-biofilm et fluide-solide respectivement, et
n,, (i=mk) désignent les normales aux interfaces fluide-biofilm et fluide-solide
respectivement, orientant la surface du domaine fluide vers 1’extérieur.

- Théoréme de prise de moyenne spatiale vectorielle (ibid.) : Ce théoréme permet d’inverser

I’opérateur divergence d’une fonction vectorielle (par exemple le produit du champ de vitesse

microscopique défini dans la phase fluide v, et du champ de concentration microscopique

dans cette méme phase) avec I’opérateur de prise de moyenne volumique. Cette relation peut
s’exprimer sous la forme :

<V (v cAy)> V. <v CA;/> %I \ CA;/ n, dA+% I (vycAy).nyKdA (5
Ay Ay

- Théoréme général de transport (Whitaker, 1981) : on consideére la composition de

I’opérateur dérivée temporelle d’une fonction scalaire (par exemple la concentration

microscopique dans la phase fluide ¢, ) avec I’opérateur de prise de moyenne volumique :

Jc 8<c > 1 1
< a:y>: a:y +;Aj cA}/(Vym'nm)dA-i-;Aj CAV(VYK'nYK)dA (6)

o n
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Ici les v.;, (i =@, k) représentent les vitesses de déplacement des interfaces fluide-biofilm et

fluide-solide respectivement. Comme 1’on ne considere pas de dissolution de la phase solide,
ni de phénomene de précipitation, et que la croissance du biofilm est un phénomene supposé
trés lent par rapport aux phénomenes de transports étudiés (voir le chapitre 1 et le paragraphe
2.4 pour plus de détails sur les hypotheéses associées au probléme considéré), on a

V,.=V,,=0.0n peut alors simplifier le théoréme précédent de la maniére suivante et on

obtient :

<acAy> _ d(c,,) 0

ot ot

c¢) Procédure générale d’établissement des équations macroscopiques

En appliquant I’opérateur de prise de moyenne volumique aux équations de transport a
I’échelle du pore, et en appliquant les théoremes de moyenne présentés ci-dessus, on obtient
la formulation générale des équations régissant les moyennes globales des concentrations dans
le milieu, équations qui sont définies a I’échelle de Darcy. Néanmoins ces équations ne sont
pas fermées au sens ou elles font encore intervenir les champs de concentrations
microscopiques. La procédure aboutissant a ce systeme d’équations macroscopiques ouvert
est présentée dans la partie suivante de ce chapitre.

Afin d’identifier les contributions respectives des grandeurs macroscopiques et des
grandeurs microscopiques, il est intéressant d’utiliser une décomposition des champs
microscopiques considérés comme des sommes de leurs valeurs moyennées et d’un terme de
déviation autour de ces moyennes. Tout d’abord,, il est nécessaire de définir la notion de

grandeur moyenne intrinséque, i.e. : la valeur moyenne réelle de la variable considérée dans la
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phase ou elle est définie. En considérant les fractions volumiques de fluide €, et de biofilm

£,, données par
y

g,=-L 8
v (8)

Va)
€=, )

. . C /4 « A 7 .
Les concentrations moyennes intrinséques <c A7> et <c Aw> peuvent étre définies sous la

forme
(es)’ :%:%V[%dlf (10)
(i) =@ =Vin{cAde (11)

Ces concentrations moyennes intrinseques sont utilisées dans la décomposition des champs de
concentrations microscopiques, nommeée décomposition de Gray (Gray et al., 1993) sous la

forme d’une somme de leur moyenne et d’une déviation:
v ~
cAy=<cAy> +¢y, (12)

Coo=(Cho) *+so (13)
On appelle champ de déviation des concentrations dans la phase fluide (resp. biofilm) le

champ ¢,, (resp. ¢,,), qui est défini & I’échelle microscopique. On peut définir de maniere
similaire une décomposition de Gray du champ de vitesse microscopique :
/A
V},=<V7,> +v, (14)
En introduisant ces décompositions dans les équations moyennées précédemment obtenues,

on arrive a un systeme d’équations régissant les grandeurs moyennes intrinseques et dont les

paramétres sont des fonctions des champs de déviation ¢,,,c,, et v, . Il ne reste alors plus
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qu’a relier ces termes de déviations (qui sont des termes microscopiques) a des termes sources
macroscopiques. Pour ce faire, on soustrait les équations macroscopiques aux équations
microscopiques de maniére a obtenir les équations régissant ces champs de déviations. De ces
équations de déviations, on tire alors I’expression des problémes de fermeture, qui, résolus sur
le volume de prise de moyenne ou sur une cellule unitaire représentative des propriétés du
milieu poreux a I’échelle du pore, permettent de calculer les parameétres des équations
macroscopiques de transport. Il reste a définir une notion importante qui concerne les
problémes de changement d’échelle lorsque des hétérogénéités apparaissent: la notion
d’équilibre ou de non équilibre de masse local. En pratique, I’hypothése d’équilibre de masse

local revient a supposer que les concentrations moyennes intrinséques propres a chaque phase
Y @ . e eg . ~ .
(<c Ay> et <c Aw> ) sont pratiquement similaires et qu’une seule et méme concentration

macroscopique (et donc une seule équation de transport) permet de caractériser le milieu. A
I’opposé, si cette hypotheése n’est pas vérifiée, ces deux concentrations moyennes, bien que
couplées, sont distinctes et deux équations macroscopiques interdépendantes sont
généralement requises. Dans notre cas, la présence éventuelle de gradients de concentration a
I’interface fluide-biofilm due aux processus de réaction et de diffusion peut conduire a des
conditions de non-équilibre. Nous montrerons toutefois par la suite que sous certaines
hypotheses simplificatrices (limitation de la réaction par la cinétique ou le transfert de masse),
ces deux équations peuvent étre simplifiées. A ce stade de I’analyse et en fonction des
hypotheses émises (€quilibre local ou non, limitation éventuelle), nous obtenons 1’expression
du modele macroscopique final de transport bioréactif qui gouverne notre probléme. Nous
reviendrons plus en détails sur le développement de ces modeles d’équilibre ou de non
¢quilibre local dans les chapitres suivants. Notons simplement que I’essentiel du travail
théorique effectué¢ pour le développement des modeles de transport par changement d’échelle

présentés ci-apres, consiste en 1’établissement des équations de transport macroscopiques et
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des problémes de fermeture associés, tandis que I’essentiel de I’effort numérique a porté sur la

résolution des problémes de fermeture.

2.3 Modele a I’échelle du pore et équation de transport ouverte a I’échelle de

Darcy

Avant toute chose, il est important de définir les équations qui régissent notre probléme a
I’échelle microscopique. On considére ici les relations de conservation de la masse a 1’échelle
du pore d’un soluté organique A, dans les phases fluide et biofilm au sein d’un milieu poreux
saturé. On peut voir sur la Figure 8 un bref résumé des hypotheéses qui sont formulées par

rapport au transport bio-réactif considéré.

Echelle du pore et du biofilm

Croissance du biofilm lente par rapport
aux phénomeénes de transport :
découplage croissance-transport

Transport couplé d'un accepteur
d'électron A et d'un donneur d'électron B :
cas du large excés de B

Phase solide (k) Phase biofilm (w) Phase fluide (y)
Phase passive Diffusion, réaction Convection, diffusion

Figure 8 : Phénoménes de transport a I'échelle du pore et du biofilm

Dans cette formulation du probléme de transport a 1’échelle du pore, nous ne considérons que
les phénoménes de convection et de diffusion dans la phase fluide, et les phénomenes de
diffusion et de réaction de biodégradation dans la phase biofilm. Classiquement, on utilise une

cinétique de Monod double pour représenter la réaction de biodégradation (e.g. : MeGee et al.,
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1970 ou encore Clement, 1997), puisque en regle générale la métabolisation des substances
organiques par des bactéries implique deux especes chimiques: un substrat, ou donneur
d’électron, e.g. une molécule organique qui sert de source de carbone et d’énergie, noté soluté
A, et un donneur d’¢électron, e.g. le dioxygene ou le nitrate, noté solut¢ B. Une cinétique de
Monod tend vers une cinétique d’ordre 1 quand la concentration en soluté réactif est trés petite
devant une constante dite de demi-saturation effective, et vers une cinétique d’ordre 0 quand la
concentration en soluté est trés grande devant la constante de demi-saturation effective. On a
donc affaire a une non-linéarité relativement faible, qui traduit une evolution non linéaire entre
deux comportements-limites linéaires. D’autre part la phase solide est supposée passive vis-a-
vis du transport du soluté 4. A ces premiéres simplifications viennent se rajouter une série
d’hypothéses fortes sur le phénomene étudié qui sont listées ci-dessous
- Le biofilm est assimilé a une phase continue localement homogene, bien qu’en réalité
celui-ci soit un systéme multiphasique complexe (cellule bactériennes, substance
polymérique extra cellulaire, porosité). La description du biofilm en tant que continuum
a été effectuée par Wood et Whitaker (1998, 2000). On fait en outre I’hypothése que la
macroporosité du biofilm peut étre assimilée a la phase fluide environnante (pas de
transport convectif dans le biofilm). Dans le cas ou les dimensions des pores au sein du
biofilm sont petites devant celles des pores du milieu poreux, un changement d’échelle
supplémentaire peut étre nécessaire. L’étude d’un tel cas dépasse le cadre du présent
travail, mais a ét¢ considéré récemment par Aspa et al. (sous presse). Les bactéries sont
aussi supposées présentes uniquement sous forme de biofilm (pas de bactérie mobile et
donc pas de réaction dans la phase fluide).
- La cinétique de biodégradation est fortement simplifiée ; on ne tient pas compte en
particulier des effets complexes qui peuvent étre associés au métabolisme bactérien tels

que les effets d’inhibition (e.g. Bielefelt et Stensel, 1999).
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- Les interactions chimiques entre les solutés 4 et B et les autres especes chimiques
présentes en solution sont supposées négligeables.

- On suppose enfin qu’il n’y a pas d’interaction entre les solutés considérés et la phase
solide du milieu poreux, bien que, dans un sol naturel les phénomenes d’adsorption et
de désorption peuvent avoir un réle déterminant dans la cinétique macroscopique de
biodégradation d’un polluant (Sturmann et al., 1995).

Notre étude se place aussi dans les conditions d’un milieu saturé, alors que dans le cas d’une
biodégradation aérobie, la disponibilit¢ maximale de 1’oxygene est localisée dans la zone non-
saturée ou, par conséquent, le taux de biodégradation est maximal. Il ressort clairement de cette
discussion de nos hypothéses de travail que nous nous attaquons a une version tres simplifiée
du probléme de biodégradation d’un polluant organique dans un milieu poreux réel incluant un
biofilm. Néanmoins, la mise en place des équations de transport macroscopiques pour un tel
probléme simplifi¢ de biodégradation n’a a notre connaissance pas encore été effectuée, et elle
constituerait un pas supplémentaire dans la compréhension et la maitrise de phénomenes de
biodégradation. C’est 1’objectif de ce présent travail. Une derniére remarque enfin qui renvoie
a ’hypothése sur la séparation des temps caractéristiques des différents processus mis en jeu.
L’écoulement, régi par la loi de Stockes (puisqu’on est en milieu poreux saturé), est en régime
stationnaire, du fait de son tres faible temps de relaxation (cf. paragraphe 1.2.2.c). On fait enfin
I’hypothese, elle aussi déja précédemment évoquée (ibid.), que le taux de croissance du biofilm
est tres lent par rapport a 1’établissement du régime stationnaire de transport, afin, 1 encore, de
pouvoir découpler les deux phénoménes dans le temps. Cette hypothése est dans la plupart des
cas valide (Skowlund, 1990). Plus de détails sur les modeles de croissance de biomasse en
milieu poreux peuvent étre trouvés dans Wanner et al. (2006) ou encore Shafahi et Vafai
(2009). On peut donc considéré un découplage temporelle complet du transport et des autres

phénoménes mécaniques (écoulement) et bio-mécanique (croissance). Par conséquent, seul le
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probléme de transport de soluté dans le cadre d’un écoulement saturé monophasique sans
variation importante de masse volumique du fluide et dans un milieu de géométrie fixée est

pris en considération. De ce fait, le champ de vitesse microscopique v, et la géométrie du
milieu sont des données du probleme, les seules inconnues étant ¢, et c,,. On considére

I’approximation d’un fluide incompressible, et des conditions de non-glissement aux interfaces
fluides-biofilm et fluide-solide (vu I’hypothése d’absence de transport convectif dans le biofilm
qui a été formulée précédement). Sous ses hypothéses, le changement d’echelle du probleme de
conservation de la quatit¢ de mouvement de 1’échelle du pore a I’echelle de Darcy conduit a la
classique loi de Darcy (e .g. : Whitaker, 1986).

Sur la base des hypothéses présentées, le systeme d’équations décrivant le bilan de masse, de
quantité du mouvement et de croissance de la biomasse (que nous détaillons ici par souci de
lisibilité, bien que nous ne nous intéressons qu’au changement d’échelle des équations de
transport) du soluté 4 a I’échelle du pore s’écrit de la maniere suivante :

Conservation de la quantité de mouvement

~Vp, +uVv, = -pg (15)
C.L.1 n,v, = 0 surd,, (16)
C.L.2 n,v, = 0 surd, (17)

Conservation de la masse

Phase o
% V-(D,,-Ve,,) = f,p, —22 Cso (18)
dt Ao e e e +K,, cpt+ Ky,
Phase y
dc
9;7+V'(V7CA7) - V'(DAVVCAy) (19)
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C.L.1 -n, -D,-Vc,, = 0 surd,, (20)

CL.2 -n,-D,Vc,, = 0, surd, (21)
C.L3 Co = Koy sUrd, (22)
CL.4 -n,-D,-Ve,, = -n,D,Vc,  surd, (23)

Croissance du biofilm (modéle heuristique élémentaire ne premnant en compte que la

croissance de la biomasse et la mortalité des bactéries, inspiré de Baveye et Valocchi, 1989)

o€
Zo_G -F 24
at w a)ga) ( )

On rappelle que ¢, et c,, représentent les concentrations en soluté 4 dans les phases ) et @,
respectivement, que Vv est le champ de vitesse du fluide et que

4

Ay

(i=wk,y;j=0k,y)désignent les interfaces entre les phases i et j, et
n,, (i=w,K,7;j=0,k,7) désignent les normales aux interfaces phase i - phase j,
orientant la surface du domaine fluide vers I’extérieur. p, est le champ de pression dans la
phase fluide, x est la viscosite dynamique de ’eau, p, est la masse volumique de I’eau et
gest ’accélération de la pesanteur. Enfin, G, est le taux de croissance de la biomasse et
F, est le taux de mortalité des bactéries.

D’autre part, D,, est le coefficient de diffusion du soluté¢ A dans le fluide et D ,,, est le tenseur

de diffusion effectif dans la phase biofilm (qu’on considere sphérique de terme courant D,

dans la suite afin de simplifier I’exposé - le cas ou une telle hypothése est invalide est étudié

dans Aspa et al., sous presse) ; K , . est le coefficient de partition a I’équilibre entre les phases
Y et @ (e.g. : Mohseni et Allen, 2000); x,, est le taux de dégradation du soluté A par la

réaction de biodégradation ; p, est la masse de bactérie par unité de volume du biofilm; K,
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et K,, sont les constantes de demi-saturation pour les solutés A et B, respectivement ; et c,,

est la concentration en soluté B dans la phase @. Un systéme d’équations exactement analogue
décrit le bilan de masse du soluté B. Ces deux systémes d’équations sont couplés via les termes
de cinétique de biodégradation de Monod double. Bien que la dérivation des équations de
transport macroscopique couplées soit possible avec 1’approche par changement d’échelle
proposée ici, on considére principalement dans ce travail le cas ou on est en large exces de
soluté B, ce qui permet de découpler les deux systémes d’équations. Nous reviendrons au cours
du chapitre 8 sur le cas ou une telle simplification ne peut étre effectuée. Cette hypothése nous

permet de considérer que la concentration apparente en solut¢ B dans la phase biofilm, notée

c,,, €t définie ci dessous, est une constante a I’échelle du pore :

R P (25)
Cpo T K <cBw>7+KBw

Nous pouvons alors écrire la forme découplée du bilan de masse pour le soluté A,

Phase o
Yoo = V(D Ven) — My G 2o
ot 10T Ko
Phase y
&;;‘uv-(vycﬂ) = v.(D,Ve,) 27)
C.L.1 —n,-D,Ve, = 0 surd, (28)
C.L2 -n_-D,Ve, = 0, surd, (29)
C.L3 Co = Koy sUrd, (30)
C.L4 -n,-D,-Ve,, = -n,D Ve, surd, 31
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sur lequel I'opérateur la prise de moyenne sera appliqué, afin d’arriver a un systéme
d’équations ouvertes de bilan de masse a 1’échelle de Darcy. La méthodologie a appliquer est
celle décrite a la fin du paragraphe précédent ; le détail des calculs peut étre trouvé dans
I’Annexe A.1 de Golfier et al. (2009), consultable en annexe A de cette thése. Le résultat de
cette prise de moyenne conduit aux deux équations de transport suivantes :

Equation de transport macroscopique ouverte dans la phase @

dle (c, )’
ot Vo ano © Aoc )
Accumulation Diffusion
-|-l J- na)yl(DAwlcha)) dA+ l .[ nwK'(DAw'VCAw)dA (32)
0 A (D)

Flux interfacial

<CAg)>a)
<cAa)>w + KAa)

Réaction

- ganqup @ cBw

Equation de transport macroscopique ouverte dans la phase y

alelc,)
(70_)—;”) V’(€y<Vy>7<CAy>7) _
Accumulation Convection
/4 1 ~ 1 B
V. g;/DA;/ V<CA7> + 7 J- n,c, dA+ — .[ n,c,, dA (33)
V Ay (1) ¥ Ag(t)
Diffusion

1 1 B
+ — j nyw-(DA7VcAy)dA+ — j “W'(DArchr)dA—V'<V70A7>

V a0 A (0) ———

- - e

Flux interfacial

Rappelons que ¢,,, ¢, et v, sont les champs de deviation associés aux champs

microscopiques ¢, , ¢, €t v, par la décomposition de Gray de ceux-ci. Les deux systemes

d’équations présentés ci-dessus, i.e. : le bilan de masse a 1’échelle du pore (équations (26) a
(31)) et le bilan de masse ouvert a 1’échelle de Darcy (équations (32) et (33)), sont le point de

départ des développements théoriques présentés dans les chapitres suivants.
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En effet, & ce stade de 1’analyse, plusieurs options sont possibles : la premiére est le
développement d’un modéle de transport a deux équations a 1’échelle de Darcy. Le processus
de base de prise de moyenne volumique du mode¢le de transport a I’échelle du pore génére un
modele de transport avec une équation pour chacune des phases de transport : la phase fluide
et la phase biofilm. Chacune des deux équations est couplée a ’autre via les flux de soluté
interfaciaux. Ce modele a deux équations (noté TEM, Two Equation Model) qui s’inscrit dans
le contexte des modéles de non-équilibre de masse local est le plus général en terme de
domaine de validité qui puisse €tre développé par la démarche de changement d’échelle
adoptée. Néanmoins, comme on le verra dans le chapitre 7, 'usage de ce modele nécessite le
calcul de nombreux paramétres pour les équations de transport a 1’échelle de Darcy, ce qui
implique un degré de complexité élevé des simulations et de longs temps de calcul. Il est donc
intéressant, autant que faire ce peut, de mettre en place des modéles simplifiés, ayant un
domaine d’application plus restreint mais d’un usage moins lourd. Trois régimes spécifiques
de transport permettent de mettre en place des modeles a une équation a 1’échelle de Darcy ;
le premier correspond a la situation d’équilibre local alors que les deux autres sont des cas
limites de transport hors équilibre. Le modele d’équilibre de masse local (modele LEA)
repose ainsi sur I’hypothese de 1’existence d’une condition d’équilibre entre les concentrations
moyennes respectives des phases fluide et biofilm. Le modele MTLC (Mass Transfer Limited
Consumption) est basé sur I’hypothése d’une consommation du substrat instantanée a
I’interface fluide-biofilm. Enfin, le mod¢ele dit RRLC (Reaction Rate Limited Consumption)
suppose que la phase fluide est parfaitement mélangée et que la réaction est limitée par la
cinétique, i.e. que I'interface biofilm-fluide est exposée a la concentration moyenne de soluté
A dans la phase fluide. Ces deux derniers modéles sont particulierement pertinents dans le
sens ou bien qu’ils soient établis pour des conditions de non-équilibre (i.e. : les conditions les

plus générales de transport), ils se ramenent pourtant — au prix certes d’hypotheses
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simplificatrices fortes — a une formulation mathématique constituée d’une seule équation. Les
domaines de validités, en terme de conditions de transport, associées a chacun de ces modeles
seront définis par deux nombres adimensionnels classiques en transport réactif, le nombre de
Péclet (qui caractérise les conditions hydrodynamique de transport) et le nombre de
Damkohler (qui caractérise les conditions biochimique de transport).

Les six prochains chapitres sont consacrés au développement et a 1’étude des différents
types de modeles de transport a 1’échelle de Darcy. Le chapitre 3 a pour objet le modéele
d’équilibre de masse local, le chapitre 4 le modele MTLC et le chapitre 5 le modele RRLC.
Dans le chapitre 6, nous présentons, a titre d’illustration, un exemple d’application de ces
modeles de transport a une équation. Le chapitre 7 aborde le développement du modele a
deux équations. Enfin, dans le chapitre 8, nous discutons de 1’extension des quatre types de
modeles précédemment présentés aux cas du transport couplé de deux especes chimique A et

B. Ceci clot la partie théorique et numérique de cette thése.
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CHAPITRE 3 : MODELE D’EQUILIBRE DE MASSE LOCAL
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Nous ne présenterons qu’assez briévement le modele d’équilibre de masse local
(LEA). En effet, le développement de ce modele n’a pas été effectué a proprement parler au
cours de cette these, seule I’étude des parametres de 1’équation de transport a 1’échelle de
Darcy associée a ce modele a été menée dans ce travail. Nous ne présenterons donc ce modele
que par un souci de complétude du présent document. Plus de détails a propos de ce modele
peuvent étre trouvés dans Golfier et al. (2009). Le lecteur peut €¢galement consulter Lasseux et
al. (2004), ou un modele similaire dans 1’esprit a été développé pour le transport dans les

tissus osseux.

3.1 Développement théorique du modele LEA

Le modele LEA est basé sur I’hypothése de I’existence d’un équilibre de masse local
entre les phases fluide et biofilm, ou du moins d’une situation proche de cet équilibre. Cette
hypothése peut étre formulée ainsi :

/4

(Cao)” = K iey(Cay) (34)

Sur la Figure 9, on peut voir le profil de concentration microscopique autour de 1’interface

biofilm-fluide typique d’un cas d’équilibre de masse local.

Interface \

concentration

Cas général
Biofilm Fluide

Modéle LEA

0 >

Distance a l'interface

Figure 9 : Profils de concentration microscopique autour de I'interface fluide-biofilm dans le
cas de I'équilibre de masse local
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Il y a donc absence de gradient important de concentration a I’échelle microscopique quelle

que soit la phase considérée. Dans ces conditions, on peut définir la concentration moyenne

pondérée {c,} comme suit

v ga) 2]
g, +K £ <C > +€ +K, € (ao) (35)

Aeq™ @ Aeq™ w

{e.}=

de telle sorte que cette concentration moyenne pondérée possede la propriété suivante

{ed=(cn) =K (ci)" (36)
On peut alors additionner les deux équations macroscopiques ouvertes (€quations (32) et (33))
pour arriver @ un modele de transport a une équation, gouvernant la concentration moyenne
pondérée, et qui prend la forme :

Equation macroscopique de transport (ouverte)

jt((g +KAqua)){cA}) + V'(8y<vy>7{CA}) _

Accumulation Convection (3 7)
V'[(g}/lDA I+KAeq @ Aw)‘V{CA}] + V'[wa-i_fA}’} + gw{RAw}
' —
Terme de diffusion classique Dispersion hydrodynamique Reaction

Ie1 f,, et f,, sont des grandeurs vectorielles définissant le flux associé a la dispersion

v

hydrodynamique, et elles s’expriment :

1
£, =D, 5 [ n.é, da+ = j n,é, dA|-V-(¥,¢,) (38)
Ay () A1)
f,=D, |~ [ néu,da+ — j n,é, dA (39)
VA,W(t) A ()

et {R,,} estlanotation pour le taux de réaction moyenné :

KA,eq {CA}
KA,eq {CA } + KAw

(R} = = Moo (40)
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Pour obtenir une équation de transport macroscopique ne dépendant plus que des grandeurs

macroscopiques, il suffit d’évaluer les grandeurs f,, et f

4y» qui, pour le moment, dépendent

encore des champs de déviations microscopiques ¢, , C,, et Vv . Pour cela, on établit le

o
systeme d’équations gouvernant les déviations en soustrayant les équations macroscopiques
ouvertes (équations (32) et (33)) aux équations de transport microscopiques (équations (26) a
(31)). Ensuite, en suivant une démarche classique de fermeture, on suppose au vu des
conditions aux limites du probléme de déviations que :

4

&, =b,(c,) (41)

Cio =PV (i) (42)
Ce sont les hypothéses de fermeture, et les champs vectoriels b, et b, sont appelés champs

de fermeture. Si on injecte ces hypothéses de fermeture dans 1’équation macroscopique de
transport ouverte du modéle LEA (équation (37)), on aboutit a une équation ou
n’interviennent que les grandeurs macroscopiques et les champs de fermeture. La
connaissance de ceux-ci ferme donc le probléme. Or I’injection des hypothéses de fermeture
dans le probleme gouvernant les champs de déviation conduit a un systeme d’équations
explicitant ces champs de fermeture. En résolvant ce probléme de fermeture sur une cellule
unitaire représentative du milieu poreux considéré a 1’échelle du pore, on arrive a paramétrer
complétement le modeéle LEA. On trouvera ci-dessous I’expression finale du modele
d’équilibre de masse local, ainsi que le probléme de fermeture qui lui est associé :

Forme fermée de [’équation de transport a l’échelle de Darcy associé au modele LEA

i(@ +K, o ){c} ==V (e,v,){c,})+V-(D.,, - V{c.})

ot
KA,eq {CA}
KA,eq {CA } +K,,

(43)

*
- a)luAa)p a)cBa)

ou le seul parametre dépendant des propriétés de 1’échelle du pore est le tenseur de dispersion
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effectif, D', ,, , donné par :

Aeff °

(8}/DA I+KAeq [ Aa))

1 1
+DAy(; [ nub,, da+ - | n}«bAydAJ

Ay (1) Ay (1)

(44)

A,eq
Ay (1) Ape ()

1 1
+K,.D, (V [ b, da+ — | nwaAwdAJ

B (<€’7bA7>)
On calcul les champs b, et b, par résolution du probleme suivant sur une cellule

unitaire représentative des propriétés du milieu a I’échelle du pore. Cette cellule ne doit pas
nécessairement rendre compte de la totalité des données géométriques disponibles a I’échelle
microscopique (le gain en terme de temps de calcul par rapport & une modélisation directe a
I’échelle microscopique serait alors nul voir négatif), mais plutdt étre représentative de ces
données du point de vue de leurs diverses propriétés statistiques (fraction volumique, longueurs
de corrélations, tortuosité, ...).

Probleme de fermeture associé au modele LEA (forme adimensionnée)

Phase @

0=V-(D.-Vb',, —Vijn (D, Vb'Aw)dA——j (D, -Vb', )d4  (45)
o 4, w Apxe

Phase y

Pe,(¥'+v' -Vb', )=Vb', —— | n, Vb', dd—— [ n,.- Vb, da (46)
Y Ay (1) Y A1)

C.L.1 -n, -D.-Vb',,=n, -D., surd, (47)
CL.2 -n,-Vb', =n,, surd, (48)
C.L3 b', =b',. surd, (49)
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CL4 -, ‘D.-Vb',, = M, Vb 'A7+n7w ' (DF _I)’ sur A, (50)

C.LS5 b',, (r)=b', (r+l), =123, surd, (51)
C.L.6 b, (r)=b', (r+1), i=12,3, sur4, (52)
C.L7 (b',)" =0 (53)
C.LS8 (d',)" =0 (54)

ou 4, et A, représentent les surfaces d’entrée et de sortie des phases @ et ¥ aux

frontieres de la cellule unitaire considérée. Les vecteurs 1, (i =1, 2,3), sont les vecteurs de

périodicité de la cellule unitaire selon les trois directions de I’espace (on considére que la
cellule unitaire est un parallélépipede rectangle et que le repere est cartésien). On considere des
conditions de périodicité aux limites de la cellule unitaire car en régle générale elles imposent
des contraintes moins fortes sur les solutions du probléme que, par exemple, des conditions de
Dirichlet (cf. Golfier et al., 2009). En outre, pour clore le probléeme de fermeture, chaque
champ étant défini a une constante pres, il faut introduire deux conditions supplémentaires (une
sur chaque champ) afin de fixer les valeurs des solutions. On prend donc en compte des
conditions de moyennes nulles par phase. Bien que le développement théorique de ce probleme
de fermeture ne soit pas le sujet de ce travail de these, il est intéressant de noter que le terme de
réaction disparait a ce stade dans les équations microscopiques (cf. équation. (45)) en raison
des hypothéses associées au modele d’équilibre local et d’une analyse des ordres de grandeur
des différents termes de 1’équation (Golfier et al., 2009) Dans ces expressions, les expressions

adimensionnées suivantes ont été utilisées :

. b _ by,
bM:f : b, = [; (55)
ol ] {]7 ' V?’

=7 =77 (56)
R Ry
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D, =——* (57)
Pe :HV7HI7 (58)
4 Iby
y \2
v, =((v,) v (59)

Pe, est le nombre de Péclet de pore associ¢ au phénomene de transport étudie. /, est la

longueur caractéristique utilisée pour [’adimensionnement, généralement la longueur
caractéristique associée a la phase fluide. Pour plus de détails sur ce développement, le lecteur
est invité¢ a se référer a Golfier et al. (2009). Y sont présentés notamment les validations
analytiques et numériques du modele, les contraintes sur la vitesse d’écoulement et le taux de
réaction associés a I’hypothése d’équilibre de masse local, une étude de l’'impact des
propriétés du milieux poreux a I’échelle microscopique sur le tenseur de diffusion effectif, et
I’établissement du domaine de validité du modele en fonction des conditions de transport.
Dans la suite de cette partie consacrée au modele LEA, on se limite a la présentation du calcul
des tenseurs de diffusion effectifs pour une géométrie de pore réaliste et a celle du domaine de

validité du modele, auxquelles le début de ce travail de thése a été consacré.

3.2 Tenseur de dispersion effectif pour une géomeétrie de pore réaliste

Le probleme de fermeture associé¢ au modele LEA est résolu a 1’aide d’un code de calcul
numérique. Ce code permet d’évaluer les coefficients du tenseur de dispersion effectif a
I’échelle de Darcy a partir des données physico-chimiques et géométriques de 1’échelle du
pore. Ces données sont synthétisées par une cellule unitaire représentative de la structure du

milieu a 1’échelle microscopique, sur laquelle est résolu le probleme de fermeture. Cette
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cellule unitaire est représentée par une grille cartésienne uniforme dans laquelle on assigne
une nature - fluide, biofilm ou solide - a chaque nceud.

La procédure numérique utilisée pour la résolution de ce probléme de fermeture a déja été
décrite dans la littérature (e.g.,: Quintard et Whitaker, 1994). On utilise un schéma de
discrétisation aux volumes finis, avec un maillage régulier de maille cubique. Le champ des
vitesses, gouverné par 1’équation de Stokes, est calculé préalablement a la résolution selon
une méthode classique, par I'utilisation d’un algorithme d’Uzawa (Glowinski, 1984). La
partie convective des équations de fermeture est discrétisée selon un schéma amont du
premier ordre avec antidiffusion (Rasetarinera, 1995), et la partie dispersive est discrétisée par
un schéma implicite centré du premier ordre (Quintard, 1993). Les difficultés posées par les
termes intégro-différentiels ont ¢été surmontées par 1’utilisation d’une méthode de
décomposition des variables (Quintard et Whitaker, 1994). Les systémes linéaires obtenus
sont en général résolus par un solveur de type Gradient Bi-Conjugué Stabilisé. Le critére de
convergence retenu pour le calcul de I’écoulement est la norme L2 de la divergence du champ
de vitesse ; pour la résolution du probléme de fermeture c’est la norme L2 du résidu. L’ordre
de grandeur théorique de I’erreur d’un schéma de discrétisation du premier ordre étant égal au
carré de la taille de maille, la valeur de la précision retenue pour les calculs numériques est
égale au carré de la taille de maille divisé par 100, afin de limiter au maximum les erreurs
d’origine purement numérique. Les contraintes de moyenne nulle par phases ont été
implémentées directement dans le solveur, ce qui pose parfois des problémes de convergence,
en particulier lors de la résolution de problémes de fermeture associés a des problémes de
transports caractérisés par des grands nombres de Péclet. L utilisation d’un solveur de type
SOR (Successive Over Relaxation) permet de limiter partiellement ce probléme, mais cela

conduit a une augmentation importante des temps de calculs. Cette faiblesse du code de calcul
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ne pose néanmoins pas de difficulté majeure, étant donné que le modele LEA n’est valide
qu’a faible nombre de Péclet (cf paragraphe 3.1.3).

On présente ici le calcul du tenseur de dispersion effectif pour deux géométries
différentes, afin d’étudier I’impact de la morphologie du biofilm et de la complexité de la
géométrie du milieu sur la dispersion. La Figure 10 présente les différentes cellules unitaires

considérées pour cette comparaison.

(b)

- Solide (phase k)

- Biofilm (phase w)

1}' = longueur de corrélation t',', = longueur de corrélation

Figure 10 : Cellules unitaires tridimensionnelles considérée pour I'étude de I'impact de la
géométrie porale sur le tenseur de dispersion effectif dans le cadre du modéle LEA (a)
Géomeétrie simplifiée en quinconce ; (b) géométrie réaliste.

La cellule unitaire (b) représente un milieu tridimensionnel réaliste : la phase solide a été
obtenue par tomographie d’un milieu poreux réel constitué¢ de billes de verre de 250
micrometres de diametre (Majors et al., 2005), et la phase biofilm a été simulée par 1’usage
d’un programme de développement de biofilm par automate cellulaire (Picioreanu et al.,
1998). La cellule unitaire (a) est une représentation simplifié¢e du méme milieu poreux,

¢quivalente a la cellule unitaire (b) du point de vue de la taille des billes et des fractions

volumiques de chaque phase (¢,=0.11; &,=0.31). Notons que sur la Figure 10 les cellules

unitaire ne sont pas représentées a 1’échelle (les billes ont le méme diametre dans chacune des

configurations). On utilise une grille cartésienne de 400*400*400 mailles pour discrétiser
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cette géométrie, afin d’obtenir des résultats indépendant du maillage. En effet ne étude de
convergence, préalablement effectuée, a montré qu’un tel raffinement du maillage était
suffisant. Le tenseur de diffusion du substrat 4 dans le biofilm est sphérique de terme courant
¢gal a la moitié du coefficient de diffusion du substrat 4 dans I’eau. La longueur

caractéristique / est la longueur de corrélation /, associée a la géométrie de la cellule dans la

direction principale de I’écoulement (cette direction étant choisie arbitrairement). Cette
longueur de corrélation est définie par :
P

L= [ Culx, x+2) dA (60)
A=0

ou C_ est la fonction de covariance (supposée stationnaire spatialement)) de I’indicatrice de

phase de la phase ¥, 7, (r), définie par

1 sir appartient a la phase y

4= 1)

0 sinon
La Figure 11 présente 1’évolution des composantes longitudinales et transversales du tenseur
de dispersion effectif dans chacune des deux configurations en fonction du nombre de Péclet
de pore défini par rapport a cette longueur de corrélation. Le but de cette comparaison est de
déterminer si une cellule unitaire simplifiée par rapport au milieu réel mais contenant des
informations intégrées telles que les fractions volumiques ou la longueur de corrélation de la
phase fluide permet d’obtenir une approximation satisfaisante des propriétés dispersives d’un

milieu complexe.
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Figure 11 : Dispersions effectifs longitudinales et transversales en fonction du nombre de
Péclet de pore pour la géométrie tridimensionnelle réaliste et pour la géométrie
tridimensionnelle simplifiée.

Quelques remarques peuvent é&tre formulées a partir de 1’analyse de cette figure.
Premierement, on constate qu’a faible nombre de Péclet, le régime de dispersion est gouverné
par la diffusion (indépendante du nombre de Péclet), alors qu’a fort nombre de Péclet on
retrouve la forme classique d’une dispersion convective ayant une dépendance en loi
puissance par rapport au nombre de Péclet. En régime diffusif, un écart de 31% pour la
dispersion longitudinale peut étre constaté entre les deux configurations étudiées. Cela
suggere que la seule donnée des fractions volumiques et de la longueur de corrélation de la
phase fluide a I’échelle microscopique ne suffit pas a définir de maniére précise la dispersion
effective. La forme des interfaces, 1’épaisseur locale du biofilm, ... jouent aussi un role
important dans les propriétés diffusive du milieu a 1’échelle de Darcy. De méme en régime
convectif, on obtient des valeurs de dispersions sensiblement différentes entre les deux
configurations. Néanmoins, en ce qui concerne la dispersion longitudinale, on obtient le
méme comportement général et des ordres de grandeur identiques au moins jusqu’a un

nombre de Péclet de 100. Des différences plus accusées sont constatées entre les dispersions
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transversales de chaque configuration. En effet, comme attendu, le milieu réaliste, étant plus
désordonné donc plus isotrope, présente de moins grands écarts entre dispersions
transversales et longitudinales que le milieu simplifi¢ (Souto et Moyne, 1997). Ainsi les
rapports entre dispersion longitudinale et transversale pour un nombre de Péclet égal a 100
sont d’environ 6 en configuration réaliste et 30 en configuration simplifié¢. On aboutit ainsi a
mettre en évidence un comportement quasi-monodimensionnel dans le cas de la configuration
simplifiée. Cette comparaison permet de mettre en lumiere ’importance des propriétés
microscopiques du milieu poreux incluant un biofilm sur ses caractéristiques dispersives a

1I’échelle macroscopique.

3.3 Domaine de validité du modele d’équilibre de masse local

Le domaine de validité du modele d’équilibre local a été identifié¢ en fonction des deux
nombres adimensionnels caractérisant le régime de transport bioréactif, le nombre de Péclet

de pore Pe, et le nombre de Damkohler de pore Da,. Celui-ci est défini de la manicre

suivante :

2
DaA — M (62)
DAa)KAa)

ou [/, est une longueur caractéristique de la phase biofilm. Le nombre de Péclet représente le
ratio des effets convectifs sur les effets diffusifs, tandis que le nombre de Damkd&hler de pore
représente le ratio des effets réactifs sur les effets diffusifs. Pour simplifier, si tous les autres
parametres du systéme sont supposé€s constants, plus la vitesse du fluide est élevée, plus le

nombre de Péclet est ¢levé et plus le taux de réaction est élevé, plus le nombre de Damkohler

est élevé.

- 80 -



Afin d’établir le domaine de validit¢é du modele LEA dans I’espace nombre de Péclet -
nombre de Damkdhler, on compare les résultats de simulations de transport réactif effectuées
par le modele LEA sur un milieu poreux saturé bidimensionnel constitué d’inclusions solides
cylindriques colonisées par un biofilm d’épaisseur uniforme avec les simulations de transport
réactif équivalentes réalisées directement a 1’échelle du pore. On procede donc par
expérimentation numérique, en comparant quantitativement les résultats de simulations par le
modele LEA et par modélisation directement a 1’échelle du pore. Le milieu poreux considéré
a I’échelle microscopique est présenté sur la Figure 12. Il correspond a dix cellules unitaires

nodulaires de dimension [/, x/,. Sur cette figure sont aussi représentés le milieu

macroscopique équivalent utilisé dans le cadre du modele LEA, et les conditions aux limites
associées au probléme de transport considéré.
Modele a I'échelle du pore

Cay=C n(D, Ve, tve,) =0

“« // 10L g”/ —
0000000000 -
Coft=0) =0 ) n(D,Ve,) =0 <

— Direction de I'écoulement

Modele a I'échelle de Darcy (LEA)

I Cellule unitaire
1 représentative considérée

{eqi = ¢y

e |

| /El

: =

{e J(=0)=0 n.(D,Vic,)=0

Figure 12 : Géométrie du milieu poreux et conditions aux limites/initiales considérées pour
I'établissement du domaine de validité du modéle LEA (¢, =0.28, £,=0.22, £, = 0.5).
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A TD’échelle du pore, le processus physique est transitoire et bidimensionnel alors qu’a

I’échelle de Darcy, il est transitoire et monodimensionnel. On considére un trés large exces de

I’espéce B, qui conduit a avoir c,, =1. On suppose aussi qu’il n’y a pas de saut de
concentration entre la phase fluide et la phase biofilm, i.e. K, =1. Enfin, on a considére que

l,=I,=L, afin de pouvoir effectuer les simulations directes et les simulations par

changement d’échelle dans un méme repére adimensionné (et obtenir ainsi des résultats
directement comparable). Le champ de vitesses dans la simulation directe a été préalablement
calculé en résolvant les équations de Stokes sur le domaine. On peut alors mettre le systéme
d’équations du probléme de transport a 1’échelle du pore (équations (26) a (31)) sous la forme

adimensionnelle suivante :

Phase @
&C 'Aa) ' c 'Aa)
= v-(D.-V¢',,) - Da, : (63)
0_)t' 1+ ¢ Aw
K'Aw
Phase y
oy Ve = Vi 64
8tv €, V7 cA?’ - CA}/ ( )
Avec
n, D.-Vc, =0 surd, (65)
n, Ve, =0 surd, (66)
Cap =Cip SUT A, (67)
n, -D.-Vc,,=n, V¢, surd, (68)
Cipy=Cipp=1 enx =0 (69)
n,(Ve,, +Pev,c,)=0 eny =0;1 (70)
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n Ve, =n_D.Vc,, =0 enx =10 (71)

Cio=Cypy=0a1=0 (72)
Ou
Cio ' Cay ' K tDA;/ X Y
c, = ;oC,, = ; K, = ot = DX =— == (73
Aw CO Ay CO A CO L2 L y L ( )

Le systéme d’équation régissant le transport a 1’échelle de Darcy peut quant a lui se mettre

sous la forme adimensionnée suivante :

'

ek L pe ted o

&){CA}' a{CA} *
E+E |———+¢& Pe —=(D, ., , - —
( 4 w) ot y: T4 ox ( A,eff )XX ax2 A{CA} +KAw
Avec
{c,Y=lenx =0 (75)
\ 2{c} .
(D', )m a{x';} =0enx =10 (76)
{c,}=0ar=0 (77)
ou
: {CA} I D:I off
= ; D, =—% 78
e} =700 5 Dl = (78)

D, est considéré comme sphérique, de terme courant fixé a 0.25 et K',  est fixé a 0.5. Sous

ces hypotheses, le nombre de Péclet et le nombre de Damkdohler sont les seuls parametres
gouvernant le transport et la biodégradation du soluté A dans le systéme. On effectue les
simulations de transport direct et par changement d’échelle sous le code commercial de calcul

aux ¢léments finis COMSOL Multiphysics 3.3 pour différents couples de valeurs

(Pe, ; Da,). On compare ensuite les courbes de percées adimensionnées obtenues par

chaque méthode en calculant les moments d’ordre 0, 1 et 2 des distributions dérivées (e.g.
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Bués et Zilliox, 1990). Le critére de validité du modéle LEA a été arbitrairement fixé a une
différence relative inférieure a 1,5% entre les moments des distributions obtenues par le
modele LEA et les moments de celles données par les simulations directes (la référence étant
la simulation directe). On peut voir sur la Figure 13 trois exemples de comparaisons

qualitatives entre les courbes de percées obtenues par chacun des modéles, dans les cas

Pe,=10"-Da,=10", Pe,=10-Da, =10 et Pe,=50-Da,=10".

o
‘l
M

) 09 + Simulation directe o 04 o 08 . .o"“
S 08| =Modele LEA = rm £ 0 . o
e - o +
@ 07 @ I 8] A
= c 03 4" c 08 =
2 e .5 " .5 ¢
w 05 o L i +
£ 04 £ 02 '* . £ 04 o
8 4] 4] »
2 0.3 5} L] Q +
c =+ Simulation directe £ o2 . : g

o o2 o 01 * : o Y L + Simulation directe
Y e o sy ° Modéle LEA O e = Modéle LEA

» * L

0 A = = - 0 J [

0 20 40 B0 80 100 0 05 1 15 2 0 01 0.2 0.3 0.4
Temps réduit Temps réduit Temps réduit

Figure 13 : Comparaison qualitative entre modéle LEA et modéle microscopique, (a) Pe,=10" -
Dax=107%, (b) Pea=10 - Dax=10, (c) Pea=50 - Dax=10".

Ces résultats suggerent que le modele LEA est valide pour Pe, <1 etDa, <1. Un diagramme

présentant une représentation schématique de la topologie du domaine de validit¢ du modéele
LEA est présentés en Figure 14. Plus de détails sur les expériences numériques menées pour
obtenir ce diagramme peuvent étre consultés dans Golfier et al. (2009). On peut remarquer
que si la topologie globale des domaines de validité obtenues par de telles expériences
numeériques est généralisable, il n’en va pas de méme des valeurs des seuils et des pentes des
limites de ces domaines de wvalidité, qui dépendent évidemment de la configuration

géométrique considérée.
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A
104
i | Modéle LEA
102 -
10 L

PeA

103 102 10 1 10 102 103 10* 10° 10°

Figure 14 : Domaine de validité du modele LEA dans un diagramme nombre de Damkéhler -
nombre de Péclet.

On peut constater que les résultats de cette série d’expériences numériques sont en
accord avec les contraintes de validité de I’hypothése d’équilibre de masse local établies dans

Golfier et al. (2009) (a savoir Pe, <1 etDa,<1). On peut noter que pour Pe, >1 et
Da, <1, méme si on est hors des conditions d’équilibre de masse local, le modele LEA donne

un comportement correct des moments d’ordre zéro et d’ordre un des courbes de percées.
Dans ces cas, I’utilisation du mode¢le d’équilibre de masse peut étre pertinente selon le degré
de précision nécessaire a I’application considérée. Le domaine de validit¢ du modéle LEA
correspond par exemple aux phénoménes de bioremédiations de polluants organiques en
formations argileuses a sablo-argileuses, situations ou les vitesses d’écoulement et les taux de

réactions sont relativement faible.
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CHAPITRE 4 : MODELE DE BIODEGRADATION LIMITEE
PAR LA CINETIQUE DE REACTION
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Dans le cas ou la concentration de substrat dans la phase fluide est supposée
homogene a I’échelle microscopique, il n’y a pas de limitation du taux de réaction effectif par
le transfert de masse externe, c'est-a-dire depuis le fluide vers le biofilm. Le taux de réaction
effectif n’est plus alors contrdlé que par le taux de réaction microscopique et le flux diffusif
au sein de la phase biofilm. Dans ce cas particulier, un modele de transport hors équilibre a

une équation peut étre développé : le modéle RRLC (Reaction Rate Limited Consumption).

4.1 Développement théorique du modéle RRLC

L’hypotheése d’une phase fluide homogéne (en terme de concentration) a 1’échelle

microscopique peut étre exprimée de la maniére suivante :

(e > ¢, (79)
Cette relation nous permet de réécrire la condition aux limites (30) du probléme

microscopique sous la forme :

KA,echa) = <CA;/> 7’ at A (80)

o
Le profil schématique de concentration autour de I’interface biofilm-fluide associée aux
hypotheses du modele RRLC est présenté en Figure 15. On voit que dans ce cas de figure la
formation de gradients de concentration a 1’échelle microscopique est limitée a la phase

biofilm. Le taux de réaction effectif ne dépend donc que des caractéristiques géométriques et

biochimiques du biofilm et de la concentration moyenne dans la phase fluide.
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Figure 15 : Profils de concentration microscopique autour de I'interface fluide-biofilm dans le
cas de la biodégradation limitée par la cinétique de réaction

En ingénierie chimique de trés nombreux cas de ce type ont été étudiés, et 1’approche
couramment adoptée pour estimer le taux de réaction effectif (généralement difficile a
mesurer) est I’évaluation d’un facteur d’efficacité qui le relie a la concentration moyenne de
la phase fluide (voir par exemple une introduction générale a 1’ingénierie chimique dans
Fogler, 1999). Ce type de modele a été exploré de maniere approfondie dans de nombreux
travaux (e.g.,: Atkinson et Davies, 1974, Taylor et Jaffe, 1990, Kim et al, 2004), et il
correspond au cas du faible gradient de transfert de masse selon la terminologie de Rittman et

McCarty (1981). Dans notre cas de figure, cela revient a chercher un réel positif 7, compris

entre 0 et 1 tel que :

* <CAg)>a) * <CA;/>7
& Cp —— —— = & Cp —
a)/uAa)pa) Bw <cAw>a) +KAw 77A a)luAa)pa) Bw <CA},>7 +KAw

(81)
En ingénierie chimique, 1’évaluation de ce facteur d’efficacité repose sur des démarches
heuristiques. Nous proposons dans le développement suivant une approche qui prend en
compte les propriétés géométriques et biochimiques du biofilm dans I’évaluation de 77, par la
résolution d’un probléme a 1’échelle microscopique sur une cellule unitaire représentative du

milieu poreux. Afin de découpler les deux problémes, on adopte I’approximation de quasi-

stationnarité du probléme microscopique, ce qui revient a dire que le temps caractéristique des
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variations de concentrations a 1’échelle microscopique est trés petit par rapport a celui des
variations de concentrations a 1’échelle macroscopique. Cette hypothese est la plupart du

temps satisfaite si la contrainte de séparation des échelles est respectée.

4.1.1 Fermeture partielle de I'’équation de transport macroscopique

La forme ouverte de 1’équation de transport macroscopique pour la phase fluide présentée en
fin de chapitre 2 (équation (33)) constitue le point de départ de notre développement. Nous
¢tablissons 1’équation gouvernant le champ de déviation en concentration dans la phase fluide
EA

, classiquement, par soustraction de I’équation de transport macroscopique ouverte

(équation (33)) a I’équation de transport microscopique (équation (19)). Nous montrons ainsi
(Annexe B), en tenant compte de la nouvelle forme de la condition aux limites (équation (80)),

que le systéme d’équations gouvernant le champ ¢,, (et par 1& méme, implicitement, la
dispersion au sein de la phase fluide) dans le cas du modéle RRLC est de la forme :

v, VE,+V,V{c,) = V-(D,Vé,)

1 . 1 . (82)
- | n,,(D,Ve,, ) dd-~ [n,(D,vé,)ad
7 4 ¥ Ay
C.L.1 -n,-D, Ve, = n, D Vi, ), surd, (83)
C.L2 &, = 0, surd, (84)

Ou, le terme source du champ ¢, est le gradient macroscopique V(¢ 4y - Ce probléme est en

fait équivalent au probléme de dispersion réactive décrit par Quintard et Whitaker (1994) dans
le cas d’un équilibre de masse local (i.e., dans le cas ou la concentration est supposée
instantanément consommeée a la paroi). Etant donnée la structure du probléme et la forme du

terme source, nous exprimons le champ de déviation ¢, par I’hypothése de fermeture suivante
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¢, = b, -Vic,) (85)
ou b, est un champ vectoriel dit champ de fermeture défini sur la phase y. En introduisant

I’hypothese de fermeture (€quation (85)) dans le probléme en déviation (€équations (82) a (84)),

on obtient un probleme de fermeture explicitant le champ b . La résolution de ce probléme de

fermeture sur une cellule unitaire représentative du milieu poreux permet donc d’établir les
propriétés effectives du milieu. Il faut noter aussi que dans I’équation macroscopique ouverte

(¢quation (33)), le champ de déviation ¢,, apparait seulement dans les termes intégraux. Ceci

implique une faible sensibilité des propriétés effectives du milieu aux conditions aux limites du
probléme de fermeture tant que le volume de prise de moyenne V' est suffisamment grand pour

qu’il contienne un nombre €levé de longueurs caractéristiques microscopiques (7, et /,) (cf.
Ochoa-Tapia et al., 1994). Par conséquent, toute solution locale pour ¢,, qui fournit des

valeurs acceptables pour les intégrales surfaciques peut étre utilisée pour calculer les propriétés
effectives du milieu.

Considérons des conditions de périodicité aux limites de la cellule unitaire car elles
imposent en général des contraintes moins fortes sur les solutions que, par exemple, des
conditions de Dirichlet. (cf. Golfier et al., 2009). En outre, pour résoudre le probleme de
fermeture, qui est défini a une constante pres, il est nécessaire d’introduire une condition qui
fixe la valeur de cette constante. Pour cela, une contrainte de moyenne nulle par phase peut étre
formulée. On peut maintenant écrire le probléme de fermeture partielle, défini sur une cellule
unitaire représentative du milieu, et donné sous forme adimensionnelle :

Probleme de fermeture RRLC (forme adimensionnelle)

S ' ' 2R 1 ' 1 '
Pe(¥'+ v!, Vb, )= Vb, —~ [n, Vb A= [n, Vb, d1 (86)
A4

7 Ay, -
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C.L.1 -n,-Vb', =n sur 4, (87)

7[(7
C.L2 b',, =0, surd,(t) (88)
C.L3 b',,=b' (r+l), i=123, sur4d, (89)
C.L.4 <b ,Ayy ~0 (90)

ou A, représentent les surfaces d’entrées et de sorties de la phase ¥ aux limites de la cellule

unitaire. Dans ces expressions, les variables et paramétres adimensionnels suivants ont été

utilisés :

b, = 1)
l}’
oV T F 2 (92)
" v " v
.|
Pe— 93
= (93)

avec la notation :

IA=(v) ) (94

Et en injectant I’hypothese de fermeture (€quation (85)) dans 1’équation macroscopique
ouverte (équation (33)) nous obtenons 1’équation de transport macroscopique partiellement
fermée suivante :

Equation de transport macroscopique partiellement fermée

a 4
(E}I;—Ctlm + V.(€7<V7>7<CA7>7) =+ V’(Dj‘i,eﬁ"V@A}’y)
Accumulation Convection Pispersion (95)
+ = J- VCA;/ dA+ .[ n, VCA;/) dA

my([) Ay (1)

Flux Interfacial
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*

4 » €St donné par

Ou le tenseur de dispersion effectif pour le soluté A, D

. 1 1 ~
D,, = &DJ+D, " j nob, dd+ j n,b, dd|[-(¥b,) (96)

Ay () A (1)
On parle ici d’équations de transport macroscopiques partiellement fermée car le champ de
concentration microscopique apparait encore dans le terme de flux interfacial. Pour clore
complétement le modele RRLC, il faut exprimer ce terme en fonction des grandeurs

macroscopiques.

4.1.2 Calcul du flux interfacial

Considérons maintenant les flux diffusifs de soluté A a travers I’interface fluide-biofilm définis
dans 1’équation macroscopique partiellement fermée (€quation (95)). Etant donnée la condition
aux limites du probléme microscopique (29), ce flux interfacial peut étre réécrit de la manicre

suivante :

<=

1 1
[n,(D,Ve,)da+ 7 [n,(D,Ve,,)d4 = 7 [n,(D,Ve,)dd  (97)
Ay 4 Ay

K

Puis, en tenant compte de la condition aux limites (31), on peut exprimer cette quantité sous la

forme :

[n,-(D,,Ve,,)d4
Aﬂ’?

1
| n, (D, Ve, )dd=-
Am

<=

Comme le taux de réaction est supposé¢ faible comparé au transfert de masse externe, nous
pouvons négliger les gradients de concentration dans la phase fluide. On peut donc découpler
les deux équations de transport a 1’échelle du pore (équations (26) et (27)) et exprimer le

probléme gouvernant c,, sous la forme :

Equation de transport de la phase y
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CA;/ = <CA;/>7/ (99)

Equation de transport de la phase @

dec, . c

—4 - V. (D, -Vc — c, — 4o 100
07t ( Aw Aw) lqup(o Bo CAw +KAw ( )
C.L.1 Cin = Ky lc,), surd, (101)
C.L2 —n, D, Ve, = 0 surd,,, (102)

A ce stade, introduisons I’hypothése que le champ de concentration microscopique ¢ 4w S€ met
quasi-instantanément a 1’équilibre avec le champ de concentration macroscopique{c,,)’, i.e. :
que le temps caractéristique de variation du champ ¢, est trés petit comparé a celui du champ
(c,,)’, ce qui est généralement le cas lorsque la contrainte de séparation des échelles est
respectée. On suppose ainsi que le probleme précédent peut étre considéré comme quasi-
stationnaire, et le champ c,, peut alors étre directement exprimé comme une fonction de la
concentration moyenne intrinseque dans la phase fluide et d’un champ scalaire §,,
stationnaire défini dans la phase @, i.e. :
Cio = KA,eqSAa)<cAy>7 (103)

Nous pouvons maintenant réécrire le flux interfacial sous la forme :

KA,eq <CA}/> 4

; [n,(D,-Vs,,)d (104)

Aoy

~ | =

[n,(D,Ve,,)d4=
Aa)}’

ce qui mene finalement a (voir Annexe C) :

4
l '[ nm ' (DAych}’) dA = nAgwlqupr;w KA,eq <CA7>

2
Ay (1) K, <CA},> +K,,

(105)

ou le facteur d’efficacité 77, est défini comme suit :

-05 -



(K. +1)
eff .4

=— n, VS, dA 106
Ta Coo€nDa, K I " A (106)

eff A 4y,

Le facteur d’efficacité, utilis€ couramment en génie chimique, (e.g. : Bischoff, 1965; Fink et
al., 1973), est compris entre 0 et 1 car il représente le ratio entre le taux de réaction effectif
observé et le taux de réaction effectif maximal, i.e. : le taux de réaction observé si la totalité du
volume du biofilm était exposée a la concentration moyenne intrinséque du fluide. Dans ces

expressions, les grandeurs adimensionnées suivantes sont utilisées :

2
Da, = Lo HisPo (107)
KAwDAa)
K %)
e (108)
<CA7> KA,eq

On rappelle que /, est une longueur caractéristique de la phase biofilm et que Da, est le
nombre de Damkdhler associé a la réaction de biodégradation du soluté A. Classiquement, le
facteur d’efficacité est exprimé dans la littérature (Blanch et Clark, 1996) comme une fonction
du nombre de Damkéhler.

Toutefois, comme la cinétique de réaction considérée dans notre probléme est hyperbolique, un

nombre adimensionnel supplémentaire apparait. Il s’agit de la demi-saturation effective K, , .

Si K

.4 tend vers Dinfini (pour une trés faible concentration macroscopique par exemple), la

cinétique de réaction apparente est une cinétique du premier ordre, tandis que si K est

eff A
proche de zéro (e.g. : dans le cas d’une concentration macroscopique trés élevée), la cinétique
apparente de la réaction est d’ordre 0. Il est important de noter que K, , dépend de la variable

macroscopique <c Ay>7. Ceci introduit un couplage entre le calcul du facteur d’efficacité et la

résolution du probléme de transport macroscopique.

Afin de calculer le champ scalaire §,,, nous injectons 1’équation (103) dans le
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probléme de calcul du champ c,, dans le cas du modéle RRLC (équations (99) a (102)), en
tenant compte de I’hypotheése de stationnarité du champ §,,. On obtient ainsi le probléme
microscopique adimensionné suivant, qui détermine le champ S

Aw >

Probleme microscopique de détermination du facteur d’efficacité 1,

SA

VS ,, = Cpy Da, —422— (109)
SAa)
1+ Ao
Keﬁ‘.A
C.L.1 -n,_-VS, =0surd,, (110)
C.L2 Sw=1lsurd, (111)

En résolvant ce probléme sur la phase @ de la cellule unitaire représentative de la

microstructure du milieu (utilisée également pour le calcul du champ de fermeture b, , cf.

paragraphe 4.1.1), il est possible d’évaluer le facteur d’efficacité 77,, et donc le terme de flux

interfacial de 1’équation macroscopique partiellement fermée (équation (95)). Il est important
de garder a D’esprit que le calcul du facteur d’efficacité est couplé a I’équation de transport

macroscopique. Une tabulation de 77, en fonction des valeurs possibles K, , peut permettre

de surmonter ce probléme.

Notons que cette approche se situe dans le méme esprit que celle présentée dans Rao et
al. (1980) pour le transport d’un soluté passif en milieu poreux bimodal. Ils ont développé une
solution transitoire dans le cas simplifié suivant : le transport dans les inclusions (milieu
poreux moins perméables que la matrice poreuse environnante) est contr6lé uniquement par la
diffusion, les gradients spatiaux de concentrations sont négligeables dans la phase fluide et les
inclusions sont de forme sphérique (ou cylindrique) de perméabilité uniforme et non réactives.
Avec ces hypotheses, le probléme de fermeture obtenu est similaire dans sa formulation a celui

obtenu pour le calcul du facteur d’efficacité.

-97-



Chacune de ces deux approches peuvent étre considérés comme appartenant a la classe des
modeles dits mixtes (Bibby, 1981; Golfier et al., 2007a). Le principe de tels modeles, pour un
systtme a deux phases, est de décrire le transport par une équation macroscopique pour la
phase connectée, couplé avec un modele a plus petite échelle pour les inclusions (dans notre
cas, la couche de biofilm adhérente aux grains). On peut aussi remarquer que 1’expression du
tenseur de dispersion effectif dans le cadre du modéle RRLC est aussi typique d’un modele
mixte (cf. équations (57) a (62) du probléme de fermeture en transport passif dans Golfier et

al., 2007a).

4.1.3. Equation de transport macroscopique fermé du modele RRLC

En conclusion, I’équation fermée de transport macroscopique du modele RRLC s’écrit sous la

forme:
d(&,4c,,)7) B ) .
ot v (€7<V7> (Cay? ) =V (DA,e_/f Ve, )
Accumulation Convection Dispersion

112

. Ko <cAy>y (112)
- nAgwlquIO chw y
1(A£q<cA7> +K .

Flux Interfacial

*

4o » €St dOnne par :

ou le tenseur de dispersion effectif pour le soluté A, D

1 1 ;
D @D¢+2y;.[MQMM+;;Imde4—WwM>(H$

Ay (1) A ()

Aeff

Tandis que le facteur d’efficacité de la réaction de biodégradation du soluté A est exprimé de la

maniere suivante :

K,  +1
*( . t) [n,-Vs,,d (114)
cBa)nge_/f,A DaA Ay

n,=
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4.2 Calculs des parameétres effectifs de I’équation de transport macroscopique

du modele RRLC

Nous considérons dans ce paragraphe, sauf mention contraire, des milieux
bidimensionnels constitués d’inclusions solides cylindriques colonisées par un biofilm
d’épaisseur uniforme. La topologie de ce type de milieu et les longueurs microscopiques

caractéristiques associées /, et /, sont présentées en Figure 16.

phase fluide y

phase

solide x

Figure 16 : Exemple de cellule unitaire bidimensionnelle.

Nous utilisons une grille cartésienne de 250*250 mailles pour discrétiser ce type de cellule
unitaire, afin d’obtenir des résultats indépendant du maillage. En effet une étude de
convergence préalable a montré qu’un tel raffinement du maillage était suffisant. On présente,
dans la suite de ce paragraphe, divers calculs de coefficients effectifs associés a 1’équation
macroscopique du modele RRLC pour de telles cellules unitaires, afin de mener une étude de

sensibilité des paramétres macroscopiques aux propriétés microscopiques du milieu.
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4.2.1 Tenseur de dispersion effectif du modele RRLC

Pour la résolution du probléme de fermeture, nous utilisons une méthode numérique
semblable a celle mise en oeuvre dans le cadre du modéle d’équilibre de masse local. Deux
différences sont a souligner :

- Premic¢rement, comme le probléme n’est résolu que dans la phase fluide, la méthode
de décomposition des variables utilisée (Quintard et Whitaker, 1994) permet de
prendre directement en compte la condition de moyenne nulle dans la phase fluide, et
il n’est donc pas nécessaire de I’implémenter directement dans le solveur. Cela
améliore notablement la robustesse du calcul a grands nombres de Péclet.

- Deuxiemement, une condition de Dirichlet est imposée a 1’interface fluide-biofilm (cf
¢quation (88)). Afin de prendre en compte cette condition, la stratégie adoptée revient
a pénaliser la matrice du systéme de manicere a ce que le champ de fermeture prenne la
valeur de la condition aux limites sur toute la phase biofilm. Nous utilisons un schéma
décentré vers la phase fluide de discrétisation du terme diffusif au niveau de I’interface
biofilm-fluide.

La Figure 17 présente I’évolution des composantes longitudinale et transversale du tenseur de
dispersion effectif en fonction du nombre de Péclet de pore Pe, pour une cellule unitaire du
type de celle présentée en Figure 16. Les résultats obtenus dans le cadre du modéele RRLC
sont comparés avec ceux obtenus dans le cadre du modele LEA par Golfier ef al. (2009) en
dispersion passive (i.e. : D.=0.001 - il n’y a pas de diffusion dans la phase biofilm, qui est
considérée comme une phase passive, i.e. : similaire a une phase solide du point de vue du
transfert de masse). Par conséquent, dans les deux cas, la dispersion n’intervient que dans la
phase fluide. La différence principale entre ces deux calculs est que I’impact de la réaction de

biodégradation sur la dispersion est négligé dans le cas du modele LEA tandis qu’elle
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intervient a travers 1’écriture de la condition limite aux frontiéres fluide-biofilm dans le

modéle RRLC.

E 102
% —=&— modéles de non équilibre : (D*.-f.cjﬂ)\’_\' /1;'0_1_I
g —&—modéle LEA (dispersion passive) : (D*, ) /Dr_[_r
v ; A€ RAY 4
© — -m - —modéles de non équilibre : (D*, ) /D
T 17
5 10 — - & - —modéle LEA (dispersion passive) : {D*.J..-n}n/D.r-f
@
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-
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Figure 17 : Composantes du tenseur de dispersion en fonction du nombre de Péclet prédit par
le modéle LEA dans le cas de la dispersion passive et par le modéle RRLC pour une géométrie

de pore circulaire (¢, = 0.59 ete, =0.11.)

Les résultats obtenus mettent en évidence un régime diffusif a faibles nombres de Péclet, suivi
d’un régime dispersif. Les gradients de concentration dans la phase fluide sont augmentés par
la réaction au sein de la phase biofilm. En régime diffusif, la diffusion apparente aussi bien
pour les directions longitudinale que transversale est donc 1égérement plus importante dans le
cas des conditions de non équilibre de type RRLC. Au contraire, dans le régime dispersif, vu
le réseau cubique d’inclusions considéré, la dispersion longitudinale est dominée par les effets
convectifs tandis que la dispersion transversale reste principalement controlée par la diffusion.
Sous I’effet de la réaction, le transport de soluté dans la direction principale d’écoulement est
ralenti (effet retard classique en transport réactif dominé par la convection), tandis que les
gradients de concentrations selon la direction perpendiculaire a I’écoulement sont augmentés.

Par conséquent, la composante transversale de la dispersion reste plus importante dans le
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modele RRLC que dans le modele LEA, alors que la dispersion longitudinale devient plus
faible que celle observée en situation d’équilibre. Encore une fois (cf. Figure 11), il y a un tel
¢écart entre les dispersions longitudinale et transversale a fort nombre de Péclet (avec un ratio
supérieur a 1000 pour un nombre de Péclet égal a 1000 dans les deux cas examinés) que nous

sommes en droit de parler de comportement quasi monodimensionnel sur cette plage.

4.2.2 Calcul du facteur d’efficacité associé a la réaction

Comme souligné précédemment, le concept de facteur d’efficacité d’une réaction est
largement utilisé en génie chimique. Classiquement, 1’influence du transfert de masse interne
au biofilm - qui dépend de ses propriétés géométriques et biochimiques - est exprimée par un
nombre adimensionnel appelé module de Thiele (e.g. Fogler, 1999). Ce nombre

adimensionnel est analogue au nombre de Damkohler Da,défini précédemment, qui

détermine la valeur du facteur d’efficacité. Le transfert de masse externe - qui dépend du
régime hydrodynamique du transport dans la phase fluide (caractérisé par le nombre de Péclet

Pe ) et de I’organisation spatiale du milieu poreux - peut aussi avoir un impact sur la valeur

du facteur d’efficacit¢ (Edwards ef al, 1993; Wood et al., 2007). Cependant, dans le cas
présent, une telle dépendance ne peut €tre considérée puisque 1’hypotheése de départ du
modele RRLC est de négliger la limitation de la réaction par le transfert de masse externe.
Nous commencerons par présenter une validation analytique du calcul du facteur d’efficacité
dans un cas simplifié, puis nous analyserons la sensibilité du facteur d’efficacité a différentes
caractéristiques du biofilm (paramétres biochimiques, fraction volumique en particulier). Pour
la résolution numérique du probléme aboutissant au facteur d’efficacité, nous utilisons un
schéma de discrétisation similaire a celui utilisé pour le calcul du tenseur de dispersion. En

effet on a encore une condition de Dirichlet a I’interface biofilm-fluide. On décentre ici la
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discrétisation du terme diffusif a ’interface biofilm fluide vers la phase biofilm, puisque c’est
la phase de résolution. En outre, nous n’avons pas besoin d’utiliser de méthode de
décomposition des variables puisque aucun terme intégral n’apparait dans les équations. Le
systéme obtenu est finalement linéarisé a 1’aide d’une méthode de Picard afin de résoudre la
non linéarité engendrée par la forme du terme de réaction. Les systemes linéaires ainsi
générés sont résolus par un solveur de type Gradient Bi-Conjugué Stabilisé. Enfin, le champ
de solution n’étant pas défini a une constante prés, on n’a pas besoin de contrainte de

moyenne nulle par phase.

a) Cas limite d’une cinétique d’ordre 1 pour une configuration monodimensionnelle

En premier lieu, nous présentons dans ce paragraphe une validation de la méthode de calcul
du facteur d’efficacité utilisée. Cette validation repose sur la comparaison des résultats de
cette méthode pour une configuration monodimensionnelle en prenant en compte une
cinétique réactionnelle d’ordre 1 avec la solution analytique qui peut étre développée dans ce
cas trés simple.

La Figure 18 illustre cette représentation simplifiée d’un milieu poreux colonis¢ par un
biofilm, couramment adopté dans la littérature (e.g. : Kindred et Celia, 1989) pour I’analyse
des cas d’équilibre. Le milieu poreux est divisé en une phase fluide supposée parfaitement
mélangée et une phase biofilm dans laquelle des gradients de concentration peuvent apparaitre
dus aux phénomenes de diffusion et de réaction. Contrairement aux théories du film stagnant
ou de la couche limite (e.g. : Jennings et al, 1976, Baveye et Valocchi, 1989), on ne
considére aucune couche limite avec résistance diffusive au transport. Afin d’étre capable de
développer une solution analytique, la cinétique de réaction pour la biodégradation du soluté

dans le biofilm est linéarisée et supposée du premier ordre (hypothese valablesi ¢,, < K ).
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Concentration

A
Phase fluide Biofilm Matrice Solide
Parfaitement mélangée Diffusion
et
Réaction
Cy
phase y phase ®
—
Transfert de Transfert de
masse externe masse interne
—~
0 Xy Xox 1

Figure 18 : Modeéle conceptuel a I'échelle du pore d'un milieu poreux colonisé par un biofilm

Le probléme de transport a 1’échelle du pore s’écrit donc :

Phase fluide y

/4
¢y = (c4) (115)
Phase biofilm @
ac,, d’c,,
71: = Aw ax; - kAa) Cuo (116)
dc,
C.L.I p, % — 0 enx,, (117)
ox
C.L2 Cw = €4y = (c,) . enX, (118)

ou k,, estle taux de réaction du premier ordre de la biodégradation du soluté A. Un rapide

calcul conduit a I’expression analytique du facteur d’efficacité dans cette configuration :

X,
P

WK

{ sinh(y/Da, X, (1—

- - X
\/Dal (X, X,,) cosh( /DalXWK(l_TM))

K

(119)

nanalytic

ou le nombre de Damkohler noté Da, est défini par :
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Da, = “4we (120)

ou [/, est pris égal a la longueur totale de la cellule représentant le milieu, ie.: [, =1. Ce

résultat analytique, classique en génie chimique, est comparé avec les valeurs du facteur
d’efficacité données par le modele RRLC (modifié pour prendre en compte une cinétique
d’ordre 1). Ces résultats sont présentés en fonction des valeurs du nombre de Damkohler en
Figure 19. Un trés bon accord est obtenu entre les solutions analytiques et numériques, avec

une erreur relative absolue inférieure a 1%.
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Figure 19 : Comparaison entre calcul numérique et analytique dans le cas d'une cinétique
d'ordre 1.

b) Impact du nombre de Damkohler et de la demi-saturation effective

Revenons maintenant a I’étude du modéle RRLC avec une cinétique réactionnelle plus
réaliste de type Monod. Nous considérons toujours le méme milieu poreux bidimensionnel (

Figure 16, avec ¢,=0.59 et ¢, =0.11). Comme la cinétique de reaction est hyperbolique,

deux nombres adimensionnels sont requis pour caractériser 1’influence de la limitation
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diffusive sur le facteur d’efficacité, le nombre de Damkohler Da, et la constante de demi-
saturation K, ,. L’évolution du facteur d’efficacité dans la configuration considérée en

fonction de Da, etde K est présentée en Figure 20 pour cette géométrie.

eff .4

19 A —
A
Cas limite K, << 1:

< 08 | vers une cinétique
= 0. ) apparente d’ordre 0
:g €,=0,11 o

g €.=0,59

3 2
E 0.6 |
o —— K, =102
3 Ky

- - =101

3 04 Korr=10
° -

] A Keff_
w

—— =10 Cas limite K >> 1
0.2 | Ko Cinétique apparente
—— K,y =10? du premier ordre
0’ )
102 101 1 10 102 10° 10°

nombre de Damkdhler

Figure 20 : Influence du nombre de Damkdhler et de la demi-saturation effectif sur le facteur
d'efficacité pour une géométrie circulaire avec ¢, =0.59 et ¢, =0.11.

Premiérement, on peut noter que, par définition, les valeurs du facteur d’efficacité sont

comprises dans Dintervalle [0, 1]. Le facteur d’efficacit¢ est a la fois une fonction

décroissante de Da, etde K, , .

Un grand nombre de Damkdohler implique une importante limitation de la réaction par le
transfert diffusif au sein du biofilm, et par conséquent un fort gradient de concentration dans
la phase biofilm. Le facteur d’efficacité tend alors vers 0. Au contraire, le facteur d’efficacité
se rapproche de 1 quand le nombre de Damkohler décroit vers 0, car le taux de réaction
devient petit devant le flux diffusif et nous n’avons donc que de trés faibles gradients de

concentration dans la phase biofilm.
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La valeur de K

off, tendant vers 0, la

4 controle la non linéarité de la réaction : pour K, ,

cinétique apparente est d’ordre 0, et pour K, ,

tendant vers ’infini, la cinétique apparente
est d’ordre 1. Quand la cinétique apparente de la réaction tend vers une cinétique d’ordre 1, le
facteur d’efficacité ne dépend plus de la concentration en substrat. Par conséquent, les courbes
de facteur d’efficacité¢ en fonction du nombre de Damkohler se superposent sur une courbe

limite au-dela d’une certaine valeur de K qui dépend des propriétés géométriques du

ef.4°
milieu considéré (ici, cette valeur limite de K, , est environ égale & 10). Au contraire, quand
la cinétique de réaction apparente tend vers une cinétique d’ordre 0, i.e. : si la concentration

intrinséque de la phase fluide <c A7>7 est suffisamment grande, certaines régions du biofilm

peuvent ne pas étre atteintes par le soluté. En d’autres termes, 77, devient une fonction

. /4 . , .
croissante de <c Ay> , et donc une fonction décroissante de K

T puisque Ke_[f’ , est

. . N Y
inversement proportionnel a <c A7> .

c¢) Impact de la fraction volumique de biofilm

Dans cette section, deux milieux poreux différents sont considérés. Tous deux sont
bidimensionnels avec une géométrie cylindrique similaire a celle présentée sur la Figure 16,
mais différent par leur fraction volumique de biofilm : 0.11 dans un cas et 0.45 dans ’autre.
Nous avons représenté sur la Figure 21 la variation du facteur d’efficacité en fonction du Da
fixé¢ a 1.

dans chaque cas, avec K, ,
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Figure 21 : Influence de la fraction volumique de biofilm sur le facteur d'efficacité en fonction

du nombre de Damkdhler pour une géométrie circulaire avec K, , =1.

La représentation étant faite sous forme adimensionnelle, nous observons une évolution

similaire de 77, en fonction du Da, pour les deux configurations. En effet, comme la
longueur caractéristique / considérée pour I’adimensionnement est égale a 1’épaisseur du
biofilm et donc différente dans chaque configuration, une méme valeur de Da, signifie que

les temps caractéristiques de diffusion sont différents pour chaque configuration. Par
conséquent, on voit bien que pour un taux de diffusion donné au sein du biofilm, un biofilm
plus épais implique un facteur d’efficacité plus bas. Cependant, il est assez surprenant que les
deux évolutions soient similaires a ce point, étant donnée la forte différence de fraction
volumique entre les deux configurations. Il est probable que cette invariance est due au

\ . . . . . . 2
caractere isotrope des configurations retenues (inclusions circulaires)”.
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4.3. Domaine de validité du modele RRLC

Nous établissons dans ce paragraphe le domaine de validité¢ du modeéle RRLC en terme
de conditions hydrodynamique et biochimique de transport (i.e. dans un plan nombre de
Péclet - nombre de Damkohler), selon une démarche analogue a celle adoptée pour
I’établissement du domaine de validit¢ du modele LEA. Dans ce but, nous comparons les
résultats de simulations directes effectuées a I’échelle du pore (sous COMSOL Multiphysics)
pour un milieu poreux simple avec les résultats obtenus par des simulations équivalentes
effectuées par changement d’échelle. Dans le cas de 1’établissement du domaine de validité du
modele RRLC, nous avons opté pour une géométrie 2D stratifiée afin de tester le modéele. En

effet, en conditions trop extrémes (en particulier Da, trop élevé), le milieu nodulaire (utilisé

dans I’analyse du modele LEA) est d’emploi malaisé car la consommation du substrat dans le
milieu est trop rapide. Néanmoins le probléme microscopique considéré est le méme, avec les
mémes conditions initiales et aux limites. La géométrie considérée est présentée sur la Figure
22. Sur cette figure sont aussi représentés le milieu macroscopique équivalent (milieu poreux
homogene 1D) utilisé dans le cadre du modele RRLC et les conditions aux limites associées
au probléme de transport considéré. En ce qui concerne les parametres du probléme
microscopique, les mémes hypothéses que pour I’établissement du domaine de validité du
modele LEA sont utilisées. On arrive donc a une expression identique du probléme de

transport microscopique adimensionné (voir équations (63) a (72)).

? Les simulations réalisées pour des géométries de grain rectangulaire (non montrées ici), par exemple, ne
présentent pas une superposition aussi exacte.
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Figure 22 : lllustration de la géométrie et des conditions aux limites du systéme stratifié utilisé
pour I'établissement du domaine de validité du modéle

Le probléme de transport macroscopique adimensionné associ¢ au modele RRLC peut étre

écrit sous la forme suivante :

e, Xe,,)" . d* )" (e
Ay Pe —2 - (D ') —4 _ D (121
o erber =g = P ), 58 ML o e (12D
(c,)" =lenx =0 (122)
. 0%c, ) .
(D, )XXT%;:O enx =10 (123)
(e, )" =0ar=0 (124)

Ou
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()"

(e = . (125)
0
, 2
Da, =% (126)
Ao Aw

Afin de pouvoir comparer les domaines de validité obtenus pour le modele LEA et RRLC, il
est important de noter la différence entre I’adimensionnement spatial choisi ici et celui

considéré pour le modele d’équilibre local (/, = L dans le cas du modele LEA et /, =0,175L

pour le modele RRLC).

Un probléme s’est toutefois posé au cours de cette analyse : pour des taux de réaction trop
élevé (c'est-a-dire pour de trop fort Da,), le substrat est totalement consommé durant son

transport dans le milieu et on ne peut donc pas comparer les courbes de percées. Pour
contourner ce probléme, nous avons décidé, lorsque les conditions hydrodynamiques
I’exigeaient, de ne plus comparer les courbes de percées, mais plutdt les profils longitudinaux
de concentrations obtenus en régime stationnaire. Néanmoins cette solution conduit a d’autres
difficultés comme :

- La zone de concentration non nulle doit étre plus longue que la longueur d’établissement du
régime asymptotique de transport pour que les comparaisons entre simulations directe et
moyennée soient pertinentes. Dans le cas contraire, le probléme est non-homogénéisable. Ce
comportement non-homogénéisable se rencontre principalement a faible nombre de Péclet et
fort nombre de Damkdhler (¢f- chapitre 5).

- Dans le méme ordre d’idée, la longueur d’établissement du régime de transport asymptotique,
qui est une fonction croissante du nombre de Péclet, doit étre plus courte que la longueur totale
du milieu (fixée en général a 10L , c¢f. Figure 22). Pour les nombres de Péclet supérieurs a 1000,
un milieu poreux de longueur 30L a donc di étre utilisé.

- Enfin, une comparaison restreinte aux régimes stationnaires conduit a ne prendre en compte

-111-



que le comportement asymptotique du modele, alors qu’une évaluation effectuée en condition
transitoire aurait pu donner des résultats différents. En particulier, I’hypothése de quasi-
stationnarité¢ du probléme d’évaluation du facteur d’efficacité ne peut pas étre testée par une
comparaison en régime stationnaire. Il est d’ailleurs probable qu’a grand nombre de Péclet,
cette hypothese de stationnarité soit mise en défaut (cf. paragraphe 7.3). Le modéle ne serait
alors précis que pour les situations de régime établi.

Malgré tous ces désavantages, les conditions de transport extrémes qui ont été rencontrées dans
cette étude du domaine de validité ne nous ont pas permis d’éviter d’avoir parfois recours a ces

comparaisons en régime permanent.

Cette ¢tude comparative montre que pour satisfaire les hypothéses du modele RRLC, un grand
nombre de Damkdhler et un nombre de Péclet encore plus €levé sont requis. En effet, le
modele RRLC n’est pertinent que si des gradients de concentrations existent dans la phase
fluide (un modéle RRLC avec un facteur d’efficacité égal a 1 est équivalent a un modele LEA
avec deux hypothéses restrictives supplémentaires : quasi-stationnarité du transport dans le
biofilm, dispersion forcée dans la phase fluide). D’autre part, ’hypotheése de base du modéle
RRLC est I’homogénéité de la phase fluide, qui ne peut étre assurée, pour un grand nombre de
Damkohler, que par un nombre de Péclet encore plus grand.

Cependant, il faut noter que pour des nombres de Péclet supérieur a une valeur d’environ 10°,
les effets inertiels devraient étre pris en compte dans le calcul des champs des vitesses (le
nombre de Reynolds dans ce cas peut étre égal ou supérieur a 1). Cette simplification
(utilisation de 1’équation de Stokes pour les calculs d’écoulement) conduit probablement a
sous-estimer le domaine de validit¢ du modele RRLC, puisque les effets inertiels iront dans le
sens du mélange de la phase fluide.

Le domaine de validité du modele RRLC est présenté sur la Figure 23, ou I’on a également fait

figurer, pour mémoire, le domaine de validit¢ du modele LEA. La comparaison quantitative
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entre les courbes de percées ou les profils établis par simulations directes et simulations par
changement d’échelle est effectué 1a encore en comparant les moments d’ordres 0, 1 et 2 de
chacune des distributions associées (distributions dérivées pour les courbes de percées,
distributions directes pour les profils de concentration). Le critére de validité retenu est un écart
relatif absolu inférieur a 10% pour les moments d’ordre 0 et d’ordre 1, et un écart relatif absolu
inférieur a 25% pour le moment d’ordre 2 (la référence étant la simulation directe). Ces criteres
de validité sont sensiblement plus tolérants que ceux utilisé pour le modele LEA . En effet,
dans les conditions de transport extrémes ou le modele RRLC est supposé valide, 1’ensemble
des autres modeles testé présente des écarts encore bien plus importants avec les simulations
directes. On peut consulter en Annexe D les tableaux donnant les résultats complets de cette

comparaison quantitative.

Da
10°

\ \\\\l Modéle LEA
10% - ‘
102 1 Modele RRLC
10

AN

10° 102 101 1 10 102 10 10* 10° 10°

Pe

Figure 23 : Domaine de validité du modéle RRLC dans un diagramme nombre de Péclet -
nombre de Damkéhler

A titre de remarque, il faut noter que les valeurs des seuils et des pentes associées aux limites
de ces domaines de validit¢é dépendent évidemment de la géométrie du milieu poreux

considéré. Les résultats pourraient donc étre 1égerement différents pour un autre type de milieu,
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mais nous pensons que la topologie générale des domaines serait néanmoins globalement la
méme.

En conclusion, il ressort de cette analyse que le domaine de validité du modéele RRLC est
particulierement restreint et correspond a des conditions hydrodynamiques trés spécifiques. Ce
modele semble plus approprié a 1’étude des bio-process, comme par exemple le traitement de
I’eau en bioréacteur a lit fixe (Vayenas and Lyberatos, 1995; Vayenas et al., 1997). Un
exemple d’application pratique est présenté dans le chapitre 6. Une telle formulation peut
¢galement étre considérée pour le transport dans les milieux poreux fracturés incluant un
biofilm (e.g. : Charbonneau et al, 2006) ou des biofilm épais (1 & 2 cm ; un biofilm épais

implique une longueur /, importante et donc un nombre de Damkhoéler important) et des

hautes vitesses d’écoulement sont courants. Un tel résultat doit étre gardé a 1’esprit si 1’on
s’intéresse aux nombreux modeles de ce type développés dans la littérature (Kim et al., 2004,

Taylor et Jaffe, 1990), généralement sous des hypotheses ad hoc.
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CHAPITRE 5 : MODELE DE BIODEGRADATION LIMITEE
PAR LE TRANSFERT DE MASSE EXTERNE
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Dans le cas ou la réaction de biodégradation est uniquement limitée par le transfert de
masse depuis la phase fluide vers la phase biofilm, il est possible de développer un modele de
non-équilibre a une équation, auquel nous ferons référence par la suite en tant que modele
MTLC (Mass Transfer Limited Consumption). Des modeles de transport réactif reposant sur
ce type d’hypothése ont déja été formulés (e.g. : Maier et al., 1967 ; Hunt et al., 1995 ;
Wolfrum et Watt, 2002). Nous nous intéressons ici a 1’application de ce type d’hypothése au

cas du changement d’échelle en transport en milieu poreux incluant un biofilm.

5.1 Développement théorique du modéle MTLC

D’un point de vue mathématique, I’hypothése formulée ci-dessus peut s’exprimer de la

maniére suivante :

¢y = K, € = 0, atd, (127)
Ceci revient a supposer une consommation instantanée du soluté a I’interface biofilm-fluide :
autrement dit, le flux de substrat apporté par la phase fluide est trés largement inférieur au

taux de réaction dans la phase biofilm. Un tel profil de concentration a 1’échelle

microscopique autour de I’interface est schématiquement représenté sur la Figure 24 :

Interface

-
\ —
-—
-

Biofilm 7/ Fluide

concentration

Cas général

/ == == == Modéle RRLC

0 >

»

Distance a l'interface

Figure 24 : Profils de concentration microscopique autour de I'interface fluide-biofilm dans le
cas de la biodégradation limitée par le transfert de masse
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On peut donc voir que I’on a une concentration identiquement nulle dans toute la phase
biofilm. Seuls existent des gradients de concentrations dans la phase fluide. La résolution du
probléme de transport est alors limitée a la phase fluide, en ne considérant les interactions
entre les deux phases qu’a travers I’estimation du flux de soluté sortant du fluide a I’interface
biofilm-fluide. L’équation (127) remplace ainsi dans le probléme de transport a I’échelle du
pore la condition aux limites (30). En outre, comme la concentration dans la phase biofilm est
identiquement nulle, on peut éliminer 1’équation de transport dans le biofilm (équation (26))
et les autres conditions aux limites qui lui sont associées. Le probléme microscopique a

considérer se raméne dans ces conditions a la formulation suivante :

dc

&—;uv-(vy%) = V:(D,Vc,) (128)
C.L.1 -n,-D, Ve, = 0, atd, (129)
C.L2 c, = 0, atd, (130)

Soulignons que I’analogie entre le systéeme d’équations microscopiques présenté ci dessus, et
le systéme d’équation associ¢ a n’importe quel systéme réactionnel controlé par le transfert de
masse est clairement évident (voir par exemple le probléme de dissolution en milieu poreux
avec une cinétique contrdlée par le transfert de masse étudié par Quintard et Whitaker, 1994
et Golfier et al, 2002a). Par conséquent, le développement théorique de ce modele est
analogue a celui présenté dans ces travaux. Une telle résolution étant loin d’étre immeédiate,
néanmoins, un rappel des différentes étapes et hypotheses s’imposent, afin que les limitations
et les problémes associés a cette analyse apparaissent clairement. Plus de détails sur le

développement de tels modeles peuvent étre trouvés dans Quintard et Whitaker (1994).
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Tout d’abord, le développement de 1’équation en déviation effectué pour le modéle RRLC
(voir Annexe B) est aussi valable pour le modele MTLC. Néanmoins, pour le modele MTLC,
la seconde condition aux limites (cf équation (84)) prend une forme différente. A ce point de

I’analyse, le probléme en déviation pour le modele MTLC peut s’écrire sous la forme

suivante :
Yot 5 Ve, Y 4V, VE, = V(D Ve
g +v,-V(c,) +v,- V¢, = (D, Vey,)
(131)
D 1 ve,, dA 1 ve,, dA
-, 7In7w Cay +7J-117K‘ Cuy
Y Ay, Y Ay
C.L.1 -n,-D, Ve, = n, D Vi, , surd, (132)
~ /4
C.L2 &y, = —(c,) . surA, (133)

—_

source

On peut voir que V{c,,)” et <c A7>y sont les termes sources du champ ¢, . Ceci conduit a

exprimer la solution de ce probléme sous la forme (e.g. Golfier et al., 2002a) :

¢, = b, Vic,) —s,(c,) (134)

ce qui constitue I’hypothése de fermeture du modéle MTLC. b, représente un champ de
fermeture vectoriel et s,, un champ de fermeture scalaire. Si on injecte I’hypothése de

fermeture dans le probléme de déviation (équations (131) a (133)), nous obtenons les deux
problémes de fermeture suivants, tous deux définis dans la phase y:

Probleme de fermeture 1

~ ' ' _ 24! 1 ' 1 '
Pe,(V,+V,-Vb, )=V bAy—ZAj nyw-VbAydA—ZAj n, Vb, dd (135)
C.L.1 —n,=n,-Vb, surA (136)

C.L2 b, =0surA, (137)
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C.L3 b, =b', (r+l), =123, surd, (138)

C.L4 (b',,) =0 (139)

Probleme de fermeture I1

Pe, V;'VSM:VZSM—%A:[ n, Vs, dA (140)
C.L.1 n, Vs, =0surA (141)
C.L2 s, =1surd, (142)
CL3 S =5y, (r+L), =123, sur 4, (143)
C.L4 (s,) =0 (144)

Dans ces équations, les variables et parametres adimensionnels sont définis de la méme
maniere que pour le modele RRLC (équations (86) a (94)). De méme, on utilise une approche
identique pour clore les problemes de fermeture (conditions de périodicités et de moyenne
nulle). On peut déja noter que le probléme de fermeture I du modele MTLC est formellement
identique au probléme de fermeture du modéele RRLC. Nous reviendrons sur ce point plus tard
mais il faut déja souligner ici que cette similarité entre les deux modeles n’est pas inhérente
aux hypothéses associées a ces deux cas limites (réaction limitée par la cinétique ou le transfert
de masse), mais est partiellement due a certaines hypotheéses de changement d’échelle. En

particulier, on suppose de manicre classique - pour des raisons de séparation d’échelle - que les

variations spatiales des variables macroscopiques ({c,,)” et V{c,,)”) a I’échelle du pore sont

négligeables dans le développement des problémes de fermetures (e.g. Whitaker, 1999).
Cependant, pour certaines configurations comme, par exemple, dans le cas du probléme de
Graetz (transport de masse entre deux plaques ou au sein d’un tube dont les parois sont a
concentration imposée) pour lequel une solution analytique de I’expression du coefficient de

transfert de masse fluide-paroi existent (Jakob, 1949), plusieurs études (Kechagia et al., 2001 ;
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Golfier et al., 2002b) montrent qu’abandonner cette hypothése pouvait mener a une
amélioration de la précision de la solution. Dans ndtre cas, cet abandon générerait en fait des
termes supplémentaires (relatifs aux dérivées spatiales des grandeurs macroscopiques) dans les
problémes de fermeture. Dans le cas du modele MTLC, on aurait alors un couplage entre les
deux problémes de fermeture. Les problémes de fermeture du modele RRLC et le probléme de
fermeture I du modele MTLC ne seraient donc plus identiques. Néanmoins, étant donné le
champ d’application de nos modeles et par souci de simplification, nous conserverons
I’hypothése d’invariance spatiale a 1’échelle microscopique des grandeurs macroscopiques. Il
faut en effet insister sur le fait que si la contrainte de séparation des échelles est suffisamment
bien respectée (ce qui est le cas de maniere générale en milieu poreux), I’hypothese précitée est
dans la grande majorité des cas largement satisfaite.

Si I’on en revient a notre probleéme, en injectant 1’hypotheése de fermeture (134) dans
I’équation macroscopique ouverte (33), nous obtenons finalement I’équation de transport
macroscopique associée au modele MTLC :

Modele MTLC (forme fermée)

3, {cs))

= +V-(e,(v,) (c,,) )= (145)
V(D Viey,) - e, ) +V (&, (c,) )+ @, -D,VE) Ve, )

dont les différents parametres macroscopiques sont définis comme suit :

D,,=¢D,+D,|— jn b, dAd+— J-nWbAydA —(¥,b,)  (146)
A’f}’

a, :% [n, D,Vs,, da (147)

- 121 -



1 1 -
dAVZ_DAV ; n?’wSAVdA-'_; j nWSAVdA +<V7SA7> (148)

Ayy A

1 1
Wy = [ n,, D, Vb, dd+ [n,-D,Vb,, d4 (149)
AK'V

Ayy

D;’eﬁr représente le tenseur de dispersion effectif, «, est le coefficient d’échange entre la
phase 7y et la phase wet dzy et uzy sont des termes convectifs non classiques. En 1’absence de

variations spatiales brutales de porosité a 1’échelle macroscopique, nous pouvons introduire

I’hypothése supplémentaire :

Ve, =0 (150)
et donc arriver a une premiere expression simplifiée du modele MTLC
/4
8(87 <CA7> ) Ry (8 <V >7<c >7) _
ot ARG (151)

V. (D;,eﬁr -V<cAy>y) -a, <cA7>7 +V-(d27 <cA7>7)+u27-V<cA7>y

En raison de la formulation identique du probléme de fermeture I (qui contrdle 1’expression
du tenseur de dispersion) dans les deux mode¢les, nous pouvons observer ici que le tenseur de
dispersion effectif calculé par le modéle MTLC est strictement équivalent au tenseur de
dispersion effectif donné par le modeéle RRLC. En dépit des remarques précédentes liant cette
analogie au processus de changement d’échelle, il peut paraitre assez surprenant d’un point de
vue physique - du moins au premier abord - que deux cas limites aussi oppos€s puissent
conduire aux mémes hypothéses concernant le processus de dispersion. En fait, dans le
modele MTLC, il est supposé que le soluté est entierement consommé a 1’interface biofilm-
fluide ce qui revient a dire que les processus de transport dans la phase @ n’ont pas d’impact
sur le tenseur de dispersion. De méme, dans le cadre du modéle RRLC, les processus de
diffusion et de réaction dans la phase biofilm sont implicitement pris en compte a travers le

facteur d’efficacité, et ne jouent donc non plus aucun rdle dans le calcul du tenseur de
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dispersion effectif. Ce découplage du processus de dispersion dans la phase fluide des
phénomenes de transport dans la phase biofilm, effectué dans chacun des modeles de non
équilibre a une équation, explique au final cette similarit¢ dans la formulation de ces deux
tenseurs de dispersion effectifs.

Il faut aussi garder a I’esprit que le coefficient d’échange de masse ¢, introduit ci dessus

correspond a une approximation au premier ordre des phénomenes de transfert de masse dans
le systeme. Ces phénomenes sont par nature transitoires et requerraient une convolution spatio-
temporelle pour €tre rigoureusement décrits. Les limitations associées a cette approximation et
les conditions de transport pour lesquelles une telle formulation pourrait ne pas étre acceptable
sont discutées (dans le cadre du transport passif en milieu poreux hétérogéne) dans Cherblanc

et al. (2007) et Golfier et al. (2007a).

Enfin, il apparait que les termes convectifs additionnels V'(d; <c Ay>y) et

(u; -D AyV€y)'V<c A7>7 ont une influence complexe sur la solution. En régle générale, pour

des milieux géométriquement simples, ils ne peuvent pas étre négligés. En revanche, pour des
milieux plus réalistes, les résultats sont contradictoires et le manque actuel d’information
empéche de trancher définitivement la question (c¢f. Quintard et al, 1997 ; Golfier et al,
2002a ; Golfier et al., 2002b). Les résultats obtenus durant le développement du modele MTLC
montrent toutefois qu’on ne peut pas a priori les négliger dans le cas général. Néanmoins, pour
certaines configurations particuliéres (e.g. en 2D, a basse vitesse et avec une faible fraction
volumique de fluide), ces termes additionnels se révelent négligeables et I’équation de
transport macroscopique associ¢e au modele MTLC peut étre mise sous la forme simplifiée
suivante :

Modele MTLC (forme fermée simplifiée)
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8(87 <cA7>7)

Y +V'(€7<V7>7<CA7>7)=V.(D;,ef/-V<cA7>7)—a<cA7>7 (152)

On reviendra plus en détails sur ’importance de ces termes additionnels dans le paragraphe

suivant.

5.2 Calculs des parameétres effectifs de I’équation de transport macroscopique

du modele MTLC

Sous réserve d’indication contraire, nous considérerons par la suite des milieux
bidimensionnels constitués d’inclusions solides cylindriques colonisées par un biofilm
d’épaisseur uniforme (cf. Figure 16). Une grille cartésienne de 250*250 mailles est utilisée
pour discrétiser ce type de cellule unitaire, une étude de convergence préalable ayant montré
qu’une telle grille donnait des résultats indépendants du raffinement du maillage. Nous
présenterons dans la suite divers calculs de coefficients effectifs associés a 1’équation
macroscopique du modéle MTLC pour de telles cellules unitaires. Le but est de mener une
¢tude de sensibilit¢ de ces paramétres macroscopiques aux propriétés microscopiques du
milieu. Il faut souligner que nous ne nous intéresserons pas au tenseur de dispersion effectif,
car il est formellement analogue a celui obtenu pour le modéle RRLC (cf. paragraphe 4.2.1.).
Les méthodes numériques utilis€ées pour résoudre le probléme de fermeture scalaire sont
identiques a celles utilisées pour la résolution du probleme de fermeture vectoriel (cf.

paragraphe 4.2.1).
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5.2.1 Influence des effets d’entrée sur le coefficient d’échange de masse

Un coefficient d’échange de masse constant comme celui calculé par la méthode de
prise de moyenne volumique ne peut pas rendre compte de toute la complexité des
phénomenes mis en jeu, qui dépendent a la fois de I’espace et du temps (Kechagia et al,
2001, Golfier et al., 2007a). Par exemple, la dérivation des problémes de fermeture qui

contrdlent ¢ ,, implique I’hypotheése d’une faible variation des gradients macroscopiques a

I’échelle microscopique. Par conséquent, les effets associés aux régions d’entrée ne sont pas
considérés. Afin de mieux comprendre I’impact de ce type d’effets sur le modele MTLC,
considérons le cas d’un milieu poreux simplifié : le modele du tube capillaire, dans lequel
I’espace poral est représenté par un faisceau de tubes cylindriques paralléles entre-eux. On
supposera que le biofilm se développe de maniére uniforme sur les parois de chaque tube.
Compte-tenu du caractére axisymétrique du probléme, le champ des vitesses est tel que

v,=v,(r)e,, avec r la coordonnée radiale et e, le vecteur unitaire dans la direction axiale.

La géométrie de pore représentative d’un tel systéme est représentée sur la Figure 25 (et est
similaire a celle étudiée par Graetz d’un point de vue du transfert de chaleur). L’écoulement et

les conditions aux limites utilisées pour calculer le coefficient d’échange ¢, dans le cadre du

modele MTLC sont aussi représentés sur cette figure.

phase solide x phase biofilm ©

Figure 25 : lllustration de la géométrie et des conditions aux limites d'un probléme de type
probléeme de Graetz.
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Tout d’abord, il faut noter que le coefficient d’échange &, peut étre adimensionné sous la

forme d’un nombre de Sherwood S/, défini comme suit :

Sh, = , (153)

ou D est le diamétre interne du tube et a, est la surface spécifique du milieu (i.e. : la surface

totale d’échange entre la phase fluide et la phase biofilm par unité de volume du milieu). Dans
la configuration axisymétrique considérée, ce nombre de Sherwood peut étre réécrit sous la

forme :

a,l?
Sh, =—1-
D

Ay

, (154)

Ou /, =R, est le rayon interne du tube. Le modele conceptuel ainsi défini est analogue au

probléme classique de Graetz pour le transfert de chaleur (ou de masse) (Jakob, 1949) qui

conduit & une équation macroscopique du type :

/4
XHey,) N

at <V7/>}/ 'V<CA}’>7/ = D;aylarvz<cA7>7 - aGraetz <CA7>y (155)

Une solution transitoire semi-analytique est connue pour ce type de probléme, dans lequel

D

Taylor

*

représente le coefficient de dispersion axial caractéristique de la dispersion de Taylor

(Taylor, 1953) et «,,,. le coefficient d’échange prédit par I’analyse de Graetz. L’expression

raetz
transitoire de ce coefficient d’échange obtenue par Graetz est habituellement exprimée en
fonction de la concentration moyenne pondérée par le champ des vitesses (“bulk average
concentration”, qui est la moyenne de la concentration sur un plan perpendiculaire a 1’axe z

pondérée par le champ des vitesses dans ce plan). Néanmoins, un calcul similaire peut étre

aisément effectué pour (c,,)”. Enfin, cette solution analytique a été obtenue pour des fortes

valeurs du nombre de Péclet (supérieure a 100) de sorte que 1I’on puisse négliger la dispersion

axiale.
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Pour pouvoir comparer ces deux expressions du coefficient d’échange de masse, la

formulation de 1’équation macroscopique du modele MTLC doit étre modifiée de la maniére

suivante :
@‘FV'(VW(CA»y) =V (D, Vic,) )-a (e, (156)
avec
o,=¢'a, (157)
et
\ =<V7>7—e;1d27—g;1u1y (158)

ou v, estla vitesse effective associée au terme convectif. Comme nous pouvons le voir dans

les équations (équations (155) et (156)), les flux de masse convectifs ne sont pas les mémes.

Cependant, en se placant en régime permanent et en négligeant la dispersion axiale

(hypothéses toutes deux utilisées pour le calcul de «,,,.) le coefficient &, peut étre réécrit

raetz

sous une forme similaire a celle de ¢

Graetz °

en fonction de la vitesse moyenne intrinséque du

fluide (v,)":

(159)

/4 1 g% 1%
(<V7> —&d, g “Ay)

A ce stade de I’analyse, les expressions de a, et a,.. sontexactement analogues. Dans les

raetz

deux cas, le flux de substrat a travers ’interface fluide-biofilm est égal au produit du

coefficient d’échange et de la différence entre la concentration macroscopique de la phase

fluide <c A7>7et la concentration sur les parois du tube, i.e. : 0.

Par conséquent, les nombres de Sherwood Sk, et Sh associés respectivement a ¢, et

Graetz >

a,,.... » peuvent étre directement comparés. La Figure 26 représente les variations de ces deux
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groupements adimensionnels en fonction de la distance réduite (rapportée au rayon du tube) a

I’entrée du tube.

25 7

+ solution de Graetz
20 — solution numérique

. J
R |

nombres de Sherwood Sh*", et Sh,, ...

0 0,05 01 0,15 02 0,25 03
z/(RPley

Figure 26 : Comparaison entre la solution semi-analytique de Graetz et la solution par
changement d'échelle pour I'évolution du nombre de Sherwood le long d'un tube
axisymétrique
Une premicre remarque évidente est que la solution par changement d’échelle est constante
selon z tandis que la solution de Graetz tend vers une valeur asymptotique. La solution
donnée par le modele MTLC, en effet, est invariante dans 1’espace (et le temps) de par
I’hypothese des petites variations des grandeurs macroscopiques a 1’échelle microscopique, ce
qui conduit a négliger les effets non locaux (voir Annexe B). Par conséquent, en fonction de

la distance de ’entrée du tube, on peut distinguer deux zones :

— Une zone d’établissement, dans laquelle le transfert de masse est trés sensible au
nombre de Péclet et a la position spatiale. Un changement d’échelle conventionnel est
impossible dans cette zone. On a affaire a un comportement typiquement non local. La
longueur de cette zone d’établissement, selon la solution de Graetz, est égale

0.11R Pe,.
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— Une zone asymptotique ou le coefficient d’échange devient constant (et indépendant
du nombre de Péclet, dans le cadre de I’hypothése d’un nombre de Péclet
suffisamment grand) et prend une valeur inférieure a celles qui étaient les siennes dans
la zone d’établissement.

L’existence de cette zone d’établissement doit étre prise en considération dans I'utilisation du
modele par transfert de masse. Ce probleme s’est ainsi pos€¢ durant I’établissement du
domaine de validité du modele MTLC (cf. paragraphe 5.3).

Notons qu’il existe, méme dans la zone asymptotique, une différence d’environ 15% entre le
nombre de Sherwood théorique (valeur : 4.07) et le nombre de Sherwood analytique (valeur :
4.75). Deux raisons principales, découlant toutes deux des hypothéses initiales, expliquent
cette différence résiduelle :

— Dans la solution de Graetz, la diffusion dans la direction z est négligée par rapport a la
diffusion radiale (cf. Golfier et al., 2002b pour une étude par changement d’échelle du
probléme de Graetz ou cette hypothése a été faite).

— La perte d’information entre I’échelle microscopique et 1’échelle macroscopique
inhérente a I’emploi de la méthode de prise de moyenne volumique (di en particulier a
I’hypothése des faibles variations des grandeurs macroscopiques a [’échelle
microscopique - ¢f Kechagia et al., 2001 pour une discussion sur les limites imposées
par une telle hypothése).

En conclusion nous estimons que 1’accord peut étre jugé raisonnablement bon entre la

solution de Graetz et celle donnée par le modele MTLC lorsque le régime asymptotique

est atteint.

5.2.2 Impact du nombre de Péclet et des propriétés de I’écoulement sur le coefficient

d’échange de masse
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Dans ce paragraphe, nous considérons deux cellules unitaires différentes. Toutes deux sont
bidimensionnelles avec des inclusions cylindriques, et présentent les mémes fractions

volumiques de chaque phase (¢, =0.59, £,=0.11). Néanmoins, elles différent par la direction

de I’axe d’écoulement par rapport a 1’axe du réseau cubique d’inclusion : confondue dans le
premier cas, a 45 degrés dans le second. Ceci conduit en principe a de plus grands effets de
tortuosité dans le second cas. La Figure 27 représente I’évolution du nombre de Sherwood en

fonction du nombre de Péclet pour chacune des deux configurations.

102 ’
=0,11 €£,=059 | 1 |
€,=011 £,=0, . Sh2 ??,0862Pe”'3325
- —&— réseau cubique 1 o Vi 1 1
& orthogonal ” 1 |
3 a I'écoulement 1 1
—— réseau cubique 2 | (.2 .
E avec écoulement E o jI J_ 1 : +4,000’.
= transversal 1 | .
ﬁ . 2 $ Sh1“|-=25,909P€'0'%>2
s @ < < $ @
o k '
£ ! !
2 ! '
régime 1 Zone de | régime |
diffusif 1 Transition Iconvectif
1 |
1
10 i
102 102 101 1 10 102 10°

nombre de Péclet

Figure 27 : Variation du nombre de Sherwood en fonction du nombre de Péclet pour deux
configurations bidimensionnelles différant par I'orientation de I'écoulement qui les traverse

(milieu bidimensionnel d’inclusion cylindrique avec ¢, = 0.59 et ¢, =0.11).

Classiquement, on identifie deux régimes de transfert de masse entre le biofilm et la phase
fluide. Dans le régime de transport diffusif, pour un nombre de Péclet inférieur a 1, la direction
de I’écoulement n’a pas d’impact sur le transfert de masse entre phases. Celui ci dépend
uniquement des fractions volumiques de chaque phase et de la forme de I’interface. Dans la

zone de transition, le comportement du nombre de Sherwood est assez complexe et ne peut pas
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étre représenté par des corrélations simples. En régime de transport convectif, avec des
nombres de Péclet supérieurs a 100, le nombre de Sherwood devient une fonction croissante du
nombre de Péclet (avec une dépendance en loi puissance), et I’influence de la direction
d’écoulement devient significative. La norme (i.e. : la valeur du nombre de Péclet) comme la
direction du champ des vitesses sont des parameétres influencgant le transfert de masse. En
particulier, le coefficient d’échange de masse est plus important quand 1’axe de I’écoulement
est a 45 degrés par rapport a I’axe du réseau d’inclusions. Ceci s’explique sans doute par un
meilleur mélange au sein de la phase fluide favorisant I’accroissement des gradients de
concentration a D’interface fluide-biofilm. D’une maniére générale, plus la structure de la
géométrie se rapproche d’une structure désordonnée, plus le transfert de masse entre phase est

important en régime convectif.

5.2.3 Impact de la fraction volumique de biofilm sur le coefficient d’échange de masse

Considérons maintenant deux cellules unitaires différentes. Toutes deux sont
bidimensionnelles avec des inclusions cylindriques, présentant une géométrie similaire a celle
illustrée sur la Figure 16. Elles différent par les fractions volumiques de chaque phase

(¢,=059, €,=0.11 pour la premicre, et €, =0.47, £,=0.23 pour la seconde). La Figure 28

présente les évolutions du nombre de Sherwood en fonction du nombre de Péclet pour chacune

de ces deux configurations.
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Figure 28 : Influence de la fraction volumique sur le coefficient d'échange de masse en
fonction du nombre de Péclet pour deux géométries circulaires différant par leur
fraction volumique de biofilm

Comme prévu, le nombre de Sherwood est une fonction croissante de la fraction volumique de
biofilm. En effet, le nombre de Sherwood caractérisant un flux de masse a travers I’interface
fluide-biofilm par unité de volume fluide, plus la fraction volumique de fluide diminue et plus
la surface spécifique de l’interface fluide-biofilm (i.e., la surface d’échange par unité¢ de

volume fluide) augmente, plus le nombre de Sherwood est élevé.

5.2.4 Termes convectifs non classiques

Les deux termes convectifs vectoriels non classiques dzy et uzy définis dans le modele MTLC

dépendent fortement de la configuration dimensionnelle et de la géométrie du milieu, ainsi que
du champ des vitesses. De tels coefficients issus du processus de prise de moyenne ont déja été
obtenus dans des modeles moyennés mais pour d’autres types d’application - concernant la

dissolution des roches carbonatées (Golfier, 2001) ou le transport de NAPL dans les eaux
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souterraines (Quintard et al., (1997) - et ces études ont montré que dans certains cas
particuliers, ils pouvaient étre négligés. Une étude plus exhaustive sur I’importance de ces
termes a ¢ét¢ menée pour diverses géométries de pore dans le cadre du modele MTLC. Ce
travail a permis de mettre en évidence que ces termes sont trés sensibles aux différentes
propriétés du transport considéré, et que, par conséquent, ils ne pouvaient généralement pas
étre négligés dans les cas que nous étudions. Afin de caractériser leur influence sur le transport
convectif, I’évolution de la contribution de ces termes par rapport au terme convectif classique
(i.e.: €, Pe) en fonction du nombre de Péclet est présentée en Figure 29. Les contributions sont
exprimées en pourcentage : le signe — indiquant une augmentation du transport convectif, le

signe + une réduction (voir équation (145)). Ces ratios ont été calculés pour une cellule unitaire

bidimensionnelle du type de celle présentée en Figure 16.
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-15% ‘ ‘

-20% |

-25% £,.=01
o= O
£.0,59 O

-’- (ut,)/ (Pe €,)

—= = (d%),/(Pe g

-30% |
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Composantes longitudinales des termes
convectifs non classiques divisées par
la composantes longitudinale du terme
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103 102 10-1 1 10 102 103

nombre de Péclet

Figure 29 : Variation du rapport des composantes longitudinales des termes convectifs non
classiques et classique en fonction du nombre de Péclet dans le cas d'un milieu

bidimensionnel nodulaire avec ¢, =0.59 et ¢, =0.11.

*

Tout d’abord, on peut noter que les termes (uzy) et (d Ay) sont égaux, et cela a été observé

dans toutes les configurations étudiées. On ne dispose pas pour I’instant d’explication physique
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a cette égalité. Deuxiemement, il est intéressant de constater que pour la configuration étudiée
en Figure 29, ces deux termes contribuent au moins a hauteur de 15% au flux convectif
classique. D’une maniere générale, il apparait que ces termes convectifs additionnels se
comportent d’'une mani¢re complexe (pour certaines configurations, une réduction du terme
convectif a été observée) et ne peuvent pas étre négligés a priori. Cela confirme les résultats

analytiques obtenus par Golfier et al. (2001).

5.3. Domaine de validité du modele MTLC

Abordons maintenant le domaine de validité du modele MTLC établi en fonction des
conditions hydrodynamique et biochimique de transport (i.e. : dans un plan nombre de Péclet -
nombre de Damkohler). Nous suivrons la démarche adoptée précédemment pour le modéle
RRLC, et ce, pour la méme configuration géométrique (milieu stratifi¢) et sous les mémes
hypotheses quant aux parametres de transport (D. =0,25 et K', =0,5).

Le probléme de transport microscopique est donc identique a celui utilisé pour 1’établissement

du domaine de validit¢é du modele RRLC (équations (63) a (72)). Le probléme de transport

macroscopique adimensionné associé¢ au modele MTLC est présenté ci-dessous :

a C r a c 7 * az . y |
(c,)' =lenx =0 (161)
coy 9e,) .
(DA,eff )XXT/.Z:O enx =10 (162)
(c,)' =0af =0 (163)

ou
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d )L u, ) L 2
Pe, = % . Pe, = % . Sh, =02’;+L (164)
Ay Ay Ay

Cette ¢tude comparative montre que pour satisfaire les hypothéses du modele MTLC, un grand
nombre de Damkohler et un faible nombre de Péclet sont requis. En effet, le modele MTLC
n’est pertinent que si I’apport de soluté par la phase fluide est suffisamment faible par rapport
aux taux de réaction dans la phase biofilm.

La Figure 30 cartographie le domaine de validit¢ du modele MTLC. Les domaines de validité
des modeles LEA et RRLC sont également représentés, pour mémoire. La comparaison
quantitative entre les courbes de percée ou les profils établis par simulations directes et
simulations a 1’échelle de Darcy est effectuée comme précédemment en comparant les
moments d’ordres 0, 1 et 2 de chacune des distributions associés (distributions dérivées pour
les courbes de percées, distributions directes pour les profils spatiaux de concentration). Le
critere de validité choisi est un écart relatif absolu inférieur a 20% pour les moments d’ordre 0,
un écart relatif absolu inférieur a 30% pour le moment d’ordre 1, et un écart relatif absolu
inférieur a 50% pour le moment d’ordre 2. Ces criteres de validité sont beaucoup moins
contraignants que ceux utilisé pour le modele LEA . Toutefois, cette plus grande « tolérance »
doit étre relativisée. En effet, dans les conditions de transport extrémes ou le modele MTLC est
valide, I’ensemble des autres mode¢les testé présente des écarts encore bien plus importants
avec les simulations directes. On peut consulter en Annexe D les tableaux donnant les résultats

complets de cette comparaison quantitative.

- 135 -



Transition ver:
103 [non homog

i Modéle LEA

I Modéle RRLC

2
]

10 |

A\ \\\\ - Modéle MTLC
10!
102 -\\ | I 1 | | > Pe

103 102 10 4

1 10 102 103 10* 10° 10°

Figure 30 : Domaine de validité du modéle MTLC dans un diagramme nombre de Damkéhler -
nombre de Péclet

Rappelons aussi que les valeurs des seuils et des pentes associés aux limites des domaines de
validités présentés ci-dessus peuvent légerement varier en fonction des propriétés du milieu
poreux considéré (forme des grains, tortuosité).

Dans son domaine de validité, le modele MTLC génére quand méme d’importantes erreurs sur
le transport. Néanmoins, il est de trés loin le modéle le plus représentatif des phénomenes de
transport dans ces conditions extrémes, les autres modeles présentant des écarts relatifs
couramment supérieurs a 100% aux niveaux des divers moments considérées (voire annexe D).
On peut donc étre satisfait de ce comportement en insistant sur le fait que le domaine de
validit¢ du modele MTLC est proche de la zone de transport non-homogénéisable (cf Figure

30).
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CHAPITRE 6 : EXEMPLE D’APPLICATION DES MODELES A
UNE EQUATION - CAS D’UN BIOREACTEUR A LIT FIXE
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Les trois modeles a une équation présentés dans les chapitres 3, 4 et 5 sont valables
pour différentes conditions de transport, et sont donc destinés a des applications différentes.
Ainsi, le modéle LEA est plutdt destiné a étre utilisé en écoulements souterrains (faible
nombre de Péclet) avec des taux de biodégradation bas, classiquement rencontrés pour la
métabolisation des composés organiques de type HAP ou solvant chlorés. Le domaine
d’application du modele d’équilibre est donc a priori plutot celui de la bioremédiation. Les
domaines de validités des modéles RRLC et MTLC sont caractéristique de conditions plus
extrémes, qu’on rencontrera plus fréquemment en systémes industriels qu’en milieu naturel.

Considérons, par exemple, le probléme de nitrification étudi¢ par Vayenas et al., 1997. Dans

le procédé de nitratification, la bactérie Nitrobacter (p,=1000 mg/em’; 4,,=0.55]" et
K, =12-10" mg/cm3) converti le nitrite (venant de 1’oxydation des ions ammonium par
Nitrosomas) en nitrate (D i =6°107° cmz/d) dans un réacteur a lit fixe utilis€ comme support

pour la croissance de biof11m(£7=5-10‘1 cm; (,=15-107 cm). Etant donné les débits

caractéristiques dans le réacteur (de 1 a 3 I/min pour un réacteur de 9cm de diamétre avec une

porosité de 0.35), un rapide calcul conduit a des nombres de Péclet et de Damkohler de

’ordre de 10° —10° et 1720, respectivement, pour lesquels les hypothéses du modéle RRLC
sont vérifiées. Cet exemple pratique illustre la capacité d’un tel modele de non-équilibre a
rendre compte de la dynamique d’un systéme réel en adéquation avec les besoins des
procédés industriels et de la bio-ingénierie. Le modele MTLC quant a lui est adapté par
exemple aux applications concernant des biofilms multi-populations pour lesquels ’activité
hétérotrophe est limité a la surface du biofilm (e.g. : Horn et Hempel, 1997, Cole ef al., 2004).
Un autre exemple d’application serait le transport d’agent antimicrobien comme les biocides

oxydants (chlorine, peroxyde d’hydrogene) qui sont connu pour étre neutralisés dans les
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premicres couches de biomasse, plus vite qu’ils ne diffusent a ’intérieur du biofilm (e.g. :
Stewart et al., 2000, Roberts et Stewart, 2005).

Avant de s’attaquer au probléme plus complexe du développement d’un modele a
deux équations, nous présentons dans la suite de ce chapitre 1’analyse détaillée de
I’application de ces modeles a une équation a la dynamique d’un bio-réacteur a lit fixe. Dans
cette partie sont présentés le texte intégral de I’article «Upscaling of Transport processes in
porous Media with Biofilms in Equilibrium and Non-Equilibrium Conditions» (L. Orgogozo,
F. Golfier, M.A. Bug¢s) paru en 2009 dans Applicable Analysis, suivi d’un extrait de 1’acte de
la 4°™ conférence Biot intitulé «Numerical approach of bioreactive transport in porous
medium including a biofilm phase» (L. Orgogozo, F. Golfier, C. Oltean, M.A. Bués, B. Wood

et M. Quintard) paru également en 2009.
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Transport of biologically reactive dissolved solutes in a saturated porous
medium including a biofilm-phase occurs in various technological
applications such as in biochemical or environmental engineering. It is
a complex process involving a wide variety of scales (from the bacteria-scale
to the aquifer-heterogeneities-scale in the case of groundwater remediation)
and processes (hydrodynamic, physicochemical and biochemical). This
work is devoted to the upscaling of the pore-scale description of such
processes. Firstly, one-equation macroscopic models for bio-reactive
transport at the Darcy-scale have been developed by using the volume
averaging method; they will be presented below. These one-equation
models are valid for different limit cases of transport; their validity domains
in terms of hydrodynamic and biochemical conditions will also be
discussed. Finally, in order to illustrate such a theoretical development,
an example of application to the operation of a packed bed reactor will be
studied.

Keywords: biofilm; porous media; transport; upscaling; volume averaging
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1. Introduction

Modelling transport in saturated porous media of organic chemical species in
presence of a bacterial population growing in the form of biofilms is an important
area of research to environmental and industrial applications, e.g. treatment
and remediation of groundwater contaminated by organic pollutants (bio-sparging,
bio-barriers, ---) or industrial processes (waste water treatment, bio-fouling
elimination, - - -). Biofilms, which are composed of bacterial populations and
extracellular organic substances, grow on the grains of a porous medium, in which
three phases are present: fluid, solid and biofilm. In the biofilm-phase, bacterial
metabolism converts the dissolved organic chemical species into biomass or other
organic compounds. In order to optimize various applications involving such
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11l. Darcy-scale
(e.g. aquifer or reactor)

1 dmto 10s of m
1

1. Pore-and-biofilm-scale

100 pmto 1 cm

|. Biofilm-scale

10s of pm to 100s of um

Figure 1. The different scales involved in transport phenomena in a porous medium with
a biofilm-phase.

phenomena, we need to carry out accurate numerical models of transport of organic
solute in a porous medium including a biofilm-phase. The pursuit of this objective
has led to an extensive literature (see, e.g. [1]). One of the difficulties in the
development of such models is the multi-scale aspect of these problems. Figure 1
shows the different scales under consideration in this work. The upscaling of
transport phenomena from the bacteria-scale (I) to the pore-and-biofilm-scale (II)
has been already studied (e.g. [2]). In this work we focus on the second level of
upscaling, i.e. from the pore-scale (II) to the Darcy-scale (III). We consider an
organic solute 4, which is transported by convection and diffusion in the fluid-phase
(the y-phase) and by diffusion within the biofilm-phase (the w-phase) where it is
consumed by the bacterial metabolism. A classical Monod kinetics will be adopted to
describe the consumption reaction (e.g. [3]). In the general case, biodegradation
kinetics involves two chemical species: the source of carbon — our organic solute 4 —
and the electron acceptor, e.g. dioxygen or nitrate, denoted B. For the simplicity of
the exposure, we will assume in this study that the electron acceptor is in large excess
so that its concentration can be considered to be constant and thus the consumption
of solute A4 is governed by a simple Monod reaction kinetics. The fluid- and biofilm-
phases are assumed each to be continuous and homogeneous except at the phase
boundaries whereas the solid-phase (the x-phase) is considered to be passive
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(no reaction) relative to transport. We will consider also that there is no
concentration jump at the fluid-biofilm interface: there is continuity between the
concentration fields in each phase. Finally, we uncouple the solute transport
and bacterial growth processes by considering that the characteristic time-scale
of the first one is very small compared to the characteristic time-scale of the
second one. Under these assumptions, the pore-scale transport problem for species
A takes the following form (all the presented equations are dimensionless):

Bc{’;w =V.-(Dy-Vecu,) — Day, IZ—L% in the w-phase, (1)
ac 4y 2 .

Y + Pe,V(vycay) = VZeu, in the y-phase ()

Ny - Dy Vg =0 at Ay, 3)

—nye - Vey, =0, at Ay, 4)

—Ny - Dy - Veyp = —nyy - Veu, at 4y, ®)

Chy = Che, AL Ay (6)

Here, c4, and cy, represent the concentration of the organic solute 4 in the y- and
w-phases, respectively; D 4 is the effective diffusion tensor of species 4 in the biofilm;
v, is the fluid velocity; K4, is the effective half-saturation of the solute 4. We have
used the terminology 4,, to indicate the interface between y- and k-phases, and 4,,,
and A,, to indicate the interface between y- and w-phases and between k- and
w-phases, respectively. The term n,, indicates the unit normal pointing outward
from the y-phase towards the «-phase; n,,, and n,, are similarly defined. Pe,, and
Da,, are, respectively, the Péclet number and the Damkdhler number associated to
the pore-scale.

The upscaling of transport equations from the pore-scale to the Darcy-scale is
done by using the volume averaging method (e.g. [4]). Briefly, microscale equations
are averaged over a volume V' of the medium which is representative of its
microscopic structure (Figure 1) and which satisfies the assumption of separation of
scales: its characteristic length must be large compared to the characteristic lengths
of the microscale and small compared to the characteristic lengths of the macroscale.
The upscaling process leads to equations of transport at macroscale, which govern
averaged concentrations. These averaged quantities, the so-called intrinsic averaged
concentrations, defined as

1
(cay)’ = —/ c4,dV  in the y-phase (7
Vy v,

(Chw)” = L/ c4odV  in the w-phase (8)
Vo Jv,

w

where V, and V,, represent, respectively, the volume of the y-phase and the volume
of the w-phase contained in the averaging volume V.
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The macroscopic conservation equations which result from this upscaling
cause the appearance of some effective coefficients that remain dependant of the
microscopic features. These effective parameters are computed by solving closure
problems on a unit cell which is representative of the microscopic geometry of the
medium. In the general case, the averaging of the microscale transport equations
leads to a two-equation model at the macroscale, since transport occurs in two
phases. Such a formulation has never been derived yet for this kind of system and
the counterpart of this improved description would be the high number of
macroscopic effective coefficients that have to be computed. As a consequence, it
is interesting in using simplified models of transport at the macroscale whenever
it is possible. Thus, three one-equation models have been developed by
considering relationships between averaged solute concentrations in each phase
in various limit cases: the Local Equilibrium Assumption model (later referred to
as LEA model), the Mass Transfer Limited Consumption model (MTLC model)
and the Reaction Rate Limited Consumption Model (RRLC model). For further
information on the development of these one-equation models, one can refer to
[5] for the LEA model and to [6] for the MTLC and RRLC models. In the
following section we will present these three models and their domain of validity
in a Pe, — Da,, diagram. In the last part we will show an example of application
to the packed bed reactor (PBR) clogging.

2. One-equation models of transport at the Darcy-scale

We present three different one-equation models under a dimensionless form for
describing mass transport at the macroscale: one local equilibrium model and two
non-equilibrium models. The main common parameters of these models are the
macroscale Péclet number Pe and Damkohler number Da. Some parameters remain
dependant of microscopic features; they are computed by solving closure problems.
The formulations of these models are briefly described below.

2.1. The local equilibrium assumption model

The first class of one-equation models is based on the assumption that the averaged
concentrations of chemical in the fluid and biofilm can be considered to be in
equilibrium so that we have (c4.)” = (c4,)”. Consequently, averaged governing
equations can be summed up and one can obtain a Darcy-scale description of
solute transport in terms of a single averaged equation. The final closed form can be
written as follows:

d{cay)”

(e +¢0) + PeV - (e, ()" (cay)?) = V- <D*A,eff" V(CAy)y) - stal feay)”

(cay)”?
Kiw

)

where the effective dispersion tensor D} . remain dependant of the microscopic
features.
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2.2. The mass transfer limited consumption model

If one assumes that the reaction rate is limited by the external mass transfer from
the fluid-phase to the biofilm-phase, the solute is instantancously consumed as soon
as it penetrates inside the biofilm-phase. Thus, the concentration field in the w-phase
is identically zero and concentration gradients occur only in the y-phase, i.e.
C4y = C40 = 0 at the fluid-biofilm interface and c4, = 0 in the w-phase. Under this
assumption, the upscaled transport equation is the one shown below:

d(cay)” Yin o \V) — * LNy LNV
gyt + PeV - (6,(v)) (cay)?) = V- (DY oV ((cay)”)) — calcay)

"o
V- (dylea) ) + i, = VeV ((ea)?).
(10)

Four parameters still depend on the microscopic features: the effective dispersion
tensor D} g, the mass exchange coefficient a4 and the two non-classical convective
terms o, and u,.

2.3. The reaction rate limited consumption model

At last, if the reaction rate is limited by biodegradation kinetics and mass transfer
inside the w-phase, which implies relatively low concentration gradients in the fluid-
phase, we have c4, = (c4y)” at A,,. In such a situation, the microscopic
concentration field in the biofilm can be directly related to the intrinsic averaged
concentration in the y-phase and the averaged transport equation is the following:

ey
o g;> + PeV - (ey(v)" (cay)")
* (cay) (11)
=V (DA,eff' V<0Ay>y) - UASwDG%.
o

Two parameters remain dependant on the microscopic features: the effective
dispersion tensor D% . and the effectiveness factor of the reaction 1,.

2.4. Domains of validity of the one-equation models

All these one-equation models are valid when the assumptions on which they are
based are satisfied. The considered bio reactive transport phenomena in a porous
medium including a biofilm-phase may be characterized by the two microscale
dimensionless parameters defined by the porescale equations (Equations 1 and 2),
namely, the microscale Péclet number Pe,, and the microscale Damkohler number
Da,,. The first one characterizes the hydrodynamic conditions and the second one
characterizes the biochemical conditions of the reactive transport. Figure 2 presents
the domains of validity of each one-equation models in a Pe,, — Da,, diagram. These
domain of validity have been established from the comparison between direct
numerical simulations at the microscale and simulations performed with the one-
equation models at the macroscale in a three-phase stratified system (see [6] for more
details). One should note that even if the precise position of the frontiers of these
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Figure 2. Domains of validity of the one-equation models of transport in a Péclet number—
Damkdhler number diagram.

domains are dependant on the porous medium geometry under consideration, the
global repartition of these validity domains in the Pe,, — Da,, diagram is valid for
any system. So the domains of validity of each model are the following:

e LEA model: The transport phenomena for which the local equilibrium
conditions may be expected are the ones characterized by low values of Pe,,
and Da,,.

e MTLC model: A high Péclet number Pe, and a high Damkdhler number
Da,, with Da,, > Pe,, are required to verify the assumption on which this
model is based. Indeed, in these conditions, the supply of substrate from the
fluid-phase is very small compared to the solute consumption in the biofilm-
phase.

e RRLC model: The model validity is assured for high Damkd&hler number
Da,, and high Péclet number Pe,, with Pe,, > Da,, so that concentration
gradients do occur in the biofilm-phase only, since in such cases fluid-phase
is well-mixed in spite of the high reaction rate in the biofilm-phase.

Outside of these validity domains, the development of a two-equation model
would be required for the modelling of the transport phenomena.

3. Application: operation of a PBR

In order to illustrate the use of such models, we study the case of a packed bed
bioreactor with a column shape filled with regular beads on which a uniform biofilm
is growing (such reactors are used in various applications, like denitrification and
denitritification [7] or cell culture [8] for instance). The aim of this study is the
modelling of concentration and biofilm volume fraction profiles both along the
column when (i) the outlet concentration is stabilized (short time operation) and
(i1) the clogging of the inlet is reached (long time operation). Figure 3 presents the
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(a) (b)

Inlet Geometrical parameters Outlet
c(0,t) =1 L =360 ve(L, t)=0
v(0,t) =1 £,.(x,t) =0,65 p(L, t) =1
0 L
> X
Initial conditions \_/
c(x,0) =1
£,(x,0)=0,03

Figure 3. Features of the studied PBR (not to scale); (a) Macroscopic representation: one-
dimensional column geometry; (b) Microscopic representation: two-dimensional cylindrical
geometry.

main features of our problem, inspired by the case considered in [7]. We use the same
reference length (namely /) for the micro-scale and macro-scale dimensionless
equations of transport, so here Pe, = Pe and Da,, = Da. If at the pore-scale, the
physical process will be two-dimensional as illustrated in Figure 3(b) (geometry used
for solving the closure problems), at the column-scale associated to the one-equation
models, it will be transient and one-dimensional. The time dependency of the PBR
operation is analysed for various hydrodynamic and biochemical conditions (i.e.
various Péclet numbers Pe and Damkohler numbers Da). The following conditions
of transport will be investigated: (i) Pe=1; Da=1 (LEA conditions), (ii)
Pe=10; Da>>1 (MTLC conditions) and (iii) Pe=10°; Da=10° (RRLC
conditions). For all these cases we will consider a large excess of substrate, i.e.
a low dimensionless half saturation constant K4, = 0.01.

We evolve the biofilm volume fraction along the reactor by coupling transport
and biofilm growth equations. We consider an elementary heuristic growth model
(inspired in [9]), which only takes into account growth and decay of bacteria, with
a biomass density assumed to be constant. Note that there is one growth model
associated to each transport model, since the growth rate is directly related to the
consumption rate of the substrate.

de

= =Ry, = Fleo (12)

.pLEA _ LEA  (Cay)”
LEA :R =g,G"——
Ao <CAy>y + K40

G =10"°Da;  F** =107"Da
MTLC : RYYC = GMTC(cy,)
GMTLC — 10_8aA; I;MTLC — 10—9aA
RRLC :RRRLC — ¢ GRRLLC%
e ’ (eay)” + Kio
GRRC =10"°Da FRR*C =107 Da.

(13)
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Figure 4. Concentration and biofilm volume fraction profiles in LEA, MTLC and RRLC
conditions at the time of stabilization of the outlet concentration and at the time of clogging of
the inlet.

The previous orders of magnitude are inspired by the data available in [6]. Then, we
calculate the effective parameters of our one-equation models as functions of the
biofilm volume fraction for the considered cylindrical unit cell. Once these
correlations computed, we solve the coupled transient evolutions of the macroscopic
substrate concentration and the biofilm volume fraction by using COMSOL
Multiphysics. One can see in Figure 4 the concentration and volume fraction profiles
computed in this way at the time of stabilization of the concentration at the reactor
outlet and at the time of clogging. The time of stabilization of the outlet
concentration is the time at which a quasi-steady state is reached relatively to the
transport phenomena. One can note that in the LEA case the concentration at the
outlet varies between the time of stabilization of outlet concentration and the time of
clogging. In fact, before the stabilization time, the outlet concentration varies
strongly in time. After this time, the time derivative of outlet concentration decreases
of four order of magnitude: an asymptotical state is reached (data not shown), in
which transport phenomena are in a quasi-steady state while biofilm volume fraction
evolves in a larger time scale. In the non-equilibrium cases (RRLC and MTLC
conditions), there is no decreasing of outlet concentration after the stabilization time
since the stabilized outlet concentration is zero. The time of clogging of the inlet is
arbitrarily fixed to the time at which 30% of the total porosity at the inlet is occupied
by the biofilm-phase.
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First, observation of the times required for reaching concentration stabilization
or reactor clogging confirms that these strongly vary as a function of operating
conditions. Between the LEA case and the RRLC case, for instance, the stabilization
times of the concentration at the outlet differ of five orders of magnitude while the
clogging times of the inlet differ of six orders of magnitude. These huge variations are
due to the difference of magnitude of the convective effects (the Péclet number,
which controls the supply of substrate 4) and the reactive effects (the Damkd&hler
number, which controls the rate of conversion of substrate 4 into biomass) between
the three considered cases.

When the outlet concentration is stabilized, the concentration variation between
the inlet and the outlet is only of about 10% in the LEA case while it is of 100% in
non-equilibrium cases, with a zero concentration at the outlet. At the inlet clogging
time, we have the same kind of profiles, although the decreasing in the LEA case is
more important, with about 20% of decreasing. From this point of view, the PBR
seems to be more efficient in non-equilibrium regime, since the concentration
drawdown is higher and quicker than in equilibrium conditions. But in non-
equilibrium conditions, the concentration becomes zero very close to the inlet; so the
operation of the PBR is far from its optimal point, and instabilities due to bacteria
starvation might occur in long term operation. It should be emphasized also that
there is no sensitive variation of biofilm volume fraction in the column for the
different regimes at this point. This is due to the large difference of time scales
between transport and growth processes.

When the reactor clogging is reached, on the contrary, biofilm volume fraction
profiles are much more differentiated between the different operating conditions.
In LEA case we have an almost constant increase of the volume fraction along the
column, while in the MTLC case we have an increase only in the neighbourhood of
the inlet, since further in the column there is no organic solute enough for feeding
bacteria. In the RRLC case, we can even observe a decrease of the biofilm volume
fraction after the inlet zone in which clogging occurs. This is due to the starvation of
the bacteria. Such growth dynamics may involve instabilities in the operation of the
system, and even lead to a complete disappearance of the bacterial population (data
not shown).

As a conclusion, this numerical study suggests that if the more important
concentration drawdown along the PBR is obtained for non-equilibrium
transport conditions, the more stable operation is obtained in local equilibrium
conditions.

4. Conclusion

In this work, we have presented the development of one-equation models at the
Darcy-scale for solute transport in a porous medium including a biofilm-phase, and
their domain of validity in terms of hydrodynamic and biochemical conditions.
Coupled with a model of biofilm growth, these models can be used for dimensioning
and characterizing the optimal operating conditions of a system involving biofilms
such as a bioreactor. Further work will be devoted to the development of a general
two-equation transport model and to the rigorous upscaling of a more realistic
biofilm growth equation.
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APPLICATION: DYNAMICS OF A PACKED BED BIOREACTOR

In order to illustrate the use of such models, we consider the case of a packed bed
bioreactor (PBR) filled with regular beads on which a uniform biofilm is growing (such
reactors are used in various applications, like denitrification or cell culture). The aim of this
study is to model the breakthrough curve (BTC’s) and the clogging of the PBR entrance as
functions of time. Figure 2 presents the main features of our problem, inspired by the case
studied in [5]. We consider the same reference length (namely /) for the microscale and

macroscale dimensionless equations of transport, so here Pe, = Pe and Da, = Da. If at the

pore-scale, the physical process will be two-dimensional as illustrated in Figure 2b (geometry
used for solving the closure problems), at the upper scale associated to the one-equation
models, it will be transient and one-dimensional. The time-evolution of the PBR operation is
analyzed for various hydrodynamic and biochemical conditions (i.e. various Péclet numbers
Pe and Damkohler numbers Da). The following conditions of transport will be investigated:
(i) Pe=1 ; Da=1 (LEA conditions), (ii) Pe-=10 ; Da>>1 (MTLC conditions) and (iii)

Pe-10° ; Da=10° (RRLC conditions).

Figure 2. Features of the studied PBR (not to scale); (a) Macroscopic representation: 1D column geometry; (b)
Microscopic representation: 2D cylindrical geometry (c) Parameters used for the calculations (inspired of the data
available in [5])

We make evolve the biofilm volume fraction along the reactor by coupling our transport
equations to the biofilm growth equation. We consider a simplified heuristic growth model
(inspired of [6]), which only takes into account growth and decay of bacteria. The biomass

density is assumed to be constant. The reaction term R’ in Eq. (8) depends on the transport
model under consideration.

a;) = GZR,:w - F‘LEAgw (O)
(e, : : (e,
R:ZA =¢ Ay ’ R::/;TL( — <CAV>7 ’ R:ZL(, — gwn Ay (1)

[
<CA;/>V + KAa) ’ <CAy>y + KAw

Then, we calculate effective parameters of our models as a function of the biofilm volume
fraction for the considered cylindrical unit cell. Once these correlations obtained, we solve
the coupled transient evolutions of the macroscopic substrate concentration and the biofilm
volume fraction by using COMSOL Multiphysics. One can see on Figure 3 the results of
these calculations.

The stabilization times of the evolution of the BTC’s differ of five orders of magnitude
between the LEA case and the RRLC case, due to the difference of importance of convective
and reactive effects in each case. One can note also that the concentration decrease is only of
about 10% in the LEA case while it is of 100% in non-equilibrium cases. From this point of



view, the PBR seems to be more efficient in non-equilibrium regime, since the concentration
drawdown is higher and quicker than in equilibrium conditions. However, in non-equilibrium
conditions the solute concentration becomes equal to zero very close to the PBR inlet (data
not shown), so we can expect a local starvation of bacterial population. It may induce
instabilities in the PBR operation, since bacterial population may completely starve to death
after a certain time. In a similar way, the time evolution of the permeability at the PBR inlet
suggests that the clogging is far quicker in non-equilibrium conditions that in equilibrium
conditions. That could be a severe drawback for the regular use of such a PBR.

Pe =1, Da =1, LEA Model Pe =10, ba>> 1, MIL Modael Pe = 10°, Da = 10°, RRL Madel
\a)
— — 1 =
5099 H\ a \ s A
£ \ g o ® pah\
£ 097 N, & T I EOTEY
@ A\ g .-\ e neb \
£ 0.95 N £ YV - B
2 \, g .\ 2 04 \
- N.93 \ - Ut \ o A\
8 AY b \ 8 02 \
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Figure 3. (a) Breakthrough curves in LEA, MTLC and RRLC conditions (b) Tr:an3|ent evolution of the permeability
at the reactor inlet in LEA, MTLC and RRLC conditions in long term operation.

Due to the large difference between the time scales of transport and growth, BTC’s presented
in Figure 3 are obtained for almost constant volume fraction of biofilm (equal to 0.03).

As a consequence, if non-equilibrium conditions of use may lead to the highest concentration
drawdown, the best process efficiency looks to be reached in equilibrium conditions.

CONCLUSION

In this work, we have presented the development of one-equation macroscale models for
solute transport in a porous medium including a biofilm phase. Coupled with a model of
biofilm growth, it can be used to quantify the dynamics of a system involving biofilm in
porous media. Further work will be dedicated to the development of a general two equation
transport model and to the rigorous upscaling of a more realistic biofilm growth equation.
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CHAPITRE 7 : MODELE A DEUX EQUATIONS
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En absence d’hypothéses supplémentaires par rapport a celles formulées en 2.4 (du type
limitation de la réaction par la cinétique ou le transfert de masse), le changement d’échelle
conduit a développer un modele a deux équations macroscopiques de transport, nommé le
modele TEM (Two Equation Model). Ce modéle, bien que plus complexe, devrait donner lieu
en contrepartie a un domaine de validité plus étendu que ceux des modéles de non-équilibre a

une équation.

7.1 Développement théorique du modele TEM

Plagons-nous dans le cas général, ou des gradients de concentrations peuvent exister
dans chacune des deux phases, fluide et biofilm. La Figure 31 présente le type de profil de

concentration autour de I’interface fluide-biofilm qui sera considéré.

Interface

T

concentration

Biofilm Fluide Cas général
(modéle TEM)

0 >

Distance a l'interface

Figure 31 : Profil de concentration microscopique autour de I'interface fluide-biofilm considéré
pour le modele TEM

Le systéeme d’équations gouvernant les champs de déviations ¢, et ¢, s’obtient de maniére
Ay Aw

classique, en soustrayant les équations macroscopiques de transport ouvertes (équations (32)
et (33)) aux équations microscopiques (€¢quations (26) et (27)). On montre ainsi (Annexe E)

que ce systéme s’€crit :
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Probleme en déviation : phase @

. K,
H 40P oC o (< >2 4 )2 =
C) TK,,
4 4 (165)
vV.D,, Vi, )— — j (D,,-Vé,,)dA— Vi n, (D, -Vé,)dd
@ A&)K
Probleme en déviation : phase y
Vo Vie,) +v, -VEA7 =
" 1 i (166)
V(D,Vé,)- j (D, VE, ) dA— 7jnw (D, Vé,,) dA
Y Ay
C.L.1 —n,. D, Ve, = n, D, Vi, surd,, (167)
source
C.L2 -, D, Ve, = n,.D,V(c,), surd, (168)
—_—
C.L3 (€Cho” =K o(C) )+ E1o = Kyoffypn sUr A, (169)
n, D, Vé,+n, D, Vi) =
\q,__/
CL4 (170)

n, D,Vé, +n, D, V(). surd,
——

source

Afin de linéariser le terme de réaction moyenné, [’hypothese suivante, déja utilisée dans les

précédents modeles et I’obtention des équations macroscopiques ouvertes doit étre formulée :

(c,’>¢C,, (171)
Ce probleme est tout a fait comparable a ceux étudiés par Cherblanc (1999) dans le cas du
transport de polluant miscible en milieux poreux hétérogenes, ou par Ahmadi et al. (1998),
dans le cas du transport en milieux poreux hétérogéne avec adsorption si I’on fait abstraction
du terme non linéaire de réaction. De maniére similaire, on peut développer un modele

macroscopique a double-milieu (e.g. Lewandowska et al., 2004), appelé aussi dans la
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littérature des milieux hétérogenes modeles « mobile-immobile », la région immobile
correspondant ici a la phase biofilm. Afin de conduire un tel développement, une hypothése
de fermeture prenant en compte les différents termes sources identifiés dans les équations

(165) a (170) est formulée :
Gy = b, Ve, Y b, Vi) + 7, () =K o lc,))  (172)

Cio = By V€, +D 0, Ve, ) +74 (o)’ =K ey ) (173)
On voit ici que la linéarisation du terme de réaction effectuer a I’aide de 1’hypothése (171) fait
apparaitre un difficulté non triviale pour 1’écriture de I’hypotheése de fermeture puisqu’elle
introduit un couplage direct entre le terme de déviation et le terme de concentration
macroscopique dans le premier terme de 1’équation (165). Afin de conserver une écriture du
champ de déviation sous forme d’une décomposition lin€éaire dépendant des termes sources,
b b

nous introduirons I’hypothése - forte - que les champs de fermeture b b

Ayy> T Ayw> T Awy> T Aow

r

4y €t 1, peuvent étre considéré comme linéairement indépendant, malgré leur dépendance

commune a {(c,,)”, a travers les termes réactifs non-linéaires. En pratique, cela revient a

supposer que les phénomenes réactifs ne sont pas trop importants comparé aux phénomenes
convectifs et diffusifs. C’est la seule hypotheése supplémentaire effectuée pour 1’établissement
du modéle a deux équations, en plus de celles formulées pour arriver aux équations de
transport macroscopiques ouvertes présentées dans le chapitre 2. En outre, un couplage avec
les variables macroscopiques sera présent dans les problémes de fermeture mais c’est le prix a
payer pour traiter correctement la non linéarité. L’introduction des hypothéses de fermeture
dans les équations de déviations (équations (165) a (170)) conduit a D’écriture de trois
problémes de fermeture (voir Annexe F) qui doivent &tre résolus sur une cellule unitaire
représentative du milieu poreux et permet ainsi de donner une expression fermée des

¢quations de transport macroscopiques. Pour 1’établissement de ces problémes de fermeture,

- 161 -



nous utilisons de manicre classique des conditions de périodicité aux limites de la cellule et
des conditions de moyennes nulles par phase (cf paragraphe 4.1).

Probleme de fermeture vectorielle I :

Phasey
Pe,(V,+v,-Vb, )
, 1 : 1 , (174)
Vb, - — [ m,-Vb, di— — [ n, Vb, d4
Y Ay (1) 7 Ag )
Phase w
" . b, I ,
Vb 1y = DA, oy = = [ n,-Vb,,dd (175
off A +1) o 4,,(0)
C.L.1 n,Vb,, = 0, surd,, (176)
CL2 -n, = n,Vb, B surd, (177)
C.L3 n,+n, Vb, = n,DVb, 6 surd, (178)
C.L4 b, = b, surd, (179)
C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), i=123 surd, (180)
C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+L), =123, surd, (181)
C.L7 (b,,) =0 (182)
C.L8 (b,,,) =0 (183)

Probleme de fermeture vectorielle II :

Phasey
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1

Pe,(v,-Vb,,) = Vb,,—— [ n, Vb, d4 (184)
Y Ay ()
Phase w
Vzb;iww - DaA c;a) bAa;w 2 =
K. .~ +1
( eff .4 ) (185)
1 ' 1 i
7 [ n-Vb,dd=— | n, Vb, d4
@ Ay, (1) @ A1)
C.L.1 -n,, = n,Vb, , surd, (186)
CL2 n, Vb, 0, sur4,, (187)
C.L3 n,D. +n,DVb,, = n, Vb, surd, (188)
C.L4 bo = b, surd, (189)
C.L.5 (Périodicité) b 1o (1) =b, (r+1), =123, sur4, (190)
C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b,,(r+l), =123 surd, (191)
C.L7 (b,) =0 (192)
C.L8 (b0) =0 (193)
Probleme de fermeture scalaire
Phasey
Pe,(v,Vr,) = V¥, -+ [ n,,-Vr, d4 (194)
V Ay ()
Phase
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* 1
Vs, - Da, cBwM S [ n,Vs,,dd (195)

(Ke‘l,f’A_1 + 1) Vs Ay (1)
C.L.1 n, Vs, = 0, surd, (196)
CL2 n,Vr, = 0, surd,, (197)
C.L3 n,DVs, = n,Vr, surd, (198)
C.L4 Sio = Ty SUr Ay, (199)
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=s5,,(r+L), =123, sur4, (200)
C.L.6 (Périodicité) ry(r)=r,(r+l), =123, surd, (201)
C.L7 (rl,) =0 (202)
C.L.8 (5,0)" =1 (203)
Avec
. b
bA}’}’ = o > Do = D o
17 l?’
(204)
b Awy . b _ KA,equ;w
Awy b Ayw
LK,., ,
S = l+r, ry = Kialiy (205)
, K,D
Keﬁ,,A KAww : Dr — Aeq™ Aw (206)
<cAw> DA}’
2
Da, = M (207)
DAwKAw
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v;:u—y c v = (208)

4 (209)

avec la notation suivante :

HWH:(<V7>7'<W>7); (210)

Il est important de noter que K, , dépend de la variable macroscopique <c Aw>w. Comme cela

eff .4
été expliqué ci-dessus, ceci introduit un couplage entre le calcul du facteur d’efficacité et la
résolution du probléme de transport macroscopique. Si nous injectons maintenant les
hypothéses de fermeture (172) et (173) dans les équations macroscopiques ouvertes (32) et
(33), nous obtenons la forme suivante pour les équations macroscopiques fermées associées
au modele a deux équations :

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase biofilm @ :

a<c a)>w * <C a)>a) N . ”
ga) aAt + ga)ll’lAa)pa)cBa) <CAw>ﬁ) + KA_w = V (DAa)}/'V<CA;/>7) —+ V (DAa)a)'V<cAa)> )

— 0, ((Ci)” =K 1oy (211)

+ V(@ (Can)” = K iy (ei))) = (W, + D, VE, ) Ve, )+, V(e

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase fluide y :

0—)<CA7>7 4 Y * Y * @
g, ot +V (87<V7> <CA7> ) =V (DA;/;/'V<CA7> ) +V (DA}’W'V<CA‘0> )
+ V() ((Cand” = K g $e) )+ 10, Ve ) = (W), + Ve, D, ) Vie,,)” (212)

+ a'/: (<cAw>w _KAeq<CA7>7)

avee
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: D, )
D, = [n.b.,, n,b, dd—(V.b, V+eD, I (213)

wy 4

e

D, = n,b,,dd—(V.b,.,) (214)
Aoy Ay
N D D,
d, = AV | nmrAydA+— j n,r,dA—(V,r,,) (215)
Aoy Ay
.[ n, dA+ .[ n (b AW)dA
(216)
:_(% nwy.DAwV(bAw)dA+% [ n,.D,,9(b Awy)dAJ D, Ve,
Aoy
. 1
a, = —jn V(r, )dA+ ;j V(r, )4
Ay
217)
1
= —(;I (rAw)dA+— J- n, DAwV(rAw)dA}
Aa)y Ay
oy % | nwybAwdA+% [ n,b,,d4 (218)
Awy Ay
D’ =4 ['n,b, 4+ o [n,b,.d4+eD, (219)
ww ’ ww V Amr (o)
diiw D;vw I a)}/rAa) w;/rAwdA (220)
Ay Ape
W = 5 [ DV (b ity [ D,V (b, i
Aa)y Awx
(221)
1 1
= [ 1,0 D,V (b, JdA+ t [n,D,V(b,,)4|-Ve,D,,
Ayy Ay
D*AW, D*Am, D:W et D, représentent les tenseurs de dispersion effectifs associés aux

concentrations {c A7>7 et {c,,»” dans les phases yet @, 0{2 est le coefficient d’échange entre la
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phase ¥ et la phase wet d,, w,, d’, et u,, sont des termes convectifs non-classiques. Il est

important de garder a 1’esprit que les calculs des coefficients effectifs sont couplés a 1’équation

de transport macroscopique a travers I’expression de K, , . Une tabulation des valeurs de ces

coefficients en fonction des valeurs possibles de K;/f, , peut permettre de surmonter ce

probléme.

In fine, on trouve un systeéme d’équations de transport macroscopique présentant des
ressemblances avec le modéle MTLC (coefficient d’échange interfacial du premier ordre,
forme des termes non classiques) et le modele LEA (terme de réaction macroscopique). De
telles similitudes sont plus difficiles a établir dans le cas du modele RRLC, car ce modéle est
de type mixte (cf. paragraphe 4.1.2), et ne découle donc pas exclusivement d’une approche
par prise de moyenne. Nous ¢étudierons ces similitudes de manicre plus approfondie en
deuxiéme partie de ce chapitre. Tout comme dans le développement du modele MTLC, notre
approche conduit a une approximation du premier ordre pour les flux interfaciaux. Les
remarques effectuées dans le paragraphe 5.1 concernant les limitations associées a une telle

approximation sont ¢galement valables ici.

7.2 Calculs des parametres effectifs de I’équation de transport macroscopique

du modéle a deux équations

Etudions briévement les calculs des paramétres effectifs associés aux équations de
transport macroscopiques dans le cadre du modéele TEM. En mettant en oeuvre des méthodes
numeériques similaires a celles utilisées pour la résolution du probléme de fermeture associé au
modele LEA, des problémes de convergence a fort Péclet peuvent apparaitre. Ces difficultés

ont nécessité¢ une validation analytique et numérique rigoureuse des codes de calcul des
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problémes de fermeture, présentée en Annexe G. Dans la suite de ce paragraphe, les
coefficients macroscopiques du modéle TEM et des modeles LEA et MTLC seront comparés,
dans les domaines de validité de chacun de ces deux derniers modeles. Le dernier apport de ce
chapitre est constitué par quelques calculs de coefficients effectifs dans le cadre du modele
TEM pour un milieu tridimensionnel simple de billes sphériques disposées en quinconce
(géométrie analogue a celle utilisée pour le calcul du tenseur de dispersion du modele LEA

dans le paragraphe 3.2).

7.2.1 Comparaison avec le modele MTLC

Placons nous dans les conditions de validit¢ du modele MTLC. Sous I’hypothése de base de

ce modéle, a savoir :

¢y = K, i = 0, surd, (222)
On a
¢, = 0 dansV, (223)
et il vient immédiatement :
()’ = Vi) =0 (224)

Supposons de plus, par souci de simplification, que les gradients macroscopiques de

concentrations soit négligeables, i.e. :
Ve, =Ve, =0 (225)

Les équations macroscopiques de transport du modele a deux équations deviennent alors :
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Phase w: sans objet

Phasey

&, 7V (6,0, 70e,) =

\Y (DZW.WCMV) + V.(d’;7<cA7>7) +u', Ve, Y + a,K,  (c.)

(226)

On constate que le modele TEM dégénéré conduit a une seule équation de transport
macroscopique similaire dans sa forme a 1’équation de transport du modele MTLC simplifié
(145). Afin de confirmer cette analogie, il reste a vérifier que les parameétres listés ci-dessous

sont bien identiques, i.e. :

*

MTLC *
Aeff et D

Ayy

-D

* MTLC * TEM
-d,, etd,,

* MTLC * TEM
-uy, etu,,
*
-og et -a,K,,

Les Figure 32, Figure 33 et Figure 34 décrivent 1’évolution comparée de ces différents
parametres (ou de leurs composantes longitudinales dans le cas de vecteurs ou tenseurs) en

fonction du nombre de Péclet pour une géométrie bidimensionnelle cylindrique du type de

celle présentée en Figure 16 (€,=0.59, €,=0.11). Afin que cette analyse ait un sens, on

supposera une situation biochimique compatible avec I’hypothése de base du modele MTLC

et permettant en outre une comparaison aisée des deux modeles (Da, =1000, K

.a =1000,

K, =1,D,, =05I et c,, =1).

Aeq
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102

—+— (D', ), (MTLC)
_-'-_(D.Aw ).\'.\’ (-I-EM) o

10’

Dispersions longitudinales
effectives

nombre de Péclet

Figure 32 : Comparaison des dispersions longitudinales obtenues par le modéle MTLC et par le
modele TEM

10

—— o, MTLC O
--®-- -o K, TEM

A.eq

coefficients d’échange

10°° 10 10" 1 10 10?

nombre de Péclet

Figure 33 : Comparaison des coefficients d'échange obtenu par le modéle MTLC et par le
modele TEM
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102
—+—-(u,,), MTLC = ), MTLC O

- '(“,4*;)\' TEM = '(d_-rv}\' TEM

composantes longitudinales
des termes convectifs non classiques
=)
(%]

nombre de Péclet

Figure 34 : Comparaison des termes non classiques obtenus par le modéle MTLC et par le
modeéle TEM

On constate que les valeurs des différents parametres calculés par les deux modéles sont tres
proches, a I’exception du coefficient d’échange, pour lequel le modele MTLC donne des
valeurs légérement supérieures a celles prédites par le modele TEM. L’argument suivant peut
toutefois €tre avancé pour justifier cette différence : le modele MTLC se place dans le cas

idéal ou la totalit¢ du soluté est consommée a I’interface (K, , =o0), tandis que dans le

Aeff
modele TEM subsiste toujours une couche limite dans la phase biofilm au niveau de

I’interface ou la concentration en soluté est non nulle (K, . =1000). Les résultats ne sont

eff
présentés que sur une plage de nombre de Péclet de 1 a 100 car, pour cette configuration, a
Pe,=1000 et Da,=1000 des problemes de convergence apparaissent. Enfin on peut

\ . , * *
remarquer que dans les deux modéles les termes non classiques sont égaux (d, "™ =u’, "

* TEM _ _* TEM
etd, ™ =u, ).

7.2.2 Comparaison avec le modéle LEA
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Plagons-nous maintenant dans le cadre du modele LEA. Sous I’hypothése d’équilibre de

masse local, rappelée ci-dessous :
{ed={cn) =K (ci)" (227)

Les deux équations macroscopiques de transport associées au modele TEM peuvent étre

exprimées en fonction de la concentration moyenne {c,} :

Phase w
J . K
ga)K Aeq {aCA } + ga)lqup a)cBw = {CA}
t K {ed+K,, (228)
= V ((DAa);/ + KAquAa)a)) V {CA }) - uf‘l}/'v {CA} + uz)‘KAqu {CA}
Phasey

e}
o +V(ev,){c,}) 229)

= V((D, +K,,D00) Vic,}) +u, Vi, }-u, K, Vic,}

Aeq

&

En additionnant ces deux équations, on aboutit alors a une équation macroscopique similaire a

I’équation de transport associé¢e au modele LEA, soit :

at
(e, +&,K,., )&—t/’ +V(e,v,) {c,})
(230)
. K, {c}
= V(D" V{c,} = €,1,P0uCho A 4
( o ! ) ! ’ KAeq{cA}+KAw
ou le tenseur effectif D', ,,"" est donné par :
D,, ™ =D,,+K,D,+D,, +K,D,, (231)
L analogle est compléte si le tenseur de dispersion du modéle LEA D, off 4 et le tenseur
D, g sont équivalents.
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Afin de comparer ces deux tenseurs, les évolutions de leurs composantes longitudinales en
fonction du nombre de Péclet pour la méme configuration que précédemment sont tracées sur
la Figure 35. On se place ici dans des conditions hydrodynamiques et de réactivité

compatibles avec D’existence de 1’équilibre de masse local (Da,=0.1, K, . =1000,

Aeff

K, =1,D,, =05I et c,, =1).

Aeq

10* |
o N LEA

[} 1 03 (D Aeff Ixx
™ - TEM
"g =k (D Aeff Ixx
g
T 10
c
i)
4
5 1
A . SERETES 4=
5 -1

10

107 102 10" 1 10 10? 10°

nombre de Péclet

Figure 35 : Comparaison des dispersions longitudinales obtenues par le modele LEA et par le
modele TEM

Par rapport au modele LEA, le modéle TEM prédit une dispersion longitudinale 1égérement
supérieure en régime diffusif, et légérement inférieure en régime convectif. En effet, le
modele LEA minimise les échanges entre phases en régime diffusif puisque la situation
d’équilibre est prise en compte directement dans le calcul du tenseur de dispersion. En
revanche, en régime convectif, le modéle LEA surestime les échanges de la phase fluide vers
la phase biofilm afin d’assurer le respect de la condition d’équilibre de masse local.

Néanmoins, une correspondance satisfaisante entre les deux modeles peut étre constatée.
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7.2.3 Résultats pour une géométrie tridimensionnelle simplifiée

Les parametres effectifs de transport du modele TEM ont été calculés pour une
géométrie tridimensionnelle simplifiée identique a celle considérée au paragraphe 3.2 : un
réseau régulier de billes sphériques disposées en quinconce avec un biofilm d’épaisseur

uniforme (€,=0.11;¢,=0.31). L’ensemble des valeurs des paramétres effectifs ont été
calculées en fonction du nombre de Péclet Pe, sur une plage de 0,01 a 100, pour des nombre

de Damkohler Da, égaux a 1 ou 1000 et pour des constantes de demi-saturation effectives

K, €gales a 0,1 ou 10. Le coefficient de partition K, a ét€ pris égal a 1 et le rapport des

€]

ccefficients de diffusion entre les phases biofilm et fluide vaut 0,5. L’ensemble de ces résultats
peuvent étre consultés en annexe H. Ici, on présentera simplement 1’évolution des

composantes longitudinales et transversales du tenseur de dispersion effectif dans la phase

fluide relatif a la concentration en soluté de la phase fluide DZW (Figure 36 et Figure 37) et

I’évolution du coefficient d’échange de masse entre phase &, (Figure 38). Les longueurs de

réferences /, et [, sont égales au cote de la cellule unitaire.

100
- (D-'l'ﬂ)}(x D“.-I =1 Kn’ﬂ;-r_1 : 0.1
(D.-rw)xx Df{.; = 1000 K‘ﬁ.__r'1 =01
—_— - L s g
10 ®--(D,.), Da,=1K,;," =01

. A
| —®-=(Dy)yy Da, = 1000 K5, = 0,1

0,01 0,1 1 10 100

Figure 36 : Composantes longitudinales et transversales du tenseur de dispersion effectif dans
la phase fluide de la concentration en soluté de la phase fluide DZW en fonction du nombre de

Péclet Pe, a saturation effective fixée (K, ,~ =0,1) pour différents nombres de Damkéhler
(Da,=1et Da,=1000).
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Dans I’ensemble, nous observons des résultats similaires a ceux qui avaient été obtenus pour
la comparaison 2D entre dispersion passive calculée en régime d’équilibre locale et dispersion
active calculée en régime de non-équilibre au paragraphe 4.2.1. L’augmentation du taux de
réaction de biodégradation entraine un accroissement des composantes longitudinales et
transversales en régime diffusif, de par le renforcement des gradients de concentration. En
régime convectif, si on assiste toujours a une augmentation de la dispersion transversale, on a,
par contre, une diminution de la dispersion longitudinale (effet de retard classique en transport
réactif dominé par la convection). Encore une fois (cf. Figure 11), un écart important peut étre
observé entre les dispersions longitudinale et transversale a fort nombre de Péclet. On peut

donc de nouveau parler de comportement quasi-monodimensionnel sur cette plage.

100,
¢ (D_.I'ﬁ‘))(x Da, = 1000 Kc!f.’.-l:: =0,1
(D.-lw)xx Da, = 1000 K%:_; =10
—-#-= (D), Da, = 1000 Kt_’ff.,-t_1 =01
10 e {D-'f'ﬁ))‘!‘ Da.-! = 1000 K‘_.!,L',,J =10

®,)

0,1
0,01 0,1 1 10 100

Figure 37 : Composantes longitudinales et transversales du tenseur de dispersion effectif dans
la phase fluide pour la concentration en soluté de la phase fluide DZW en fonction du nombre

de Péclet Pe, a nombre de Damkohler fixé ( Da , =1000) pour différentes saturation effectives

(K =0letK, ' =10).

Dans le cas ou le nombre de Damkohler est fixé et ou la constante de demi-saturation
effective varie, nous retrouvons le méme comportement des différentes composantes du

tenseur (méme influence de la demi-saturation et du nombre de Damkoéhler). En effet, quand

- 175 -



la constante de demi-saturation effective augmente, les termes réactifs qui interviennent dans
les différents problemes de fermeture deviennent eux aussi plus important. Cet effet
d’augmentation des effets réactifs est similaire a celui observé dans le cas ou, a constante de

demi-saturation effective fixée, on augmente le nombre de Damkohler.

T D“'r‘1K;ﬁ:

0
= Da! 1K!H 10
——0," Da, = 1000 K ;" = 0,1
—e—a{ Da,=1000 K ;" = 10
1! |
0,01 0,1 1 10 100
FPe,

Figure 38: Coefficient de transfert entre phase a: en fonction du nombre de Péclet pour

différents couples (nombre de Damkodhler Da, ; demi-saturation effective K;/].,A_l)

Comme attendu, le coefficient de transfert de masse est une fonction croissante de
I’importance de la réaction : il augmente donc avec le nombre de Damkohler et la demi-
saturation effective. De par le controle diffusif du flux a travers I’interface, ce phénomene est

trés accentué en régime convectif.

7.3 Domaine de validité du modeéle TEM
Il ne reste maintenant plus qu’a établir le domaine de validité du modele TEM en

fonction du régime hydrodynamique (représenté par le nombre de Péclet) et des conditions

biochimiques (caractérisées par le nombre de Damkohler). Nous suivrons, cette fois encore, la
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démarche adoptée précédemment pour 1’établissement du domaine de validité des modéeles
RRLC et MTLC (méme configuration géométrique, mémes parametres de transport).

Le systéme d’équations décrivant le probléme de transport a I’échelle du pore est donné par les
équations (63) a (72). Le probleme de transport macroscopique adimensionné associé¢ au

modele TEM est présenté ci-dessous.

Phase y
8<CA7>V 8<CA7>V _d - 3<0A7>7' J .o 07<CA7,>7'
&5 + Pe, = ox (DAW )xx PN + > (DAyw )xx S
& * 0 o' ! 0 o' d
+$((df17)x(<cf“”> _KAeq<CA7>y))_aA (<CA(0> _KAeq<cA}/>7) (232)
dic ’ . Jle . @
o), 2ol 2L
Phase y
<CAw>w' <CAw>w' _
€w—at, +¢&,Da, <cAw>w'+KAw =
3 ey ) | [y oy 3w’
R (e -
0 1) ' 1 w
+g((dAa) )x (<CAa)> _KAeq <CA7>}/ ))+ Q'A (<CAa)> _KAeq <CA7>7)
' 9{c ’ . d{c w @
), 2o, 2
auxquelles s’ajoutent les conditions limites suivantes
(e =(c,” =lenx =0 (234)
o (i 2 )0 i g 2o
2o 20| . %
] PN 100 i I N RN TP
—g{(DAw))xx o +g (DA“’“’)XX . (235)
=0enx =10
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<cA7>V' =(c,,)’ =0at=0 (236)

et ou les paramétres sont adimensionnés par

R R
00, ) o), <P
(D;W)X,:QA% (D) (DZTL)H 237)
@,) =k )
P(u,) L (W)

(“Zyw)x =D,

v

La Figure 39, obtenue a partir de la comparaison des simulations directes et macroscopiques,
cartographie le domaine de validit¢ du modele TEM ; les domaines de validité des modéles
LEA, RRLC et MTLC sont également présentés, pour mémoire. La comparaison quantitative
entre les courbes de percées ou les profils spatiaux établis par simulations directes et
simulations moyennées est effectuée en considérant les moments d’ordre 0, 1 et 2 de chacune
des distributions associés (distributions dérivées pour les courbes de percées, distributions
directes pour les profils spatiaux de concentration). Le critére de validité adopté ici correspond
a un écart relatif absolu inférieur a 2% pour les moments d’ordre O et 1, un écart relatif absolu
inférieur a 4% pour le moment d’ordre 2. Le lecteur peut consulter en Annexe D les tableaux

donnant les résultats complets de cette comparaison.
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Transition v 5
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Figure 39 : Domaine de validité du modéle TEM dans un diagramme nombre de Damkéhler -
nombre de Péclet

Ce diagramme suggere que le modele TEM est valide quand le nombre de Péclet et le nombre
de Damkohler sont tous les deux inférieurs a 1 (domaine du modele LEA), et quand le nombre
de Damkohler est inférieur au nombre de Péclet, dans la limite des nombres de Péclet
inférieurs a 1000 et des nombres de Damkohler inférieurs a 100 (a2 la précision pres du
positionnement des limites qui peuvent potentiellement dépendre du choix de la microstructure
du milieu poreux). Ces restrictions s’expliquent de la maniére suivante :

e Pour des nombres de Damkdhler trop importants (Da, >>100), de forts gradients de
concentration apparaissent au sein du domaine et la condition de faibles déviations n’est
plus respectée, i.e. ¢,, = O((c Aw)"’) . Dans ces conditions, le terme réactif ne peut pas étre
linéarisé ce qui induit des erreurs au niveau du modele TEM.

® Pour des nombres de Péclet trés importants ( Pe, > 1000 ), les échelles de temps associées

au processus diffusif (dans la phase biofilm) et convectif (dans la phase biofilm) différent
fortement. Il ressort de cette situation que I’hypothése de quasi-stationnarité des champs de
fermeture n’est plus valide et qu'un modele de transfert de masse du premier ordre
(coefficient de transfert de masse constant) n’est pas suffisant pour décrire un tel

comportement. Un probléme similaire est rencontré en transport en milieu poreux
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hétérogene pour de forts ratio d’hétérogénéité (Parker et Valocchi, 1986 ; Golfier, 2001).
L’introduction d’un coefficient de transfert de masse transitoire (Haggerty et al., 2000) ou
de modeles « multi-rate » (Moyne, 1996) pourrait probablement permettre de pallier cette
difficulté mais au prix d’une lourde complexification du modele. A notre connaissance, de
tels modeles n’ont jamais été encore appliqués a des problémes de transport réactif.
Ce domaine de validité est toutefois suffisamment étendu pour répondre a un grand nombre de
situations, aussi bien dans le cadre des écoulements souterrains que dans celui des bio-process.
En conclusion, nous avons présenté au cours de ces derniers chapitres différents modeles
macroscopiques de transport bio-réactif dont les différents domaines de validité couvrent une
large étendue du domaine potentiel d’étude des problémes de biodégradation. D’un point de
vue du formalisme théorique, leur conception - fort différente d’un modéle a 1’autre - s’inscrit
dans les problématiques actuelles rencontrées en changement d’échelle : modele d’équilibre
local, mode¢le a double-milieu avec cinétique du premier ordre, modele de non-équilibre a une
équation et modele mixte. On peut rajouter a ces modeles de transport un autre modele de non-
équilibre local a une équation développé récemment par Davit et al., (soumis). Dans 1’esprit, ce
type de modele, initialement développé pour des problémes de transport passif (Quintard et al.,
2001), est basé sur une approche asymptotique conduisant a récupérer le comportement au
temps long du modele a 2 équations sous réserve que les moments spatiaux de plus haut ordre
puissent étre négligés. Notons enfin qu’il reste des conditions hydrodynamiques et
biochimiques (cf. Figure 39) pour lesquels aucun des modéles de transport par changement
d’échelle développés dans ce travail ne parvient a simuler les phénoménes de transport
macroscopiques de facon satisfaisante. Les raisons - déja évoquées plus précédement - sont
diverses : conditions non-homogénéisables, écart entre les échelles de temps caractéristiques
des processus de transport trop importante, domaines dans lesquels les variations des champs

de déviations microscopiques sont de 1’ordre de grandeur des termes macroscopiques.
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CHAPITRE 8 : EXTENSION DES MODELES DE TRANSPORT
PAR CHANGEMENT D’ECHELLE AU CAS DU TRANSPORT
COUPLE DE DEUX SOLUTES REACTIFS
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Intéressons nous maintenant au cas ou le soluté B n’est pas en large excés, ce qui

conduit a prendre en compte deux systemes d’équations de transport couplées au niveau du

modele de transport a I’échelle du pore. Nous considererons dans la suite que le soluté¢ A est

un soluté organique jouant le réle de donneur d’électron vis-a-vis du métabolisme bactérien,

et que le soluté B joue le role d’accepteur d’électron (type dioxygeéne ou nitrate). En regle

générale, la disponibilité du soluté B est un facteur limitant de la réaction de biodégradation

(e.g. : Cirpka et al., 1999 ; Knutson et al., 2006). Dans une telle situation, la modélisation des

processus de transport requiert la prise en compte du couplage entre le transport des deux

especes. Ci-dessous, les deux problémes microscopiques de transport couplés décrivant le

systéme a I’échelle du pore dans une telle situation sont présentés :

Transport du soluté A :

Phase @
dc, c c
— = V.(D w'VC 0)) - ﬂa)pa) A =
dt 4 . e e +K,, cpt+ Ky,
Phase y
dc,
/4 —
7+V(VVCA7) - V'(DA;'VCA;')
C.L.1 -n,. D, -Vc,, = 0 surd,,
CL.2 -n,-D, Ve, = 0, surd,
C.L3 ¢y = KyoCiwr surd,
C.L4 -n,-D,-Ve,, = -n,D, Ve, surd,
Transport du soluté B :
Phase @
dey c c
— b0 V D .Vc - Aw Bw
é’t ( Baw Bw) lqulOw CAa, +KAw CBw +KBw
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Phase y

%+V(Vycm) = V:(D,,Vey,) (245)
CL1 -n,,D,, Ve, = 0 surd,, (246)
CL2 -n,. D, Ve, = 0, surd, (247)
C.L3 Coy = KpoCior surd, (248)
C.L4 -n,,-D;, Ve, = -n, D,Vc, surd,, (249)

Les notations relatives au soluté B sont similaires a celles utilisées pour le soluté 4. Notons
que le couplage entre ces deux systémes d’équations apparait explicitement a travers
I’expression des terme réactif des équations (238) et (244) (cinétique de Monod double).

Ce chapitre se focalise sur 1’adaptation des modeles précédemment développés a un tel
probléme couplé. Ce travail s’inscrit dans la continuité¢ de 1’analyse de Wood et Whitaker
(2000), qui ont développé le transport couplé entre deux especes chimiques a 1’échelle
inférieure, i.e. : de I’échelle de la cellule a 1’échelle du biofilm et du pore. Il faut préciser
cependant que nous n’envisagerons que les cas ou les conditions hydrodynamiques et
biogéochimiques sont les mémes pour les 2 especes (i.e. : nombre de Péclet et de Damkohler
proches pour les solutés A et B) de sorte que toutes deux soient régies par le méme modele de
transport. Théoriquement, on pourrait tout a fait envisager par exemple le cas ou le transport
du soluté¢ 4 correspond a des conditions d’équilibre local (modeéle LEA) tandis que la

dégradation du soluté B est limitée par le transfert de masse (modéele MTLC).
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8.1 Modele LEA pour le transport couplé de deux espéeces chimiques

Comme les phénomenes réactifs n’interviennent pas dans la fermeture du modele LEA, celui-
ci est directement adaptable au cas du transport couplé de deux espéces. En effet, il suffit
d’écrire les termes de réactions macroscopiques sous forme couplée et de résoudre les
problémes de fermeture pour chaque espeéce chimique (qui a priori ont des paramétres de
transport microscopique différents). Les équations de transport macroscopique associées au

probléme du transport couplé s’écrivent :

Transport du soluté A

jt(g VK, e e =V (e,(v ) {e N+ Y (D, Ve ))

250
KA,eq {CA} KB,eq {CB} ( )
g[l)lLlA[l)p[l)
KA,eq {CA}+KA0) KB,eq {CB}+KBa)
Transport du soluté B
J
071,‘(8 +KBeq€w){cB}:_ (g <V ) {CB})+V ( B.eff V{CB})
251
KB,eq {CB} KA,eq {CA} ( )
ga)luBa)pw
KB,eq {CB}+KBw KA,eq {CA}+KAa)
avece
D, (e, D I+K,. €D,
{ [ b, di+ 1 j nb, dAJ (252)
A}”(
1 1 -
+K,.D 0 [;Aj n,b,, dAd+ ;Aj n,b, dAJ ~(¥,b,))
et
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B.eff (€7DB I+ KB eq= @ Bw)

1 1
+DB{; [ mby, da+ 7 [n,b,, dA] (253)
AWV

Ay

+KB qu { J- nﬂ)}’b dA+ l J. nwaBa) dAJ _(<€]7b37>)

Aﬂ)l(

Les champs de fermeture b,, et by,sont calculés en résolvant un probleme de fermeture
parfaitement identique a celui qui définit b, et b,, (c¢f paragraphe 3.1), modulo les

différences de parameétres microscopiques de transport (coefficient de diffusion dans 1’eau,
coefficient de partage entre phase, efc.). Le couplage entre les deux problémes de transport ne

s’effectue donc qu’a I’échelle macroscopique.

8.2 Modele RRLC pour le transport couplé de deux especes chimiques

Dans le cas du modéele RRLC, le calcul du tenseur de dispersion ne met pas en jeu les
phénomenes réactifs. Une transposition directe de cette partie du modele au cas du transport
couplé de deux especes est donc possible, sur le modele de celle effectuée pour le modele
LEA. Il n’en va pas de méme en revanche pour le calcul des flux interfaciaux. Ce point est

développé ci-apres.

8.2.1 Calcul des flux interfaciaux a I’échelle macroscopique

Sous I’hypothese classique du modele RRLC (équation (80)) pour les deux especes, on peut

écrire :

Ciw = KA,eqSAa)<CA7>7 (254)
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cBa'f = KB,eqSBw<cB;/>y

En considérant les définitions suivantes des facteurs d’efficacité :

K, <CA7>7 K., <037>y

1
;A'LHWO(DA}'VCAQ')dA =M€t soPo

K, <cAy>7 +K,, Kg,, <CB;/>7 + Ky,

Y y
% J- nm . (DB;/VCB;/)dA =M€ ols0Po KB’e‘f <cf7> KA’eq <c;/47>
Aoy KB,eq <CB}/> + KBa) KA,eq <CA7> + KAa)
Il vient (¢f Annexe )
7, = (Ko a 1) (K +1) .[ n,-VS,.dA
&,D aAKeff,A 0
7, = (Ko a 1) (K +1) .[ n,-VS,.dA
ga)DaBKe_[f,B 0
Et
n,=mn,=n

ou I’on considere les grandeurs adimensionnées suivantes :

2
DaA — lw luAa)pw
DAwKAw
l 2
DaB — o lqupa)
DAwKBw
K
Keﬁ",A — Aw >
KAeq <CA}/>
Kﬁ” 5= KBw
e 4
KBeq <CB}/>

(255)

(256)

(257)

(258)

(259)

(260)

(261)

(262)

(263)

(264)

Le calcul des champs §,, et S,, nécessite la résolution des deux problemes microscopiques

présentés ci-apres (cf Annexe I pour leur développement) :

Probleme microscopique pour le soluté A

- 187 -



DaA SAw SBa)

Kej/"',B( S0 +1J( Siw +1J
K@lf 4 K@lf B

-n,V-S§,,=0sur4,

VzSAw =

Sp=1surd,

Probleme microscopique pour le soluté B

V2§ = Da, S 40 Spe
Baw
K
eff .4 SAa) +1 SBa) +1
Kel.‘f,A Ke.).‘f,B

-n,V-S;,=0sur4,

Spo=1surd,

(265)

(266)

(267)

(268)

(269)

(270)

En résolvant ce couple de systemes, les deux facteurs d’efficacité nécessaires a la simulation

du transport couplé peuvent étre estimés.

8.2.2 Forme fermée du modéle RRLC pour le transport couplé de deux espéces

Les deux équations de transport couplées s’écrivent

Soluté A
adlelc, ) .
(6‘#”) V'(87<V7>7<CA7>7) = V'(DA,E./]"V<CA7>7)
et Py <c;7>7 S <cfy>7
KA,eq <cAy> +KAw KB,eq <cBy> +KBa)
Soluté B
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8(’97<CB7>7)
ot

*

V'(87<V7>7<CB7>7) = V'(DB,eff V<cBr>7)

KA,eq <CA7>V KB,eq <CB}/>7
K e <CA;/>7 +K,, Kp e <037>7 + Ky,

(272)

— NELMpuPy

Les tenseurs de dispersion effectifs D', o €t D, o sont donnés par :

. 1 1 ~
D, = eyDA7I+DAy{; [ nb,, da+ > [ np, dAJ—(VybAy> (273)

Apy0) A0)

. 1 1 i
D,, = ,971937|+DB{; [ nby, da+ > [ n,b, dAJ—(VbeV> (274)

Apy0) A1)

Ou les champs de fermeture b, et by, sont calculés en résolvant un probléme de fermeture
exactement identique a celui qui définit b, et b, (¢f paragraphe 4.1), modulo les différences

de paramétres microscopique de transports (coefficient de diffusion dans I’eau, ...).

Le facteur d’efficacité de la réaction est donné par :

- (Ke//"': ‘;L)A(Ifeﬁﬁ +1) J‘ n,-VS,.dd= (Keff: ;L)B(]I;"ﬁ” i 1) I n,-VS,,dA (275)

eff A Ay (1) eff ,B Ay (1)

Ou les champs S, et S,, sont gouvernés par les deux problemes couplés présentés en 8.2.1.

8.2.3 Comparaison entre facteur d’efficacité avec et sans couplage

Afin d’¢étudier I’effet du couplage sur le facteur d’efficacité, comparons 1’évolution du facteur

d’efficacité 77 en fonction des nombres de Damkohler Da, et Da, dans le cas ou Da, = Da,

pour un exemple de situation biochimique typique des zones proches des sources de
contamination organiques en eaux souterraines: abondance de soluté organique A

(K =10). On utilise une procédure

o4 =0.1) et pénurie d’accepteur d’électron B (K

eff ,B

- 189 -



numérique de résolution similaire a celle utilisée dans le cas non couplé (cf paragraphe 4.2.2),
si ce n’est que comme deux sources de non linéarité sont présentes, deux boucles de Picard
sont nécessaires au lieu d’une. On considére pour cette comparaison un milieu bidimensionnel

cylindrique (¢f. Figure 16, avece, =0.59,€,=0.11). Cette comparaison est présentée en

Figure 40.

--—-_,._.-—....

LY

08 \
9 -
g \
S o6 N
g —@— Facteur d'efficacité
o)) couplé n
o

04 N
-é — [ - Facteur d'efficacité découplé :
8 soluté A (en excés) n .
=
w o2

= =A= = Facteur d’efficacité découplé :
soluté B (réactif limitant) n,

102 107! 1 10 102 10° 10*

nombres de Damkohler

Figure 40 : Comparaison des facteurs d'efficacité couplés et découplés pour une géométrie
bidimensionnelle cylindrique (¢, =0.59,¢, =0.11).

La courbe de facteur d’efficacité couplé est confondue avec la courbe découplée dont les
valeurs sont les plus basses (ici la courbe pour I’espéce A). Le systéme couplé suit donc le
comportement de 1’espéce dont la consommation est la plus limitée par le transfert de masse

interne, en d’autres termes du réactif limitant.
9
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8.3 Modele MTLC pour le transport couplé de deux especes chimiques

Dans le cas du modele MTLC, le calcul du tenseur de dispersion ne met pas en jeu les
phénomenes réactifs. De fait, il s’agit du méme tenseur que pour le modele RRLC. Une
transposition directe de cette partie du modele au cas du transport couplé de deux especes est
donc possible, sur le modele de celle effectuée pour le modéle LEA. Le calcul des flux
interfaciaux est plus délicat et ce point est développé en Annexe J. Ci-aprés est présentée
I’expression couplée des équations macroscopiques de transport des solutés A et B dans le
cadre du modele MTLC.

Soluté A

8(87<CA7>7)

= +V-(e,(v,) (c,,) )= (276)
VD,V ((e) )|~ (e, ) + (a0, e, ) )+, -2, Ve )V ((e),))

Soluté B

a(€7<037>7)

= +V-(ey<vy>7<cgy>7) - 277)

V(D5 V((en))) -t (e, ) + (a3 (e, ) ) + s, - D, V2,0V ((c4,))

Avec :
4
Si 0<aA'uM—<cAy>y<1,alors
Opl i \Cpy
4 4
()= a, ol | ()| Ee ) |
lqu <CB;/> aBlqu <CB;/
Sinon
Y 4
(atat)<| “e) o | o ()| S ) g | o)
:uBa) <CA7> aAlqu <CA7>
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On peut donc prendre en compte le couplage sans résoudre de problémes de fermetures

différents par rapport aux cas non couplés. Néanmoins, la forme des équations

macroscopiques de transport dépend des valeurs des variables macroscopiques <c Ay>7 et

/4 N , . . s , . . A
<037> , dans la mesure ou c’est le réactif limitant de la réaction qui contréle les flux

interfaciaux. Ceci conduit a une résolution des €quations macroscopiques par un processus

tératif.

8.4 Modele TEM pour le transport couplé de deux espéeces chimiques

Dans le cas du modele TEM, les calculs de I’ensemble des paramétres effectifs mettent en jeu
les phénomenes réactifs et donc le couplage entre les deux espéces. Une transposition directe
du modele au cas du transport couplé de deux espéces n’est donc pas possible. Considérons

des hypotheses de fermetures identiques a celles utilisées dans le cas du transport non couplé :
Gy = b Ve, b, Ve, ) 7 (i) =K iy (cy)T)  (280)
Cio = Doy V) D0, V() + 70 (i) = K iy (cy)’)  (281)
Cry = by Vg, + b VAy,)” + 15, ((Cp0)” = K (c5)")  (282)
oo = Bpuy ViCs,) Dy ViCs,) + 750 ((Cpo)” = Koy (s,))  (283)

Les équations macroscopiques de transport découlant de ces hypotheéses de fermeture sont

présentées ci-apres :
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Equation de transport macroscopique fermée pour la phase biofilm @ :

gw 8<CA(0> -+ ngqupw <CAW> <CBw>
&t <cAw>w+KAa) <cBa)>w+KBa)

= ( Awy* V<CA;/> ) + V (DAa)a) V<cAw>w) - ajl (<cAw>w - KAeq<cA7>y) (284)
+V.(d, (¢ - KAeq(cAy)y)) — (), +D,Ve,) Ve, +u,V(c,,)

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase fluide y :

g, a<gt7>7 + V(€y<vy>7<cA7>}/) = V(DZW'V<CA7>7) + V(DZW'V<CA“’>W)

+V(d ((Ca)” = K e )))+ 05, Ve, ) = (0, + Ve, D, ) Vic,,)” (285)

+ 0’; (<cAw>w - KAeq<cA}/>7)

avee
* D .
D, = =7 [mub, n,b,,dA~(v,b, \+eD, 1 (286)
Ay AVK
. D D .
D = —F j b dd + % [n,b,,d1-(¥p,,) (287)
A}"f
. D D
d, = AV [ mr,dd+ AV j n,r,dA—(9,r.) (288)
Ay, Ay

: 1 1
u, = | 0, D,V (b, Jdd+ [n,.D,V(b,,)d4

Aoy & (289)
1 1
= (; A_!; na)}/'DAa)V (bAwy )dA + ; A’L | LPSE DAa)V (bAwy )dAJ - DAVVEV
. 1
a, = j n D V rA}’)dA +; j nwK'DAVV(rAV)dA
A}”(
(290)
1 1
= - (; A_!; na)V'DAa)V (rAa) )dA + ; A'!:K na)K'DAwV (rAw )dAJ
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. D,
DAw;/ - V Awy n bAw;/dA
Amy An)r
. D, D
D., = n,b,,d4+—22 .[ n,b,.dA+eD,,
Awy Awr
* = Aw wy' Aw a)yr Aa)dA
Aa)A’
1 1
= ; I Aa)a) )dA + ; I DAwV (bAww )dA
n)y Amr

1
=—| = nm.DAyV(bAm)dA+; [n,.D,V(b,,)d4|-Ve,D,,

A A

wy w

(291)

(292)

(293)

(294)

et un systéme d’équations de transport macroscopique analogue existe pour le soluté¢ B. On

peut voir que les définitions des coefficients effectifs sont exactement identiques a celles

utilisées dans le cas du transport non couplé. Les équations elles-mémes sont similaires, si ce

n’est I’expression du terme de réaction macroscopique dans la phase biofilm, qui prend en

compte la cinétique de Monod double. Par contre, les problémes de fermeture, impliquant des

termes réactifs, sont modifiés de maniére substantielle par la prise en compte du couplage

entre les transports des solutés A et B. On peut les écrire sous les formes suivantes (¢f Annexe

K):

Probleme de fermeture vectorielle I :

Phasey
- 1 1
Pe,(V,+v,Vb, ) = Vb, - a [ n,- Vb, di—— [ n Vb, da
¥ Ay (0) Y 400
Phase w
. K,,'b,, K, b
Vb, —Da,| — ~ 1.2 Aoy ——+ Gy gl oy -
(Keﬂ,A +1) (K +1) (Kops ' +1) (Kypa™ +1)
N n dA
Vw o }/a) Aw;/
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C.L.1 n,Vbh, = 0, surd,, (297)

CL.2 -n, = n,Vb, ., surd, (298)
C.L3 n,+n, Vb, = n,DVb, 6 surd, (299)
C.L4 b, = b, surd, (300)
C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), =123 surd, (301)
C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b, (r+l), i=123, surd, (302)
C.L7 (b,,) =0 (303)
C.L8 (b,,) =0 (304)
Probleme de fermeture vectorielle II :
Phasey
, b 1 ,
Pe, (v, Vb)) = Vb, - [ n,-Vb,,d4 (305)
Y Ay ©
Phase w
K,,'b K, b
Vszww_DaA eﬁ‘,Bz Aww +GABw e//,A2 Bow
- o ol |
(Ko +1) (K" +1) (Koo +1) (Kypi ™' +1) (306)
1 1
= - [ n,Vb,,di—— [ n, Vb, d4
@ Ay (1) © A, (1)
C.L.1 -n, = n,Vb,, . surd, (307)
C.L2 n Vb, = 0, surd, (308)
C.L3 n D +n,DVb,, = n,Vb, surd, (309)
C.L4 b,.. b,, surd, (310)
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C.L.5 (Périodicité) b o (r)=b ., (r+1), =123, surd,

C.L.6 (Périodicite) b0 (r) =b,, (r +ll.), i=123, surd,
C.L7 (b,,) =0
C.L8 (D 140)" =0

Probleme de fermeture scalaire

Phasey
Pe,(v,Vr,) = V¥, -+ [ n,,-Vr, d4
Y Ay ©
Phase o
K,y (5,,-1 K (55,1
Vs, —Da, ' e_lf/,B z(SAa)' )l +H ,— eI//,A 2(5350' )1
(Ko +1) (Ko +1) (Ko™ +1) (Kopa™ +1)
1
= -—— | n,-Vs, dA
Va) AJ(;) " !
C.L.1 n,Vs,, = 0, surd,
C.L2 n,Vr, = 0, surd,,
C.L3 n,DVs, = n,Vr, surd,
CL4 S = rf;y, sur 4,
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=5,,(+L), i=12,3, sur4,
C.L.6 (Périodicité) ry,(r)=r,(r+l), =123, surd,
C.L7 (r,) =0
C.L.8 ($40)" =1
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(313)

(314)

(315)

(316)

(317)

(318)

(319)

(320)

(321)

(322)

(323)
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Avec

! b ! b [o0)
bA}’}’ = IAW 2 bAa)a) = ; > bBa)a)
v 4
b b
b _ Bay : b' _ Awy : b'
Bwy 17 KB,eq Awy 17 KA)eq Ayw
Sz = l+71y, ; S = l+71, ; rf;},
: K,, : K,,
Ke[f’A <c A>w ) K@ﬁ",B = <c B>a)
Aw Bw
l*? K,.D,
DaA — HioPolw DF — Aeq— A
DAwKAw DA}/
4
G = V<c37> seq K o
ABy ™ 7
<CA}/> Aeq” ™ Bw
G V <cBa)>w KAa)
e V<cAa)>w KBa)

H,, = - ”
(<cAa)> T D deq <CAy> )KBa)
i’,v — V}’ V' — VJ’
" vl " v
4 4
[v,]1“
Pe= 7Ty
DA7

Avec la notation suivante :

—_

“V7H - (<V7>y '<V7>7)2

Les problemes de fermeture associés au soluté B sont analogues.
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4

KA equ7w
———(326
; (326)

/4

= K, "y (327)

(328)

(329)

(330)

(331)

(332)

(333)

(334)

(335)



On constate qu’on aboutit a des probleémes de fermeture microscopiques fortement couplés a

I’évolution des grandeurs macroscopiques, non seulement a travers les constantes de demi-

saturation effectives K, , et K, ,comme c’était le cas dans le cas non couplé, mais aussi

par les grandeurs adimensionnelles G G et H,, qui font intervenir toutes les

ABy ABw AB >
concentrations macroscopiques ainsi que leurs gradients. En outre, les problémes de fermeture
associés aux especes A et B sont couplés entre eux, on ne peut donc pas utiliser la méthode de
décomposition des variables pour parvenir a résoudre ces problémes intégro-différentiels. En

conclusion, on peut dire que I’utilisation du modele TEM dans le cas du transport couplé de

deux especes chimiques nécessitera des développements numériques non triviaux.
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CHAPITRE 9 : CONCEPTION D’UN MODELE
EXPERIMENTAL
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La mise en place d’un modele expérimental de transport en milieu poreux incluant une
phase biofilm répond a deux objectifs principaux : (i) dans un premier temps, valider des
modeles théoriques par comparaison entre résultats expérimentaux et résultats numériques et
(i1) dans un second temps, étudier la dynamique des biofilms en milieu poreux par la mise en
oeuvre conjointe des modeles théoriques et expérimentaux. Le processus de validation des
modeles théoriques consiste donc a comparer des résultats observés expérimentalement et les
résultats prédits numériquement sur une situation simple et bien contrainte. Si cette étape est
franchie avec succes, i.e. : en termes d’adéquation entre théorie et expérience sur un cas
simple, on peut envisager des situations plus complexes. Dans ce contexte, les écarts entre
I’expérience et un modele théorique diment validé peuvent étre significatifs de phénomenes
et de processus non ou mal pris en compte dans le cadre théorique, i.e. : d’un mauvais choix
des hypothéses de départ. En effet, nous pourrions dire pour paraphraser Badiou (1970) que
tout modele théorique « n’est destiné qu’a son propre démantélement, et que le proces
scientifique, loin de le fixer, le déconstruit». Du point de vue de la progression des
connaissances scientifiques, le couplage d’un modele expérimental et d’'une modélisation
théorique n’a d’autre but que d’identifier les limites et lacunes de cette derniére, en vue bien
stir d’y remédier, ce qui conduit a améliorer la prise en compte de la physique des processus
par la constitution d’une nouvelle modélisation théorique annulant et remplacant 1’ancienne.

En premier lieu, le modele expérimental envisagé doit donc permettre la comparaison
des résultats théoriques et expérimentaux, et pour cela nous devons pouvoir simuler
numériquement les expérimentations a ’aide des modeles développés par changement
d’échelle. Par conséquent, il faut non seulement procéder a [’acquisition des résultats
expérimentaux eux-mémes (concentrations en soluté), mais aussi savoir mesurer les
parameétres nécessaires a 1’utilisation des modeles macroscopiques précédemment développés

(données de I’échelle du pore, conditions aux limites macroscopiques, ...). En outre, le
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modele expérimental doit étre un modele 2D, afin de pouvoir valider les modeles numériques
tant pour les grandeurs longitudinales que transversales. Enfin, on a besoin d’un biofilm
relativement homogene spatialement, afin de faciliter la simulation des expérimentations par
les modeles développés par changement d’échelle. Vue la complexité de la mise en place d’un
tel modéle expérimental, nous nous proposons dans un premier temps de nous focaliser sur le
transport d’un soluté non réactif A en milieu poreux incluant un biofilm. Il est clair que dans
les perspectives d’utilisation décrites précédement, cela ne peut étre qu’un premier pas vers la
mise en place d’un modele expérimental réactif mais il devrait déja permettre de valider le
modele LEA, ainsi que le modele TEM, pour un nombre de Damkohler nul. Le fait de
considérer un transport non réactif simplifie considérablement la tiche en termes de
paramétres a acquérir, néanmoins les problémes a résoudre (microbiologiques,
hydrodynamiques, métrologiques) dans le cas non réactif se posent aussi nécessairement dans
le cas réactif. La mise en place d’un modele expérimental non-réactif est donc une démarche
préalable nécessaire a 1’établissement d’un modele expérimental réactif.

De nombreux modeles expérimentaux de transport en milieu poreux ont été
développés dans les deux derniéres décennies. Certains sont supposés monodimensionnels
(réacteurs en colonne ou milieu poreux en cellule transparente), et fournissent donc
essentiellement des données de transport sous forme de courbes de percée, ce qui ne permet
pas d’étudier les parametres de transport transversaux (e.g. : Clement ef al., 1997 ; Jewett et
al., 1999 ; José et Cirpka, 2004 ; Kim et al., 2004 ; Leon-Morales et al., 2004 ; Cunningham
et al., 2007 ; Seifert et Engesgaard, 2007) et introduit des hypothéses sur ’homogénéité du
biofilm au sein du milieu (pas de canaux d’écoulement préférentiel). D’autres sont
bidimensionnels (injection ponctuelle du substrat, ports d’injection distincts pour 1’accepteur
et le donneur d’électron), et peuvent étre scindés en deux catégories au regard des objectifs du

présent travail : (i) ceux qui conduisent a des mesures quantitatives en termes de
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concentration en soluté uniquement en sortie du systeme (et éventuellement sur un
¢chantillonnage discret de I’intérieur du systéme par un systéme de ports de prélévement) et a
des résultats qualitatifs au sein du domaine (e.g.: Thullner et al., 2002 ; Vayenas et al., 2002 ;
Bauer et al., 2008), et (ii) ceux qui permettent de caractériser les champs de concentrations
spatiaux (e.g. : Kildsgaard et Engesgaard, 2002 ; Rockhold et al., 2007 - on peut citer
¢galement Oates ef al., 2005. En effet, méme si cette étude se penche sur un cas de population
bactérienne planctonique, les techniques mises en ceuvre sont trés proches de celles utilisées
pour 1’étude du transport bidimensionnel avec biofilm). Le travail préparatoire a la mise en
place d’un modele expérimental de transport non réactif en milieu poreux incluant un biofilm
présenté dans ce chapitre s’inspire en grande partie de ces trois derniers travaux. Dans
Kildsgaard et Engesgarrd, 2002, le transport d’ériauglocine dans un lit de sable saturé
colonis¢ par un biofilm composé de populations bactériennes prélevées dans une station
d’épuration d’eaux usées est observé par lumiére réfléchie. Dans Rockhold et al., 2007, le
transport de bromophénol bleu dans un lit de quartz translucide partiellement saturé colonisé
par un biofilm de Pseudomonas Fluorescens HK44 est observé par lumicre transmise. Enfin,
Dans Oates et al., 2005, le transport de Bleu Brillant dans un lit de cryolite saturé colonisé par
un biofilm de Pseudomonas Fluorescens SRL est observé par lumicre transmise. On trouvera

en Figure 41 une synthese de la bibliographie expérimentale présentée dans ce paragraphe.
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On se propose également d’utiliser un modele de milieu poreux constitué¢ d’une cellule
d’écoulement remplie de grains solides transparents saturée en eau, de coloniser ce milieu par
un biofilm mono-espece et de suivre le transport d’un traceur coloré par mesure d’absorption
lumineuse au travers de ce milieu. Néanmoins, dans les travaux évoqués précédemment, deux
objectifs de la modélisation expérimentale recherchés ne sont pas atteints : le controle (autant
que faire se peut) du développement du biofilm et I’acquisition du champ de fraction
volumique de biofilm. Il convient donc de développer un modele expérimental spécifique qui

puisse répondre pleinement a nos exigences.

Bien que ce modele de transport non réactif en milieu poreux incluant une phase
biofilm ne soit malheureusement pas encore totalement opérationnel, sa mise au point a
occupé une part non négligeable de ce travail de thése. Une large part du temps consacré a
cette étude expérimentale ne ressortira d’ailleurs vraisemblablement pas a la lecture de ce
chapitre (mise en place d’une salle d’expérimentation pour des milieux biologiques,
optimisation sous COMSOL du positionnement des ports d’injection afin de favoriser le
mélange au sein de la cellule, ...). A P’heure actuelle, toutefois, de substantielles avancées ont
été effectuées dans sa conception, et c’est celles-ci que nous présenterons dans ce chapitre. En
premiére partie, sont développées les contraintes auxquelles doit répondre le modele
expérimental recherché. Ensuite, quelques uns des tests effectués, puis le projet concret final
ainsi défini et enfin I’état d’avancement actuel de celui-ci seront présentés. Ce développement
expérimental est réalisé en collaboration avec le Laboratoire Chimie, Physique, Microbiologie
et Environnement (LCPME, UMR 7564), qui apporte son expertise microbiologique a la
réalisation du projet. Il s’inscrit également dans le cadre d’une collaboration (Financement sur
3 ans dans le cadre du programme EC2CO-CYTRIX : INSU-CNRS) avec le Laboratoire

Hydrologie et Géochimie de la Surface (LHyGeS, UMR 7517), qui vise a comparer des
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résultats expérimentaux de transport réactif en milieu poreux incluant un biofilm en milieu
artificiel (cellule d’écoulement, LAEGO) et en milieu naturel (carotte de grés de

Fontainebleau, LHyGeS).

9.1 Contraintes du modéle expérimental

9.1.1 Contraintes hydrodynamiques

a) Ecoulement et transport en milieu poreux bidimensionnel

Afin d’assurer un comportement hydrodynamique bidimensionnel, la longueur L, et la
largeur /. de la cellule d’écoulement utilisée doivent étre grandes devant sa hauteur z, . Nous

signifions par la qu’il faut au moins un ordre de grandeur de différence entre elles.
Néanmoins, comme nous souhaitons procéder a des expériences en milieu poreux réelles, et
non dans un modele analogue de milieu poreux type Hele-Shaw, il faut aussi que la hauteur
z, soit grande devant le diametre moyen des grains d . La perméabilité du milieu sera alors

controlée par la granulométrie du milieu et non par son épaisseur totale. Il vient donc les

contraintes suivantes sur les dimensions de la cellule d’écoulement :

d <z, <I,L, (336)

On prendra /, = L, dans la suite de ce travail, ce qui conduit a une cellule carrée.

b) Controle des conditions aux limites
D’autre part, nous cherchons a controler les conditions aux limites en termes
d’écoulement et de transport tout autour de la cellule. La Figure 42 présente les conditions

aux limites que 1’on souhaite imposer au systéme.
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Ecoulement tangentiel

Flux nul
Profil de vitesse homogéne e Profil de vitesse homogéne
direction de
I'écoulement
Concentration imposée Flux convectif

Ecoulement tangentiel
Flux nul

Figure 42 : conditions aux limites recherchées pour le modéle expérimental.

Il faut donc que le montage expérimental vérifie ces conditions aux limites durant les

expériences de transport.

c) Contrdle des conditions de transport

Nous souhaitons étudier plusieurs situations de transport non-réactif (i.e. nombre de
Damkohler nul) caractérisées par leur nombre de Péclet, afin de pouvoir tester la validité¢ des
deux modéles numériques adaptables au cas non-réactif : le modele LEA et le modéle TEM. 11
est donc nécessaire d’étre en mesure de modifier la vitesse d’injection v,dans la gamme
adéquate pour pouvoir faire varier le nombre de Péclet sur la plus grande plage possible, et a
minima entre 1 et 100. Si le diamétre moyen des grains d est pris comme longueur de

référence a I’échelle du pore, le nombre de Péclet de pore Pe, . associé au modéle

expérimental s’écrit :
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d (v, )x
D

Ay

(337)

PeA,cxp =

Le choix des grains constituant le milieu poreux et de la pompe assurant I’écoulement (i.e. le

débit) doit permettre d’explorer la plus grande plage possible de nombre de Péclet.

d) Choix du traceur coloré

Le traceur color¢ doit répondre aux trois exigences suivantes : (i) faible réactivité vis-
a-vis des grains transparents constituant le milieu et vis-a-vis des parois de la cellule
d’écoulement, (ii) faible réactivité vis-a-vis de la population bactérienne et (iii) forte
miscibilité en milieu aqueux. Il doit, par ailleurs, avoir des propriétés d’absorption lumineuse
suffisamment importante dans la gamme de concentrations a explorer. En outre, afin de
permettre 1’interprétation des mesures d’absorption lumineuse en terme de champ de
concentration, cette absorption doit étre régie par la loi de Beer-Lambert (i.e. la concentration

en traceur ne doit pas étre trop importante).

9.1.2 Contraintes microbiologiques

Concernant les contraintes biologiques, 1’objectif est de cultiver un biofilm mono-
espece au sein du milieu poreux (et ce en vue du futur développement d’un modéle de
transport réactif) afin de calculer le plus facilement possible les propriétés réactives
macroscopiques du biofilm a partir des données de cinétiques de biodégradation mesurables
(a savoir les propriétés des bactéries planctoniques - ou cinétiques intrinséques - , e.g. : Wood
et Whitaker, 1998). Il faut donc sélectionner une espéce bactérienne apte a se développer
seule sous forme de biofilm. Pour des raisons évidentes, nous nous limiterons ici a des

especes non-pathogenes. D’autre part, il faut garantir la stérilit¢ du montage tout au long de
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I’expérience, afin d’éviter la colonisation par d’autres especes bactériennes. Afin d’avoir une
procédure reproductible, nous devons aussi étre capable de contrdler le flux de nutriment dans
la cellule d’écoulement et la température du milieu de croissance. Durant la phase de
croissance du biofilm, en particulier, un débit d’injection relativement important du milieu
nutritif® devra étre imposé afin d’avoir croissance d’un biofilm compact et stable (du fait des
taux de cisaillement importants et de la bonne disponibilité du substrat) et de limiter les
gradients de croissance le long de la cellule d’écoulement dus a 1’épuisement du milieu
nutritif. La quantification de ce débit « relativement important » devra vraisembablement étre
effectuée par tatonnement, une fois le montage final réalis¢, en fonction du taux de croissance
bactérienne observé, des pompes a disposition, ... Nous chercherons aussi a obtenir un
¢coulement homogene dans la cellule (« écoulement piston » en absence d’hétérogénéité) ce
qui devrait limiter les gradients de croissance transversaux tandis que 1’inversion périodique

du sens d’écoulement devrait limiter les gradients de croissance longitudinaux.

9.1.3 Contraintes métrologiques

Afin de quantifier les champs spatio-temporels de concentrations obtenus par mesure
d’absorption, le recours a une source lumineuse stable (spatialement et au cours du temps) est
incontournable. En outre, I’information devra étre recueillie par un capteur suffisamment
précis pour détecter les variations d’intensité lumineuse provoquées par la présence du traceur
coloré. Des outils du méme acabit doivent étre envisagés pour I’acquisition du champ de
fraction volumique du biofilm. Pour observer la géométrie du milieu a 1’échelle du pore et
estimer 1’épaisseur moyenne du biofilm, un matériel de microscopie adapté s’impose. Bien

entendu pour mettre en ceuvre toutes ces méthodes, il est nécessaire que les parois de la

> On désigne ainsi la phase aqueuse utilisée pour cultiver le biofilm et porteuse des nutriments et des autres
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cellule d’écoulement comme les grains de milieu poreux soient transparents. La
caractérisation de I’impact du développement du biofilm sur la transparence du milieu final
sera un point a surveiller. En outre, aucun obstacle ne doit se trouver sur les chemins optiques

liant la source lumineuse au capteur via la cellule d’écoulement.

9.2 Test d’acquisition des champs de concentration : choix du milieu poreux

transparent

A la lumiére des contraintes évoquées précédement, plusieurs types de grains
transparents peuvent €tre retenus pour former le milieu poreux artificiel. Ainsi Rockhold et
al., 2007, utilisent un sable quartzeux transparent et Oates et al., 2005, utilisent des grains de
cryolite (pour profiter de la proximité des indices optiques de I’eau et de la cryolite). Les
travaux de Leis et al., 2005, ont montré que le Nafion® (produit par Dupont de Nemours), un
fluoropolymere utilis€ comme membrane échangeuse d’ions dans certaines piles a
combustibles, était un milieu particulieérement favorable au développement de biofilms. Ce
qui rend ce milieu intéressant pour la présente application, c’est sa relative transparence (sur
une épaisseur pouvant aller jusqu’a 3 mm) et la proximité de son indice optique avec celui de
I’eau (1,333 pour I’eau et 1,35 pour le Nafion®). Enfin on peut aussi penser tout simplement
a I'usage de billes de verre, avec ou sans ajustement de 1’indice optique du milieu aqueux
avec I’indice optique du verre (e.g. : Huang et al., 2008).

L’utilisation de tel ou tel milieu n’est toutefois pas anodine. La toxicité de la cryolite
complique singulierement son utilisation. De plus, le doute subsiste sur la capacité¢ de la
cryolite d’étre colonisée facilement par un biofilm. Oates et al., (2005) ont prouvé que des
bactéries planctoniques peuvent vivre dans la phase aqueuse d’un milieu poreux saturé

constitué de cryolite, mais rien n’indique a notre connaissance que 1’interface cryolite-eau soit

substances nécessaires au métabolisme bactérien.
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favorable au développement de biofilms. On exclut le milieu de sable quartzeux de par la
relative difficulté de sa caractérisation géométrique tandis que la trés grande réactivité du
Nafion (il est utilisé généralement comme membrane échangeuse d’ions) doit étre pris en
compte dans le choix du traceur. Enfin la technique d’ajustement de I’indice optique du milieu
aqueux a celui des billes de verre ne peut pas étre envisagée. En effet, le caractere toxique des
additifs a ajouter a la phase aqueuse (e.g. : Huang et al., 2008) est incompatible - en 1’état
actuel des connaissances - avec une croissance bactérienne satisfaisante.

Deux options sont finalement retenues : (i) 1’'usage de billes de verre transparentes et (ii)
I’usage de poudre de Nafion. Bien qu’on rencontre les mémes problémes de caractérisation
géométriques pour la poudre de Nafion (il n’existe malheureusement actuellement a 1’état
commercial que sous forme de films ou de résidus de broyage) que pour le sable quartzeux, la
proximité entre les indices optiques de 1’eau et du Nafion contrebalance cette difficulté. On

peut voir en Figure 43 une photo de grain de Nafion prise a la loupe binoculaire.

Figure 43 : Photographie de grains de Nafion et d'une bille de verre (diamétre 2 mm) prise a la
loupe binoculaire
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Afin de choisir entre ces deux possibilités, un test simple de suivi d’un transport de traceur a
été réalisé dans chacun des deux milieux saturés d’eau distillée. Une cellule d’écoulement
simplifiée a été¢ construite pour mener a bien cet essai. Sur cette cellule parallé¢lépipédique
rectangulaire, cinq ports d’entrée et cinq ports de sortie constitués par des tétes d’aiguille de
seringue alimentent 1’écoulement. L’étanchéité est assurée par 1’utilisation de joint mastic. La
zone d’écoulement fait 6 mm d’épaisseur et 6 cm de large et de long. Les dessins techniques
de cette cellule-test sont consultables en annexe L. La faible quantité de Nafion mise a notre
disposition ne nous a pas permis de remplir entierement la cellule avec les matériaux a tester.
Nous avons donc procédé en remplissant le premier et le dernier tiers de la cellule par des
billes de verre grossieres de 2 mm de diameétre environ et en remplissant la partie centrale - la
zone d’étude proprement dite - par le matériau a tester (bille de verre Retsch - produit
22.222.0002, classe granulométrique : 0,5 a 0,25 mm de diamétre, - ou Nafion® - 35-60 mesh
Powdion, classe granulométrique : environ 0,3 mm de diametre moyen). Les strates sont
séparées par des tamis de 80 um d’ouverture de maille. La Figure 44 présente cette cellule

d’écoulement rudimentaire.

Ports d'entrée et de sortie

Matériaux testé
(ici nafion)

Billes grossiéres

3 L

Tamis Raccord effectué aprés
endommagement

Figure 44 : Photo de la cellule-test remplie de Nafion dans sa partie centrale et saturée d'eau.
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La premicre constatation faite est que les grains de Nafion dans le milieu saturé sont
parfaitement invisibles bien que la transparence du milieu soit inférieure a celle des billes de
verre.

L’essai de tracage a ensuite été suivi uniquement dans la partie centrale de la cellule,
la division de la cellule étant effectu¢ orthogonalement a la direction d’écoulement. La
saturation de la cellule a été effectuée aprés un remplissage préalable au CO,, afin d’éviter la
présence de bulles d’air piégées dans le milieu et diminuant la transparence de celui-ci (le
CO, se dissolvant dans I’eau, des bulles se forment effectivement durant 1’injection d’eau
mais disparaissent au bout de 24 h sous flux d’eau distillée & un débit d’environ 1 mL.min™).
Lors de I’essai de tracage, I’alimentation du mode¢le est assurée par une pompe Ismatec MCP-
Z Process IP 65 munie d’une téte magnétique Micropump (P/N 82092 1006 modele O/C GA-
X21.CFSB). Ce matériel permet d’obtenir des débits allant de I’ordre de 1 ml.min™ & 1 L.min™
environ. La solution utilisée pour le tragage est une solution de Rose Bengale B (CAS 632-69-
9, longueur d’onde d’absorption maximale 548 nm — ¢f. « Conn’s Biological Stains », 1977)
a 10” mol.I'". Des tests préalables a 1’aide d’un spectrophotométre DR2000 ont montré que
I’absorption lumineuse par le Rose Bengale B en solution dans 1’eau distillée suit la loi de
Beer —Lambert jusqu’a une concentration d’environ 2. 10 mol.I". Le choix du Rose Bengale
B a été dicté par la réactivité du Nafion. En effet, des premiers essais ont été menés avec la
Rhodamine 6B (CAS 36877-69-7, longueur d’onde d’absorption maximale 548 nm — cf.

« Conn’s Biological Stains », 1977), chargée positivement en solution, et ont montré une trés
forte adsorption de la rhodamine sur le Nafion. On observe aussi une adsorption avec le Rose
Bengale B, chargé négativement en solution, mais elle est beaucoup plus faible. Le Nafion est
produit pour étre utilisé en tant que membrane échangeuse d’ion, ce qui explique cette forte

réactivité.
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L’observation du transport est effectuée a 1’aide d’un panneau lumineux Mascot
Technology en tant que source lumineuse (complété par un cache en canson noir pour
n’illuminer que la cellule d’écoulement) et une caméra HiSense MKII 12 bits équipée d’un
objectif Micro-Nikkon 60 mm {/2,8D en tant que capteur de I’intensité lumineuse transmise.
Le pilotage de la caméra est effectué a 1’aide d’un processeur Dantec Dynamics (Flow Map
System Hub) et la conversion des images en fichiers «texte » exploitables pour le
dépouillement est effectuée sous Flow Manager (version 4.41.11). Le montage utilisé pour cet

essai de tragage test est présenté sur la Figure 45.

Camera \ l

Cellule
d'écouleme\

Panneau lumineux ——1-____ |
avec cache

Réservoir
de sortie

—

Réservoir
d'entrée

Pompe

Figure 45 : montage utilisé pour les essais de tracage test.

Le temps de s¢jour 7, dans la cellule d’écoulement se calcule facilement en fonction

du débit de la pompe O et du volume V. de I’espace poral de la cellule. Le débit O

pompe pore pompe
est fixé 4 environ 1 mL.min”, et nous estimons le volume de I’espace poral en faisant
I’approximation que la phase solide est arrangée sous la forme d’un réseau cubique de spheres
jointives : on trouve alors une porosité¢ de 0,48 pour les deux milieux testés, billes de verre

fines et Nafion (la porosité pour ce dernier milieu est vraisemblablement moindre compte tenu
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de la forte hétérogenéite géomeétrique de ses grains). Le temps de séjour 7, est alors donné

par la formule :

Vure :
=1 ~10,3 min (338)

pompe

sej

Nous I’arrondissons a la valeur entiére supérieure, i.e. : @ 11 min, pour la commodité de
I’expérimentation. Les essais de tragage sont réalisés en injectant un créneau de solution de
Rose Bengale B 4 10”° mol.I"" pendant 1 temps de séjour, et nous suivons la propagation de ce
signal échelon dans le systéme pendant 4 temps de s€jours (temps d’injection inclu). Deux
expériences de 44 minutes, avec a chaque fois une prise d’image toutes les 30 secondes sont
donc suivies, ce qui fournit 264 images a traiter pour chaque essai. L’information est donnée
par les images sous forme d’une matrice de niveau de gris (un par pixel), compris
théoriquement entre 0 et 4095. En fait le « blanc » de la caméra (la réponse des capteurs dans
I’obscurité totale) n’est pas nul, mais environ égal a 200 (cette valeur de bruit est spécifique a
chaque caméra) ce qui réduit d’autant la gamme de niveau de gris pouvant étre réellement
utilisée. Nous adoptons ici une méthodologie de mesure des concentrations basée sur le suivi
de I’absorption lumineuse. En effet, plus la concentration en colorant dans le milieu observé
est élevée, plus 1’absorption lumineuse est importante et donc plus le niveau de gris observé
est bas. Afin de pouvoir convertir les niveaux de gris de ces images en concentrations, nous
procédons pour chacun des deux essais a une calibration a trois points pixel par pixel.
L’aspect principalement qualitatif a ce stade des mesures effectuées nous a conduits a nous
limiter a 3 points de calibration). La valeur du coefficient de régression moyen ainsi obtenu
est R?= 0,83 dans le cas du Nafion et R?= 0,87 dans le cas des billes de verres. Le milieu est
initialement saturé avec une solution de concentration connue dans la gamme de validité de la
loi de Beer-Lambert, et nous assignons a chaque pixel une correspondance entre le niveau de

gris observé et la concentration injectée. Une telle corrélation repose sur la loi de Beer-
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Lambert. En effet, le niveau de gris CCD(i, j) du pixel (i, j) et le flux lumineux incident
I(i, j) - [W.m™] - auquel il est soumis peuvent étre reliés de la maniére suivante (e.g. : Felder,
2003) :

CCD(i, )= B(i, NI (i, /)" (339)
ou les champs B(i, j) et ¥(i, j) sont des constantes dépendant de I’éclairage, de la cellule et
du capteur. La loi de Beer Lambert s’écrit alors sous la forme

16, j)=1,G, e (340)
ou [,(i,j)est le flux lumineux obtenu pour une concentration nulle de colorant dans la
cellule, ¢ - [m*.mol™] - est le coefficient d’absorption molaire du colorant considéré, (i, j) -
[m] - est la longueur du trajet optique passant dans la phase fluide, et c(i,j) est la

concentration moyenne en colorant dans la phase fluide - [mol.m™]. I vient alors facilement

que :

N CCD(, j)
)= al(z',j)y(i,j)ln(CCDo(i,j)j (34D

In fine, pour chaque pixel, une corrélation linéaire existe entre le logarithme du niveau de gris
et la concentration moyenne. Ainsi, en mesurant pour chaque pixel le niveau de gris pour trois
concentrations de colorant différentes (en 1’occurrence 0 mol.1”, 5.10° mol.I"' et 10™ mol.I"")
et en opérant une régression linéaire type moindre carré entre concentration et intensité
lumineuse, une relation de corrélation, définie pixel par pixel, peut étre établie entre ces deux
parametres. La calibration ainsi obtenue permet de convertir les images brutes en niveaux de
gris en champs de concentrations spatiaux 2D.

Comme une partie de 1’échantillon de Nafion a été souillée (adsorption irréversible de
certaines impuretés sur les grains de Nafion) durant les divers tests précédemment effectués,
nous avons limité notre analyse par méthode optique a la partie centrale de la cellule

d’écoulement test ou étaient disposé les grains de Nafion intacts. Cela a conduit a considérer

-216 -



les rognages présentés en Figure 46 (la zone d’étude est représentée en rouge) pour les

traitements d’images associés a chaque essai.

Sens de I'écoulement
Nafion 1 l Bille de verre

1 -

""
~E

Figure 46 : zones considérées pour le traitement des données.

Nous obtenons ainsi une mesure des champs de concentration sur la zone considérée.
L’annexe M contient I’ensemble des résultats obtenus pour cette série de deux essais de
tragages. Ici ne sera présentée, sur le Figure 47, que la courbe de percée moyennée selon 1’axe

perpendiculaire a I’écoulement en sortie de la zone de mesure.

¢ (molfl)

—o— nafion
—=— billes de verre

0 660 1320 1980 2640
t(s)

Figure 47 : Courbe de percée moyennée mesurée en sortie de la zone de traitement.
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Il faut tout d’abord souligner que les résultats obtenus sont essentiellement qualitatifs
et n’ont pas une fiabilit¢é quantitative suffisante pour pouvoir interpréter des calculs de
moments sur les champs mesurés en termes de propriétés du transport (vitesse de front,
dispersion, ... cf. annexe M). Cela est di principalement aux phénomenes d’adsorption et au
coté primitif du montage (zone d’étude limitée en particulier). Néanmoins, on observe bien
des courbes de percées interprétables qualitativement. Dans les deux cas, on remarque que la
courbe de percée est asymétrique, ce qui est caractéristique d’un transport avec adsorption. Le
phénomeéne est beaucoup plus prononcé dans le cas du Nafion. En outre, ce dernier a affiché
une réactivité importante avec tous les colorants testés (autre que le Rose Bengale), bien que
certains d’entre-eux ne manifestaient qu’une affinité trés faible avec le verre, comme par
exemple 1I’Eriauglocine (ou Brilliant Blue FCF, utilis¢é entre autres par Kildsgaard et
Engesgaard, 2001 - CAS 3844-45-9, longueur d’onde d’absorption maximale dans 1’eau
distillée 625 nm - mesurée au spectrophotometre DR2000). Or, I’absence de réactivité de la
matrice est une des hypothéses fondamentales de la modélisation théorique développée dans
ce travail, et donc I’emploi du Nafion pourrait compromettre la réalisation des objectifs du
modele expérimental, en dépit de ses caractéristiques optiques prometteuses. On se propose
donc d’utiliser un milieu poreux de billes de verre fines avec 1’Eriauglocine comme traceur

coloré (du fait de sa réactivité tres faible vis-a-vis du verre).

9.3 Tests de culture d’un biofilm en milieu poreux

Avant d’aller plus loin dans le développement du modele expérimental, une question
cruciale doit étre posée : Est-ce que le milieu de billes de verre choisi pour ses propriétés

optiques posseéde les propriétés de bio-adhésion suffisantes pour la suite de notre étude ? En
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d’autres termes, arrivera-t-on a cultiver un biofilm sur ce milieu ? Dans un premier temps, la
souche bactérienne Shewanella oneidensis (fournie par le LCPME) a été sélectionnée pour sa
capacité reconnue a se développer sous la forme de biofilm (Anceaux, 2008) et aussi pour des
raisons de logistique locale (la préparation d’inoculum, le stockage d’échantillons de souche
mere congelée, ..., sont des procédures bien maitrisées au LCPME pour Shewanella
oneidensis). Sur la Figure 48, nous pouvons observer une boite de Pétri contenant des
colonies de Shewanella oneidensis cultivées sur milieu nutritif riche LB gélosé (cf Annexe N).

Le test de croissance est effectué¢ dans la cellule d’écoulement utilisée au paragraphe
précédent. Le milieu nutritif aqueux dans lequel se développe Shewanella oneidensis est le
milieu LML+F, c’est un milieu classique de croissance pour cette bactérie (Anceaux, 2008).

La composition du milieu LMLAF est donnée dans 1’annexe N.

Figure 48 : Boite de Petri contenant des colonies de Shewanella oneidensis se développant sur
milieu gélosé.
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25 ml d’inoculum de Shewanella oneidensis dans du LML+F a une concentration
d’environ 10® cellule/ml (Densité Optique 2 600 nm =~ 0.2) ont été préparés selon la technique
microbiologique classique :

- Culture de la souche en boite de Petri durant 79 heures.

- Préparation d’une préculture : prélévement d'une colonie bactérienne sur la boite de
Petri, puis introduction dans 2 ml de milieu riche LB aqueux. Le tout est laissé¢ 16
heures a 30°C (température de croissance maximale de Shewanella oneidensis) sous
agitation (160 rpm).

- Préparation de I’inoculum : introduction de 0,5 ml de préculture dans 50 ml de
LMLAF sous agitation a 30°C pendant 4 heures. Au bout des 4 heures, la densité
optique est ajustée a 0,2 a 600 nm (centrifugation, dilution dans le milieu LML+F).

L’ensemble de ces opérations ont été pratiquées stérilement (« sous flamme » d’un bec

bunsen ¢lectrique ou en flacon autoclavé fermé). L’inoculation de la cellule d’écoulement

a été effectuée de maniere classique, en la saturant (volume poreux = 11 ml) d’inoculum

et en laissant reposer pendant 1 heure. Apres cette phase d’inoculation, la cellule poreuse

a été mise sous flux de LML+F pendant 38 heures (a un débit d’environ 1 ml/min). La

salle ou se déroule I’expérience est climatisée a 30°C pendant 1’ensemble de I’essai de

croissance. Bien que le montage ne soit pas stérile, la cellule test n’étant pas autoclavable

(ce défaut a été corrigé dans la conception de la cellule finale), le caractére sélectif du

milieu LMLAF (la plupart des bactéries - autre que Shewanella oneidensis - ont plus de

difficulté a se développer dans ce milieu) et le temps court de 1’essai ont permis de
s’affranchir des problemes liés a une éventuelle contamination. Une colonisation du
milieu, visible a ’ceil nu, a été observée au bout de 38 heures. La coloration rose typique

des colonies de Shewanella oneidensis était clairement reconnaissable. Sur la Figure 49,
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I’augmentation d’absorption lumineuse due milieu du au développement du biofilm est

mise en évidence.
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t, de la croissance
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t, +38 h de la croissance
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Figure 49 : Augmentation de I'absorption lumineuse du milieu due a la croissance.

Le test est donc positif: Shewanella oneidensis est apte a se développer de maniére
importante (visible a 1’ceil nu) en un temps raisonnable (moins de deux jours) sur des billes de

verre Retsch.
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9.4 Modéle expérimental : cellule d’écoulement et montage

Compte tenu des différentes contraintes et des tests effectués, la cellule d’écoulement mise au
point est en acier inoxydable avec un regard, afin de visualiser I’écoulement dans le lit de
billes Retsch. Le regard et le lit poreux sont de méme surface, (carré de 10 cm de coté) et le lit

poreux fait 0.5 cm d’épaisseur. Cette cellule d’écoulement est présentée sur la Figure 50.

Réservoirs de melange

(invisible ici : usinés directement ) )
dans l'acier du cadre) Ports d’entrée / sortie

Zone d'observation Ports d’entrée / sortie
(lit poreux de bille de verre,
éclairé par un panneaux lumineux)

Figure 50 : Cellule d'écoulement destinée aux essais de transport non réactif en milieu poreux
incluant un biofilm.
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Une des contraintes fortes du modele expérimental est d’assurer I’homogénéité du champ des
vitesses macroscopiques dans le milieu poreux. L’injection de la phase aqueuse dans la cellule
est pratiquée par trois ports d’injection débouchant sur un réservoir de mélange permettant de
lisser le profil des vitesses avant I’admission dans le lit poreux. Nous obtenons ainsi, pour des
débits d’injection suffisamment faibles (e.g. : Iml.min™"), un champ des vitesses homogéne a
I’entrée de la zone de mesure. Cependant, les premiers tests d’injection d’un colorant dans la
cellule entierement saturée d’eau ont fait apparaitre trois panaches de colorant au droit de
chaque port d’injection. Ce défaut était di aux hétérogénéités de concentration dans le
réservoir au moment de 1’arrivée du colorant, hétérogénéités qui sont simplement transportés
dans le lit poreux (si on fait abstraction de la dispersion). Une alternative pour pallier ce
probléme a consisté¢ a remplir completement le réservoir d’entrée de solution colorée (cf.
Figure 52 pour plus de détails) préalablement a 1’injection: un front droit perpendiculaire a la
direction d’écoulement a ainsi pu étre récupéré caractéristique d’un écoulement piston et donc
d’un champ des vitesses homogene dans le lit poreux. Les plans de cette cellule d’écoulement
sont consultables en Annexe O. On peut noter que la cellule admet un plan de symétrie
perpendiculaire a I’axe des ports de sortie et d’injection. Ceci autorise une inversion du sens
d’écoulement en cours d’expérience. Néanmoins, 1’introduction dans la cellule de billes de
verre s’effectue par un des réservoirs de mélange. De fait, on ne peut donc maintenir les billes
dans la zone d’observation par un tamis de 80 pm d’ouverture de maille que d’un coté de la
zone d’observation. De la laine d’acier inoxydable tassée est utilisée du coté ou s’effectue le
remplissage. Ceci compromet la symétrie de 1’écoulement en cas d’inversion du sens de
circulation. Une manicre d’éluder ce probléme serait de prévoir un orifice d’introduction des
billes qui permette de procéder a la mise en place du lit poreux une fois la cellule entiérement

montée. On pourrait alors placer un tamis de maintien de chaque coté de la zone
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d’observation. Cela constitue une option d’amélioration future de la cellule. Cette cellule est
autoclavable, contrairement a la premiére cellule test ; elle peut donc étre utilisée pour des
expériences stériles. Un protocole de saturation de la cellule a été mis au point nécessitant un
remplissage préalable au CO; (c¢f paragraphe 9.2). Enfin, vu les pompes d’injections mises a
disposition, on peut couvrir une plage de nombre de Péclet de pore comprise entre 1 a 350
(pour les billes utilisées, de diamétre compris entre 0,25 et 0,5 mm).

Les différents tests préliminaires menés ont conduit a envisager le montage présenté
sur les Figure 51, Figure 52 et Figure 53 pour les essais de transport non réactif en milieu
poreux incluant un biofilm. Deux pompes sont utilisées : une pompe péristaltique de faible
débit fonctionnant en circuit ouvert, qui contrdle le flux de nutriment dans la cellule, et une
pompe a téte magnétique de débit plus élevé fonctionnant en circuit fermé qui permet de
controler les conditions hydrodynamiques dans la cellule. En particulier, ce montage permet
d’imposer de fort taux de cisaillement dans la cellule (qui favorise la croissance d’un biofilm
compact et homogene, e.g. : Picioreanu et al., 1997) sans devoir utiliser des quantités trop
importantes de milieu LML+F, onéreux et long a produire. Les différents flacons disposés le
long du systeme permettent d’assurer 1’inoculation et les essais de tragage, en milieu stérile ou

colonisé.
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Bras mort 2

Bras mort 1

BE

Vanne 3 voies autoclavable

Tuyau en T autoclavable

Filtre antibactérien phase
gazeuse autoclavable

O O &

— Tuyau autoclavable

Sens de circulation du fluide

v

% Sens de circulation 1

¥ Sens de circulation 2

BS
BE : bonbonne d’entrée (jusqu’a 15 litres de LML+F)

FI1 : flacon d’injection 1 (solution - i.e. eau distillée ou LML+F - colorée)
PBV : pompe péristatique (basse vitesse)

Bras mort 1 : pour chassé les bulles d’air lors de la mise en service

C : systéme de cellule (voir figure 11)
F12 : flacon d’injection 2 (solution sans colorant)
F13 : flacon d’injection 1 (solution colorée)

Fl4 : flacon d’injection 1 (inoculum)
PHV : pompe a téte magnétique (haute vitesse)

Bras mort 2 : pour chasser les bulles d’air lors de la mise en service

BS : bonbonne de sortie (jusqu’a 15 litres de LML+F)

Figure 51 : Projet de montage de modéle expérimental - croissance de biofilm et injection de

traceur.

Nous pouvons voir plus précisément sur la Figure 52 le détail du montage de la connectique

hydraulique autour de la cellule.
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préalable des réservoirs de mélange avant
essai de fracage

Figure 52 : Systéme de cellule d'écoulement.

Ce montage permet de remplir le réservoir d’entrée avant injection de solution colorée dans la
zone d’observation. D’un point de vue pratique, la sortie de la cellule est obstruée et la
solution est mise en circulation dans le réservoir d’entrée, en mettant la sortie a un bras mort.

La Figure 53, enfin, présente le systéme d’acquisition des données (champ de concentration,

fraction volumique de biofilm, observation microscopique du biofilm).
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Processeur déplacement §
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Processeur image : dantec dynamics Flow Map System Hub
Charly robot : Isel automation
Processeur déplacement : Schrittmotor-controller C142-4 Isel

Ordinateur : poste informatique avec Traverse Control Program et Flow Manager

Figure 53 : Systéme d'acquisition des données.

L’usage du systéme de pilotage Charly-robot permet de passer de la position d’acquisition des
champs de concentration ou de fraction volumique de biofilm, avec la caméra en face de la
cellule, a la position d’observation du milieu a 1’échelle microscopique, avec le microscope
AZ100 en face de la cellule. En outre, le systtme Charly-robot autorise des déplacements
précis a la dizaine de microns pres et reproductibles. Ceci permet, par exemple, de suivre la
croissance du biofilm a 1’échelle microscopique en quelques points précis, i.e. : au voisinage
des mémes billes. Le microscope AZ100 présente I’intérét d’avoir un grossissement de x400
avec une distance focale de plus de 1 cm, ce qui permet 1’observation in situ du biofilm dans

la cellule d’écoulement. Une technique de micro-LIF (Laser Induced Fluorescence) a été
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¢galement envisagée pour 1’observation in situ du biofilm en profondeur dans le milieu.
Néanmoins, elle requiert 1’utilisation d’un milieu d’indice optique proche de celui de 1’eau et
n’a donc pas été, pour [l’instant, suffisamment validée pour é&tre présentée. Si le
développement de cette technique aboutissait, 1’usage du systeme Charly-robot permettrait
d’observer le milieu en profondeur en se positionnant de maniére précise et répétable, et en
pouvant intégrer le montage du laser nécessaire a la technique de micro-LIF. Le processeur
image permet I’acquisition et la numérisation des images. En cas d’utilisation d’une technique
de micro-LIF, il permettrait aussi de synchroniser laser et camera. Pour I’acquisition du
champ de fraction volumique du biofilm, nous envisageons d’utiliser du Dextran Blue (CAS
87915-38-6) qui posséde la propriété d’étre exclue des phases organiques (e.g. : Di laconi et
al., 2004). La saturation de la cellule a 1’aide de ce colorant devrait nous permettre de
remonter a une estimation de la fraction volumique de biofilm pixel par pixel. On utilise ici un
raisonnement analogue a celui exposé en paragraphe 9.2 pour la conversion des images en

niveau de gris en champs de concentration spatiaux. Ainsi, si on considere une image N, de
la cellule stérile pleine de LML+F, une image N, de la cellule stérile pleine de LML+F
contenant une concentration ¢, de Dextran Blue, une image N, de la cellule colonisée pleine
de LMLAF et une image N, de la cellule colonisée et remplie de LML+F contenant une
concentration ¢, de Dextran Blue et en notant CCD, (i, j) le niveau de gris du pixel (7, j) de

I’image N, , on peut écrire pour chaque pixel :

£, )= & In(CCD,(i, j)/ CCD, (i, j))
7 v In(CCD,(i, j)/ CCD, (i, j))

(342)

_ In(CCD,(i, j)/ CCD, G, j))j

e i, V=g initial 1
L)) =€, In(CCD,(i, j)/ CCD, (i, j))

initial

Ou la porosité initialee,™™ est supposée constante sur la cellule et connue (on peut

facilement la déterminer a partir d’un essai de tragage stéril non réactif par diverses méthodes
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classiques : méthode inverse, méthode des deux mesures, ...). Une telle méthode n’a encore
jamais été appliquée a I’acquisition de mesures de fraction volumique de biofilm en milieu
poreux.

Le montage finale destiné a mettre en ouvre les diverses méthodes présentées dans ce

chapitre est en cours de validation. Les premiers résultats publiables devraient étre obtenus

d’ici quelques mois.
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CHAPITRE 10 : CONCLUSION
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En guise de conclusion, un retour sur les points importants de ce travail de these sera
effectué, puis une bréve revue des possibilités de développements numériques et
expérimentaux des outils mis en place sera proposée. Enfin, les perspectives a long terme

associées a ce travail seront développées.

10.1 Principaux résultats

Dans la continuité des travaux de Wood et Whitaker (1998, 1999, 2000) et Golfier et
al. (2009) I’établissement de modeles de transport de soluté biologiquement actif en milieux
poreux incluant une phase biofilm a I’échelle de Darcy a partir des données de 1’échelle du
pore a été effectuée, par utilisation de la méthode de prise de moyenne volumique (e.g. :
Whitaker, 1999). Le cas d’une cinétique de biodégradation apparente de type cinétique de
Monod simple a été dans un premier temps étudié¢. Deux modeles a une équation et un modéle
a deux équations ont ainsi été¢ développés pour des conditions de non-équilibre, et sont ainsi
venus s’ajouter au modele d’équilibre local a une équation présenté par Golfier et al. (2009) et
rappelé au Chapitre 3. Ce modele d’équilibre n’a pas été développé au cours du présent
travail, néanmoins il a été¢ étudi¢ de diverses manicres (étude de sensibilité, domaine de
validité, ...) au début de cette thése. L’ utilisation des trois modeles a une équation demande
des temps de calculs plus réduits (compte tenu de la résolution préalable des problemes de
fermeture) que ’'usage du modele a deux équations, mais leurs champs d’application sont plus
restreints. En effet, ils ont été¢ développés pour des conditions spécifiques de transport : en
équilibre de masse local (modele LEA, pour Local Equilibrium Assumption), hors équilibre
avec biodégradation limitée par la cinétique du métabolisme bactérien (modele RRLC, pour
Reaction Rate Limited Consumption) et hors équilibre avec biodégradation limitée par le
transfert de masse externe (modele MTLC, pour Mass Transfer Limited Consumption). Un

exemple d’application de ces trois modeles a une équation a I’étude de la dynamique d’un
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bio-réacteur a lit fixe a été¢ présenté. Le modele a deux équations (modele TEM, pour Two
Equation Model) a été développé quant a lui avec le minimum d’hypothéses indispensables au
changement d’échelle du processus de transport réactif non linéaire (en particulier les
opérations de linéarisation requierent des faibles variations de concentration a I’échelle du
pore par rapport aux valeurs moyennes de concentration a I’échelle de Darcy, ainsi qu’une
importance limitée des phénomenes réactifs). Ces modeles théoriques ont été implémentés
numériquement sous Fortran, puis une étude de leur sensibilité a différents parametres de
I’échelle du pore (épaisseur du biofilm, cinétique de biodégradation dans le biofilm ...) a été
menée. Enfin, leurs domaines de validités respectifs (en termes de conditions
hydrodynamiques et biochimiques de transport, i.e. : en termes de nombre de Péclet et de
nombre de Damkdhler) ont été établis par comparaison entre simulations directes a 1’échelle
du pore et simulations a 1’échelle de Darcy pour des géométries de pores simples (nodulaires

ou stratifiées). Un résumé des résultats de ces comparaisons est présenté en Figure 54.

Nombre de Péclet Pe, Nombre de Damkohler Da,
Modéle LEA <1 <1
Modéle RRLC Da, < Pe, <<100
Modéle MTLC Pe, < Da, <<10
Modéle TEM < 1000 < 100

Figure 54 : Tableau résumant les différents domaines de validité des modéles de transport en
milieux poreux incluant une phase biofilm a I'échelle de Darcy.

Enfin, le cas d’une biodégradation régie par une cinétique de Monod double a été brievement
¢tudié. Les développements théoriques ainsi que les outils numériques nécessaires a
I’extension des modeles développés précédemment a un tel cas de couplage non linéaire entre

les transports de deux especes chimiques sont présentés. Dans le cas du modele a deux
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équations, la nécessité de développements numériques supplémentaires non triviaux pour
parvenir a une telle transposition a été mise en évidence.

Par ailleurs, la conception d’un mod¢le expérimental de transport non réactif en milieu
poreux incluant une phase biofilm a été effectuée. Ce travail a fait ’objet d’une collaboration
avec le Laboratoire Chimie Physique et Microbiologie pour I’Environnement, sur 1’aspect
microbiologique du modele. En outre, une collaboration avec le Laboratoire d’Hydrologie et
de Géochimie de la Surface de Strasbourg a été initiée (Financement sur 3 ans dans le cadre
du programme EC2CO-CYTRIX: INSU-CNRS). Elle vise a comparer les résultats de
transport en présence de biofilm au sein d’un milieu poreux artificiel (lit de billes de verre -
Laboratoire Environnement Géomécanique et Ouvrage) et en milieu poreux naturel (carotte
de Grés de Fontainebleau - Laboratoire d’Hydrologie et de Géochimie de la Surface de
Strasbourg). Le modele expérimental de transport non réactif en milieu poreux incluant une
phase biofilm développé dans cette theése est actuellement en cours de validation. Les

premiers résultats publiables sont attendus pour les prochains mois.

10.2 Possibilités de développements numériques

Un des premiers points a aborder pour améliorer les codes numériques associés aux
différents modeles développés est la prise en compte des conditions de moyenne nulle par
phase. L’approche classique qui consiste a retrancher la valeur moyenne du champ de
fermeture apres calcul de la solution (la solution d’un probléme de fermeture est obtenue a
une constante pres) ne peut étre appliquée dans les cas des modeles LEA et TEM compte tenu
de I’existence de deux conditions de moyenne nulle (une par phase). Actuellement, elles sont
implémentées directement dans le solveur utilisé (généralement un Bi-Gradient Conjugué

Stabilisé), ce qui pose parfois des problémes de convergence, en particulier a fort nombre de
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Péclet. L’usage d’un solveur de type SOR (Successive Over Relaxation) peut €tre dans ce cas
envisagé. Néanmoins, cela augmentera considérablement les temps de calcul et ne permettra
que partiellement de résoudre ce probléme. L’optimisation des méthodes numériques utilisées
pour les calculs a fort nombre de Péclet est donc un des chantiers d’amélioration possible des
codes numériques développés. Plus généralement, une diminution des temps de calcul
(particulierement intéressante dans le cas de géométries 3D) pourrait étre atteinte par
I’optimisation de I’implémentation des codes numériques (redondances, stockages des
intermédiaires de calcul, format des données, ...).

Il serait aussi intéressant de procéder a I’application des modeles de non équilibre
(RRLC, MTLC, TEM) sur une géométrie tridimensionnelle réaliste, comme cela a été fait
pour le modele d’équilibre (LEA).

Enfin, le développement de techniques numériques adaptées a 1’'usage du modele de
transport a deux équations dans le cas d’une cinétique de biodégradation de type Monod
double, permettrait d’avoir le champ d’application le plus large possible des modeles de

transport bioréactifs présentés ici.

10.3 Possibilités d’amélioration du modeéle expérimental

Un premier point pour ’amélioration du modele expérimental est la maitrise du
remplissage de la cellule par les billes de verre. Dans 1’état actuel, il faut introduire les billes
par un des réservoirs d’admission de fluide de la cellule. Cela empéche de disposer un tamis
de maintien des billes de verre du coté ou est effectué¢ le remplissage. On opte alors pour une
couche de laine d’acier inoxydable tassée. La symétrie de 1’écoulement est ainsi mise en
défaut quant on inverse le sens de circulation dans la cellule. Ce probléme pourrait étre résolu

par I’ajout d’un port de remplissage pour les billes de verre sur un des cotés de la cellule.
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Par ailleurs, la mise au point d’une technique de micro-LIF pour observer le milieu a
I’échelle du pore et caractériser la morphologie du biofilm serait un apport important pour la
qualit¢ de la comparaison entre résultats expérimentaux et modélisations numériques.
L’identification d’un fluorophore adapté (qui permette de marquer le biofilm sans toxicité
pour les populations bactériennes et qui convienne au matériel de LIF a disposition —
longueurs d’onde d’absorption et d’émission) sera un des points clés de cette mise au point.

Enfin, 'utilisation de grains de cryolite a la place des billes de verre, si ceux-ci se
révélaient bio-colonisables, pourrait améliorer les propriétés optiques du montage. Cela
augmenterait la précision de 1’acquisition des champs de concentration et pourrait permettre

une observation par micro-LIF en profondeur du milieu.

10.4 Perspectives a long terme

La poursuite de ce travail expérimental avec la prise en compte des processus réactifs
(i.e. : avec biodégradation) est un des objectifs de la thése de Tiangoua Koné (2008-2011),
doctorant au LAEGO dans I’équipe « Transport en Milieux Poreux ». Le travail de doctorat
présenté ici s’inscrit donc dans un programme a plus long terme d’étude de la dynamique des
biofilms en milieux poreux. La premiére prise en compte des processus réactifs sera effectuée
pour un traceur mod¢le, i.e. : un colorant biodégradable non toxique. Cela constituera un
premier pas vers I’étude de la biodégradation de polluants organiques réels (type HAP ou
solvant chloré, par exemple) en milieux poreux incluant une phase biofilm. Dans cette
optique, une instrumentation de chromatographie en phase gazeuse, nécessaire pour la
caractérisation des produits de biodégradation d’un composé organique, est en cours
d’installation au LAEGO (Groupe de travail thématique 2 - Transport des polluants et

procédés physico-chimiques de dépollution - GISFI). L’utilisation conjointe des modeles
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numériques développés au cours de ce travail et d’'un modele expérimental de transport avec
biodégradation permettra dans un premier temps la validation expérimentale des modeles de
transport dans le cas réactif (avec le colorant non toxique), puis dans un second temps I’étude
approfondie des phénomenes complexes de biodégradation d’un polluant réel.

Par ailleurs, ['utilisation des modeles de transport couplés avec un modéle de
croissance, comme celui actuellement développé au LAEGO (e.g. : Golfier et al., 2007b),
permettra d’étudier la dynamique des biofilms en milieux poreux, et en particulier les
couplages transport-croissance. La mise au point de la technique de micro-LIF d’observation
du milieu poreux a I’échelle du pore permettrait de plus de procéder a 1’étude de cette

dynamique par comparaison de résultats numériques et expérimentaux.
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ANNEXE A : ANNEXE A.1 DE GOLFIER ET AL., 2009

L’annexe A.l de Golfier et al., 2009, relative a I’établissement des équations macroscopiques
ouvertes (31) et (32) a partir des équations de 1’échelle du pore et du biofilm (25) a (30), est

ici reportée. Les références bibliographiques utilisées dans cette annexe sont les suivantes :

[13] : Cushman et Ginn, 1993.

[24] : Howes et Whitaker, 1985.
[70] : Whitaker, 1999.

[71] : Wood et Whitaker, 1998.

[73] : Wood et Whitaker, 2000.
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that apply to the upscaled representation. The single largest dif-
ficulty in this computation is that it is not currently possible to
tell a priori what volume constitutes a ‘representative’ one, and
that ‘representativeness’ depends strongly upon the particular
processes of interest. To address this problem, one must essen-
tially conduct a kind of convergence analysis by adopting a set
of increasingly complex unit cells, and then examine conditions
for which the effective parameter no longer depends strongly
upon additional complexity within the unit cell.

These two results are each useful, depending upon the intended
purpose of the macroscale model that is developed. If one is inter-
ested only in establishing the proper form of the mass balance
equation and the domain of validity, then no extensive closure
problem needs to be solved. In essence, in this case, the parameters
would be treated as being empirically measurable, but one at least
has the confidence that the macroscale model that is adopted takes
a self-consistent, proper form. In the second case, one hopes that
some macroscale variables will be evidently highly correlated with
the macroscale parameters. From this study, for example, the re-
sults suggest that the macroscale effective dispersion tensor is cor-
related strongly with the volume fraction of the biofilm and fluid
phases, and with the correlation structure of the medium (i.e.,
the results from periodic and random media lead to different
behaviors). The goal for this second approach is that ultimately a
handful of such parameters can be established such that the effec-
tive dispersion tensor can be predicted with reasonable accuracy
for a wide range of media. Although this study represents only
an initial foray into the various kinds of media that might be
encountered, it nonetheless lays out an approach which can be
adopted in principle for any kind of structure within a representa-
tive volume characterized at the microscale.
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Appendix A. Development of the volume averaged equations
A.1. Averaging and simplifications

Although forming the volume average equations is conceptually
straight forward, it does involve significant algebraic effort. We
have provided the details of this development in this appendix.
In Fig. 1, we have illustrated the three-phase system (biofilm, fluid,
and solid) defining the microscale physical problem. The micro-
scale equations are provided in the body of the paper, and are
rewritten here for convenience

Biofilm phase
62’2‘” =V (Daw - VCaw) + Rao in the w-phase, (A1a)
B.C.1 — Ny - Daw - Vean =0 at Ay, (A.1Db)
B.C.2 — Ny - Dy Vs, =0 at Ay, (A1c)
B.C.3 Cay = KnegCawy  at Ay, (A.1d)
B.C4 — Ny - Daw - VCaw = —Ngyy - Dy Vep,  at Ay, (Ale)

Fluid phase
% + V- (VyCay) = V- (Day - VCay) in the y-phase. (A.1f)
In Eq. (A.1a), Ry, is the nonlinear reaction kinetic term
RAm = —HauPo Cho Co ( A.Z)

Caw + KAw Cpow + KB(U ’

In the developments that follow, we assume that within the averag-
ing volume we can ignore variations in the parameters Dy, Day,
Hawys Peo KA,[m KB,(U- and KA,eq-

We wish to determine the macroscale transport equations that
apply at the scale of the averaging volume illustrated in Fig. 1. To
develop these expressions, we form the volume average of the
two phases in which there is non-negligible transport. We begin
by forming the superficial average of the transport equation for
the w-phase, Eq. (2), yielding

<G%> = (V- (Dao - Vean)) + (Raw)- (A3)
For the system under study, microbial growth will create conditions
where the surface of biofilm phase moves at a velocity w due to the
increasing volume of the w-phase. Under these conditions the gen-
eral transport theorem [70] is required to interchange spatial inte-
gration and time differentiation,

General transport theorem

aCAw _a<CAw> 1 /
< ot >* ot *17 o8 nru‘y WCA(/)dA (A4)

For interchanging spatial differentiation and integration, we need to
make use of the spatial averaging theorem [24]. For three-phase sys-
tems, the averaging theorem takes the form [70]

Spatial averaging theorems

NyiCan dA7 (AS)

o (t)

1 1

(chw> = V<CAw> + 7—/ /A(,,:,(t) nw"yCAw dA + 7 /A
1 1

(V) =Vica) +— / Ny, Cay dA + — / n,ChydA.  (A6)
e 7 I

Applying Egs. (A.4) and (A.5) to Eq. (A.3), we find

dlc w 1
M = V . <DAa) . VCA> +T / n(uy N WCA(U dA
ot 7 Jam(©
1
+ 7 /w . nruy . (DA(u : VCA(u)dA
1
7 A Ny - (DAw . VCA(»)dA + <RA(u>w- (A7)
- ('I/(([)

Applying Eq. (A.5) a second time and using the definition of the
intrinsic average ({Caw) = £w{Caw)”’) yields

e lCro)™) _ g | {DAUJ - (awv<cAw>‘“ + (Cao) Ve

ot
1 1
+— Ny Cacy dA + — Ny, Caey AA
Y JAwy(t) v JAwi(t)
1
+— Ny - WCap dA
7 Agp(t)
1
+ 7 Ilwy . (DAw . VCAw)dA
Awy ()
1 7
+ e Ny - (DAru . VCA(u)dA + S(U<RA(/)>CO~
y A(/)K (t)

(A8)

We will adopt two simplifications to the averaged transport equa-
tion for the w-phase. The first is that the term involving convection



480 F. Golfier et al. / Advances in Water Resources 32 (2009) 463-485

of the boundary can be neglected. Generally, the rate of biofilm
growth will yield a boundary flux that is much smaller than the dif-
fusive interfacial flux, i.e.,

Ny, - WCap <K Ny - Daw - Vaw, (A.9)

or, in other words, the time-scale associated to the geometry evolu-
tion is much longer than the other physical and chemical process
time scales. A similar restriction has been discussed in more detail
by Wood and Whitaker [71]. The second simplification is that the
nonlinear reaction term can be averaged to yield a result of the form

<CA(u ) @ <CB(u > @
<CA(u > @ + KAw <CB(:)> @ + KB(u

(RA(U>w = —HawPo (AlO)
Although the reaction rate term is nonlinear, it is a particularly be-
nign nonlinearity that is bounded by linear forms in the limits
(Cam)” < Kacr (CB)™ < Kpey and (Caey)® > Kaws (CBr)® > Kpeo

For this reason, the averaged reaction rate can be put in the
form of Eq. (A.10) under the very mild restrictions. The develop-
ment of Eq. (A.10) and the restrictions associated with its use are
developed by Wood and Whitaker [73]. The simplified averaged
transport equation takes the form

Averaged equation for the biofilm

a(g(u <CA(u>m)

a v

Dao - <8wV<CAw>w + {Ca0) " Vo

1 1
+ e / nw"yCAw dA + v / Ny Caw dA
7 Jaw 7" Jontt

1
+ 7 na)",' : (DAw . VCA(I))dA
Atu‘/ (t)
1

V" JAon(®)

| LPSYR (DAw . VCA(U)dA

<CAw>w <CB(u>w
CAw>w + KAw <CBu)>m + KB(J)

—CollanPw ( (A] 1 )

The same basic procedure can be followed to develop the average of
Eq. (A.1e), yielding

Here we have imposed a constraint similar to the inequality (A.9)

N, - WCay K My - Dy Veay, (A13)

that allows us to neglect the convective flux that arises from the
growth of the microbial phase.

The velocity term that appears in Eq. (A.12) requires some spe-
cial treatment. First note that by the spatial average theorem

1
(V- (vyew)) = V- (Vylhy) + = / Ny, - V;Cay dA
" Javw(t)
+l/ N, - V,Ca dA. (A.14)
7" St

Note that at the y-x and the y-w interfaces the normal convec-
tive flux is identically zero, allowing Eq. (A.14) to be simplified to

(V- (Vyem)) = V- (Vylpy). (A.15)
To simplify further, we define the spatial decompositions

v, = (V) +V,, (A.16a)
Cao» = (Caw)” + Cawrs (A.16b)
Cay = (Cay)” + Cays (A.16¢)
so that

Vo (VyCay) = V- (V) (Cay)” + Vi (Cmy) + (V) Cay + Vi Cay). (A7)

For the purposes of this analysis, we will impose the restrictions

(A.18)
(A19)

<‘~’7 (CA",' ) ! > < (‘71' EAy > ’
() Cay) < (VyCay)-
These restrictions have been examined in more detail by Whi-

taker [70, Sections 3.2.1, 3.2.3, 3.3.1]. When this restriction is valid,
Eq. (A.14) can be simplified to the form

(V- (VyCay)) = V- (8,(v,) (Ca)) + V- (V) (A.20)

Substituting Eq. (A.20) into the volume averaged representation
given in Eq. (A.12) yields
Averaged equation for the fluid

(e, (ca)’ v . y 1 1
eem)) | g (&(Vy) (cw)’) =V - | Day(&,Vcm)' + (Cay)' Ve, +7/ 1,Cay dA + - / n;Cay dA)
ot —_— V" St 7" JAontt)
. Convection
Accumulation V"
Diffusion
1 1 -
+— / N, - (Da,Vea,)dA +— / Ny - (Day Veay)dA =V - (V) - (A21)
a oy (1) 4 Awi(t) —

Interfacial Flux

0(&y(cay)’)

o~ (Ve (view)) = V- {QA.,, (&,V{cay)” + (cay)' Ve,

1/'
+— n,,Cay dA
TV Japy

1
+— N, Cay dA
V" Jnett)

1
+— ny, - (@A}YVCAV)CIA
L
1
+— N, - (Z4,Veay)dA, (A12)

,1/ A(Ul\' (t)

Dispersion

Egs. (A.11) and (A.21) represent the volume averaged equa-
tions for the w- and y-phases, respectively. One difficulty with
these expressions is that the microscale concentrations cs, and
Cae Still appear on the right-hand side of the equation, so the
equations are not yet closed (i.e., the independent variables are
not yet expressed solely in terms of averages). Additionally, the
equations are nonlocal in the sense of Cushman and Ginn [13].
We will discuss the method for closing the averaged equations
in more detail below. First, however, we will examine the prob-
lem of nonlocality, and the constraints required to localize the
transport equations.



Annexe B : Développement du probleme de fermeture pour

le modeéle RRLC

Si on considere 1’égalité :
Cop = Cp—fCy) (B.1)
Et si on soustrait 1’équation de transport macroscopique ouverte pour la phase fluide (32) a

I’équation de transport microscopique dans la phase fluide (33), on obtient I’équation suivante

&CA7+€_1(C >V& = V.(D, V& )-vVE —vVic, Y +('Ve ) (D, -Vic, )
Y Ay Ay Ay 7 Ay V4 Ay V4 V4 Ay Ay

dt ot
— £'V.|leD -ijna dA+ijn5 dA
4 y T Ay - Ay wCay
Vs aow Ve 40 (B.2)
L1 L1
&' | (D Ve, )dd= &' = [ n (D, Ve, ) dd
Ay (®) Ay (1)

1 ~ o~
- &, VAV C,)
On simplifie ensuite cette équation par des comparaisons des ordres de grandeurs de différents

termes et en utilisant I’hypotheése de séparation des échelles. Ces estimations meénent aux

relations suivantes (e.g. Quintard and Whitaker, 1993) :

vV.(D,,-Vi,)>(g,'Ve,) (D, -Vic,)) (B.3)
VVE, >V(VE,) (B.4)
. L1
V-D,Ve,) > &'< [ n,(D,Vic,))d (B.5)
0)
. L1
V-D,Ve,) > &'< [ n,(D, Ve, | (B.6)
0

~ - 1 . 1 ~
v-(D,,-Vée,) > gylv.lgyDAy-(V j n,cC, dAd+ 7 .[ n,c,, dAH (B.7)

¥ Ay (0) 7 Ape(t)



V(D Vi) » Jw (B.8)
A ot '

. o 7078},
VD, Vi) > &Yc,) —7 (B.9)

Les termes négligés dans les estimations ci dessus sont des termes non-locaux, c’est a dire des
termes pour lesquels la déviation spatiale est évaluée dans d’autres points que le centre du

volume de prise de moyenne. Ces valeurs sont des quantités moyennées, dont ’ordre de

1 , 1 . L
grandeur est o 7 alors que les autres termes sont de I’ordre de o 7 ce qui autorise a les
/4

négliger. L’équation en déviation devient :

v Ve, +V Ve, ) =

V(D Vé,)-— [ n,. (D, Vé,)da- 1 [ n,(D,-vé,)d ®.10)
Y Ay (0) Y A (©)
C.L.1 -n, D,Vé, = n,DV(c,) suwA, (B.11)
C.L2 ¢, = 0, surA (B.12)
La derniére condition aux limites est imposée par I’hypothése c¢,, = K, {(c, )", en 4, du

modele RRLC. Afin d’obtenir le probléme de fermeture du modéle RRLC, on injecte

I’hypothése de fermeture

¢, = b, -Vic,) (B.13)
dans 1’équation en déviation. Une hypothése importante est faite a ce stade de I’analyse : il

s’agit de ’hypothese de petites variations a I’échelle inférieure des gradients de concentrations
macroscopiques (c¢f- Kechagia et al., 2001, pour une analyse des limites d’une telle hypothése),

qui nous autorise a écrire :

vé, = Vi) Vb, (B.14)

Et si on considére &, comme une quantité constante dans I’espace a petite échelle, on obtient le

probléme de fermeture suivant :



v,Vb, +Vv, =

1 1 (B.15)
V-(D,,-Vb,)=D,|— [ m,-Vb, dd+ — [ n, Vb, d4
0 ¥ A (0)
C.L.1 -n,-Vb, =n_, surd, (B.16)
C.L2 b, =0, surd, (B.17)

Des conditions de périodicité et de moyennes nulles par phases doivent étre ajoutées pour clore

ce probléme.






Annexe C : Développement du calcul du facteur d’efficacité

Nous débutons ce développement par 1’écriture du flux interfacial entre les phases et @ sous

la forme :

K /4
= | nm-(DAy-VcAy)dAzw [ n,(D,-VS,,)d4 (C.1)

A () Q)

Dans le cadre de I’hypothése de quasi-stationnarité des échanges entre phases a 1’échelle
microscopique, on peut considérer que la valeur du flux interfacial et celle du taux de
dégradation total dans la phase biofilm sont égales. Nous définissons ensuite le facteur
d’efficacité de la réaction comme le rapport entre le taux de réaction observé et le taux de
réaction maximal, qui serait observé si la totalit¢ de la phase biofilm était exposée a la
concentration de I’interface biofilm-fluide. Le facteur d’efficacité 74 peut donc étre exprimé

sous la forme :

K "+ K
4 :X*L o <CA7> = j nm'(DAw'VSAw)dA (C.2)
Vw Cro lqupa)V Ay (1)

Considérant cette définition du facteur d’efficacité, le flux interfacial peut étre réécrit de la

maniére suivante :

1 _ 1 . KA,@ <CA7>7
v Jmnm (D,,-Ve,,)dA=n, > Vj ,qupchwde (C.3)

et finalement, il vient

1 * KA,eq <CA}/>7
s j n7w ’ (DAw ’ VcAa))dA = nAgwlqupchw

2
4 Ay (1) K, <CA7> +K,,

(C.4)

Si on met I’expression du facteur d’efficacité sous une forme adimensionnelle, on obtient :



(K. +1)

VS, )dA C.5
e s =

Ay

.=

Dans cette expression, nous avons utilisé les grandeurs adimensionnées suivantes :

2
Da, = Lo Mo C6)
DAwKAw
/4
KA,e CA
Ky =% (C.7)

Aw



Annexe D : Résultat des comparaisons entre modele par

changement d’échelle et simulations directes

On présente ici les tableaux récapitulatifs des différences relatives entre les différents

moments des distributions (dérivés des courbes de percée ou profils de concentration)

obtenues a 1’aide des mod¢les par changement d’échelle et des simulations directes. Les

conditions hydrodynamiques vérifiant nos critéres de comparaison sont surlignées en vert.

modeéle LEA

Moment d'ordre 0

Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+06 19,57%
2,E+05 0,00% 0,00% 5,90% 132,07% 22,56%
1,E+05 0,00% 0,00% 0,76% 36,19%
1,E+04 0,00% 0,00% 0,00% -0,04%
1,E+03 0,00% 0,47% -6,47% 1,91%
1,E+02
1,E+00 -0,18% -0,08% 0,08%
1,E-02 -0,04%
Moment d'ordre 1
Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+06 -91,57%
2,E+05 -57,37% -87,75% -90,18% -52,08% -15,27%)
1,E+05 -99,98% -83,92% -82,15% -73,69%
1,E+04 -42,25% -57,53% -75,24% 584,61%
1,E+03 -24,15% -29,49% -2,22% 4,22%
1,E+02
1,E+00 -0,02% 0,53% 2,77%
1,E-02 1,34%




Moment d'ordre 2

Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E406 -100,00%
2 E+05 100,00%  -99,99%  -99,41%  -59,88%  -10,11%
1,E+05 -99,98%  -99,90%  -97,76%  -90,33%
1,E+04 -97,15%  -98,15%  -97,39%  4209,67%
1,E403 -63,87% -61,51% -4,46% 9,15%
1,E402
1,E+oo— 5,86%
1,E-02 278%
Modeéle RRLC
Moment d'ordre 0
Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E406 19,57%
2 E+05 0,00% 0,00% W
1,E405 0,00% 0,00%
1,E+04 0,00% 0,00% 0,00%  -12,18%
1,E+03 0,00% 0,40% -0,55% 1,21%
1,E402
1,E+00 -6,57% 0,35% -0,03%
1,E-02 -0,03%
Moment d'ordre 1
Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E406 -91,57%
2 E+05 54.83%  -78,71% W
1,E405 -87,00%  -60,89%
1,E+04 16,42%  -40,20%  -42,13%  1305,08%
1,E+03 -16,03% 13,41% 3,00% 2,84%
1,E402
1,E400 0,29% 4,99% 8,82%
1,E-02 7,50%




Moment d'ordre 2

Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+06 -100,00%
2 E+05 -98,54%  -98,76% w
1,E+05 94.76%  -92,44%
1,E+04 -48,88%  -83,61%  -7546% 15087,82%
1,E+03 -49,21% -31,34% 6,30% 6,10%
1,E+02
1,E+00 0,58% 10,57% 19,14%
1,E-02 16,12%
Modeéle MTLC
Moment d'ordre 0
Da\Pe 1,E-02  1,E+00 1E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04  1,E+05
1,E+06
2,E+05 -0,11%  -47,75% -95,74%  -96,69%
1,E+05 0,11%  -50,28%  -76,39%
1,E+04 0,11%  -50,66%
1,E+03 0,00% 0,36%  -20,00%  -1,27%
1,E+02
1,E+00| -100,00% -100,00% -49,81%
1,E-02 -99,79%
Moment d'ordre 1
Da\Pe 1,E-02  1,E+00 1E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04  1,E+05
1,E+06
2,E+05 83,16%  64,07% -16,19%  -12,27%
1,E+05 131,75% 111,18%  16,96%
1,E+04 62,13% 1638,93%
1,E+03 -25,57% 2871%  12,79%  5,48%
1,E+02
1,E+00]  0,98%4.1075% 17,62%
1,E-02 25,09%




Moment d'ordre 2

Da\Pe 1,E-02  1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+06
2,E+05 145,35% 34,33% -30,63% -8,56%
1,E+05 382,18% 124,65% -6,83%
1,E+04 153,08% 17760,54%
1,E+03 -59,27% -37,01% 28,34%  11,87%
1,E+02
1,E+00 2,89%1,7.10"9% 39,99%
1,E-02 59,32%
Modele TEM

Moment d'ordre 0

Da\Pe 1,E-02 1,E-01 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04
1,E+04
1,E+03 7,86% 3,68%
1,E+02 7,68%
1,E+01 9,54% 3,17% 0,71%
_ 4,34%,
Moment d'ordre 1
Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+04
1,E+03 0,19% 2,54%
1,E+02 0,67%
1,E+01 0,08% 0,26% 5,67%

_ 6,59%




Moment d'ordre 2

Da\Pe 1,E-02 1,E+00 1,E+01 1,E+02 1,E+03 1,E+04 1,E+05
1,E+04
1,E+03 0,40% 5,35%
1,E+02 1,39%
1,E+01 0,16% 0,53% 12,43%

_ 14,18%)







Annexe E : Etablissement du probléme gouvernant les
déviations en concentration associé au modele a deux

équations

Si nous soustrayons les équations macroscopiques de transport ouvertes (équations (32) et
(33)) aux équations de transport a 1’échelle du pore (¢quations (26) et (27)), nous obtenons
les équations suivantes :

Phase w

P ey L L VD, VE, )V VE, —¥ Ve, )
£y +E, (cA7> el (A7 cA;,) v,ve, —v, <cA7>

+(£,'Ve,))-(D,,-Vic,)")

Y Ay

- 1 . 1 ~
_gyIV.{SyDAy-(V .[ n,c, dAd+ v J- n,c, dAJ] (E.1)
Y Agy

o1 -1 1
—871;,4'[/1170) '(DA7'VCA7) dA _871;A'[/n7"'(DA7'VCAV) d4

1 ~ o~
- £, V-(v;,cM)

Phase y
Yo g}, )" Ko = VD, VE,)+(EVE,) (D, Vic,))
dt at
1 1 - 1 -
—£,'V-| €D, | — [ n,E,dd+ —[n,é,, dA
Yy h Vy i (E.2)
a1 g
- &, ;Av[ynwy'(DAw'VcAw)dA — & ;Av[xnwx'(DAw'VcAw)dA
- 8;)1 (RAa)_<RAa)>w)
Avec

C.L.1 -n,.D,-Vé, = n,-D, Vi, surd,, (E.3)



C.L2

C.L3

C.L4

Ou

et

~ /4
-n, D,Vé, = n,DV(c,), surd,

(Cio)’+Cp = K, (C,+(cy)7), surd,

n,D, Vé,+n, D, Vi,) =
n,,-D,Vé,+n, D, Vic, ), surd,

R _ *
Ao lqupw cBw

Aw

+K

Aw

- {ew)”

R, =
< Aa)> luAa)pa) CBa) <CAw>w+KAw

(E.4)

(E.5)

(E.6)

(E.7)

(E.8)

La prise de moyenne du terme réactif présentée par I’équation (E.8) a été établie dans

Wood et Whitaker, 1998. Il est important de noter que cette prise de moyenne nécessite

I’hypothese suivante :

(e’ >¢,,

(E.9)

Nous simplifions ensuite ces équations par des comparaisons des ordres de grandeurs des

différents termes et en utilisant I’hypothése de séparation des échelles (Quintard et

Whitaker, 1993). Ces estimations meénent aux relations suivantes:

VD, -Vé,) > &'V-|eD, | —

V.(D,,-Vi,)>(g,'Ve,) (D, -Vic,))

VVE, >V (V)

VD, Ve,) > &' [ n, (D, v{c,))ds

Ay (D)

.[ 7wcA7dA+ — j n cAydA

¥ Ay (0) ¥ Ap(t)

(E.10)

(E.11)

(E.12)

(E.13)



VD, Vi) > &'~ | nW'(DAy'V<cA7>7)dA (E.14)

Ay (1)
5
V.(D, Vi) » (E.15)
ot
o€
V.(D,,-Vé,) > g;l<cA7>70_)—t7 (E.16)
v-D,,-Vé,)>(,'Ve,) D, Vic, ) (E.17)
v.D,,Vé,)>eV-|eD,, Vi [ n,E,, dd+ Vi [ &, d4 (E.18)
¥ Ayy ¥ A,
V.D, Vi ) > e & [ n,(D.0V(c,,)") a4 (E.19)
Ay ()
vV.D, -Vé,) > e;% [ (D V{c,)") da (E.20)
AR)A’
v.D, Vi) » Lw (E.21)
ot
v.D, Vi) > s;,‘<cAw>“’% (E.22)

Les termes négligés dans les estimations ci dessus sont des termes non-locaux, c’est a dire
des termes pour lesquels la déviation spatiale est évalu¢ dans d’autres points que le centre

du volume de prise de moyenne. Ces termes sont des quantités moyennées, dont I’ordre de

1 , 1 . L
grandeur est o 7 alors que les autres termes sont de 1’ordre de o 7 ce qui autorise a
/4

les négliger. Les équations en déviation deviennent :

Phase w



dJc
—% = V«(D,,-V¢,)-v Vi, —V.,V(c,)

ot
D ! Ve, dA ! Ve, dA
— Yy 7!11760 Cay +7In}«- Cay
Y Ay ¥ Ay
Phase y
9z, _
&/; = V ' (DAw ’ VcAa))

[n,-vé, dA]
A

7w

1 - 1
_DAw'[V_Inwy.VcAwdA-i_ V_

wAmy @

- 5;11 (RAaJ _<RAaJ>w)

Nous exprimons ensuite le terme déviationnel de réaction de la maniére suivante :

2] * c <cAw>w
R —(R — Aw _
Aw < Aw> luAa)pw CBw {CAH, + KAa, <CAw>a) + KAw }

<cAw>w +Chp _ <cAw>w }

(Cho) +Cio+ K (i) +K 4o
(1) + 1) (o) + K oo) = (o) ((C0) +C0+ K o)
((cao)” + 10+ K o) ((Ca0)” +K o)
((Can)” + 210 ) ((Cao)” + K o)~ (Ca0)” ((Ca0)” +Ca T K 1)
((cAwY’ +é,, +KAw)(<cAw>“’ +KAw)
{(<cm>“ K o)+ {c)” eAwKAw)}

—(<cAw>w2 +c,, <cAw>w +K,, <cAw>w)

= :qupa) c;w {

*
= :uAa)pw cBw

.
=H,10Po Cpo

= UyPy ;
e e <cAw>w2 + gAw <CAw>w + KAw <cAw>a) + KAa) <cAa)>w + KAa)aAw + Ksz

cAa)K Aw

HaoPo Co (o) 410 (o) + Ko (Cao)” + K o (1) +K 1o+ K 1
5Aa)KAw
(cAw>w2 +K 10 (o) K o (Co) +K o
EAwKAw

((can) +K.)

*
= :uAa)pw cBw

*
= :qupw cBw

On a alors un probléme en déviation qui s’exprime de la maniére suivante :

(E.23)

(E.24)

(E.25)



Phase w

K

Aa)cAa)

:qupa)c;w » > = V'(DAa)'VgAw)
(<cAa)> +KAa))
(E.26)
D, |- [ n,,-vé,di+ S [ n,-Vé,, d4
Vw Ay () @ A, (1)
Phase y
v, Ve, Y +v,Vé, = V(D,VE,)
1 ~ 1 ~ (E.27)
—DA{ZJ n, Vé, di+ v n, Ve, dAJ

C.L.1 -n,.-D,, V¢, = n, D, Vi, surd,, (E.28)
C.L2 -, D, Ve, = n,.DV(c,), sud, (E.29)
CL3 (Cio)’+ 9 = K, (G +(cy)), surd, (E.30)

n,D, Vé,+n, D, Vi) =

(0]

CL4 , (E.31)
n, D,Vc, +n, 'DA7V<CA7> , surd,

Et finalement, en considérant les conditions aux limites associées, on peut établir la forme
finale du probléme gouvernant les champs de déviations ¢,, et ¢,

Equation en déviation pour la phase biofilm @

x K, ¢
:qup a)cBw ZQ)CAW 2 =
+K
(<cAa)> Aa)) (E32)
\& (DAa) ’ VgAa)) - L J- na)7 ’ (DAw 'VEAa)) dd— L .[ n,- (DAw 'VEAw) dA
@ Ay () @ Ap (1)

Equation en déviation pour la phase fluide y



C.L.1

C.L.2

C.L3

C.L4

. 4 Rva _
v, -V(c,) +v,- Ve, =

S ) 1 .
V-(D,VE,)= - [ n.(D,vée,)da— — [ n, (D,Vé,)dd

Y Ay (0) 7 Ag (@)
-n,.-D,,-Vé, = n, D, V(,) sur4,,
-n,-D, V¢, = nW-DA7V<cA7>7, sur 4,
((cAw>”’—KA,eq(cA7>y)+EAw = K,.C, surd,

n,D, Vé,+n, D, Vi, =

~ /4
n,,-D,Vé, +n, D, Vic, ), surd,

(E.33)

(E.34)

(E.35)

(E.36)

(E.37)



Annexe F: Etablissement des problémes de fermeture

associé aux modeles a deux équations, ou « c’est tellement

plus dréle quand c’est compliqué ».

En premier lieu, on peut noter qu’on a le droit d’écrire le probléme gouvernant les champs de

déviations associ¢ au modele a deux équations de la maniére suivante :

Probleme en déviation : phase @

. K ,.Ciw
lqupa)cBw 2 4 2 =
(<cAa)> +KAa))
V'(DAw'VEAw)_ L na)}/'(DAw'VéAa))dA_ L nw/('(DAw'VgAw)dA
Vw A Vw A
Probleme en deviation : phase y
v, Vi, ) +v, Ve, =
~ 1 - 1 ~
V-(D,VE,)- - [ n.(D,vé,)da— — [ n, (D,Vé,)d4
Y Agy(0) 0]
C.L.1 -, -D,- Ve, = nwK-DAw-V<cAw>w, sur 4,,,
—_—
~ /4
C.L2 -n,-D,Vé, = n,D, V), surd,
—
C.L3 (C)’+Ch = K, (5A7+<CA7>7J, sur 4,
— —

~ w
nyw-DAw-VcAw+n7w'DAw'V<cAw>
\ﬁf—-/

source

CL4 .
= nyw-DMVcM+n7w-DA7V<cA7> , surAm
—_—

source

(F.1)

(F.2)

(F.3)

(F.4)

(F.5)

(F.6)



(2]

En d’autres termes, on considére ici que (c Ay>7 et (c,,»” sont deux termes sources des

champs de déviations qui sont indépendant 1’un de ’autre. Ce n’est pas malin (I’auteur a fini
par en prendre conscience), mais c’est licite. Cela nous améne évidement a formuler les

hypothéses de fermeture suivante :
Cp = b, Vic,) +b ., V() +71,4c,) +7,(Ci)” (F.7)

Chp = bAw-V(cM)y +b . V(CW " +rAa,y(cA7>7 + 7100 C ot (F.8)
En injectant ces hypothéses de fermetures dans le probléme en déviation, nous obtenons 4
problémes de fermetures distincts. Pour 1’établissement de ces problémes de fermetures, nous
utilisonsde manicre classique des conditions de périodicité aux limites de la cellule et des
conditions de moyenne nulle par phase (voir paragraphe 4.1).

Probleme de fermeture vectorielle I :

(y—phase)
N ) 1 1
Pe,(¥,+v,-Vb, ) = Vb, —— [ n, Vb, di—— [ n Vb, dd (F9)
7 Ay (®) 7 Ag(®)
(@ - phase)
2 * b'Aw;/ 1 '
Vb, —Da,c,——"—— = -— [ n,-Vb,, dd (F.10)
(Kef/,’A_1 + 1) Vo Ay (1)
C.L.1 n, Vb, 0, surd,, (F.11)
C.L2 -n, = n,Vb,, surd, (F.12)
C.L3 n,+n, Vb, = n,DVb, & surd, (F.13)
C.L4 b, = b, surd, (F.14)
C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), =123 surd, (F.15)

C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+l), =123, surd, (F.16)



C.L7 (b,,) =0

C.L8 (b,,) =0

Probleme de fermeture vectorielle I :

(7-phase)
. o 1 -
Pe,(v,-Vb,,) = Vb, - ZAJ‘mnWVbAm dA
(- phase)
. b, 1 1
Vszww_DaA cBw# = _7 j nyw'VbAa)a)
eff 4 +1) @ A,, @) @ Ag, (1)
C.L.1 -n, = n,Vb, . surd,
C.L2 n, Vb, = 0, surd,
C.L3 nD +n,DVb, = n,Vb,  surd,
CL4 b, = b, surd,
C.L.5 (Périodicité) b o (r)=b . (r+1), i=12.3, surd,
C.L.6 (Périodicité) bAm(r)szyw(r+li), i=1,2,3, sur4d,
Y
C.L7 (b,,) =0
C.L.8 (D 100" =0
Probleme de fermeture scalaire 1
(7 —phase)
pe,(v,-vr, ) = V¥, - L [ n,-Vr, d4

7 Ay ()

d4-— [ m,-Vb

(F.17)

(F.18)

(F.19)

dA (F.20)

(F.21)

(F.22)

(F.23)

(F.24)

(F.25)

(F.26)

(F.27)

(F.28)

(F.29)



(@ — phase)

stAwy—DaA c;w(sL—H)z - L I n,-Vs,, d4
oo t1) Vo sy0
C.L.1 n,Vs,, = 0, surd,
C.L.2 nWVrAW = 0, surd,,
C.L3 n,D. Vs, = n,Vr  surd,
CLA4 S sy Vip» SUL A,
C.L.5 (Périodicité) Saoy(F) =80, (r+1,), =123, surd,
C.L.6 (Périodicité) Py (X) =70 (r+1), =123, surd,
C.L7 (r,) =0
C.L38 (S10y) =1

Probleme de fermeture scalaire 11

(7 —phase)

, ) 1 .

Pe,(v, Vr,,) = V7,- a [ n,,-Vr,,d
Y Ay ©)

(®— phase)

. s 1

V3,0~ Da, cg, ('A“": )2 = _ L n,-Vs,,, d4
oA +1) ® Ay (1)

C.L.1 n, Vs,, = 0, surd,
C.L2 n, Ve, = 0, surd,,

C.L3 n,D.-Vs,, = n,Vr, suA

o

(F.30)

(F.31)

(F.32)

(F.33)

(F.34)

(F.35)

(F.36)

(F.37)

(F.38)

(F.39)

(F.40)

(F.41)

(F.42)

(F.43)



C.L4

C.L.5 (Périodicite)

C.L.6 (Périodicite)

C.L.7

C.L.8

Avec

SAa)y

Ou on utilise la notation :

Sivo = Taws SUT A,

SAww (r):SAww (r+li)’ i:1’2939

oo (F) =T (r+1),  i=123, surd,

sur 4,

' V4
<rAyw> =0
2]
<SAww> = 1
b' _ bAW b' _ bAww
Ay / ’ Aow /
V4 V4
bAa)7 b' — KA,equ;/w
Awy ’ Ayw
LK. L,
2 SAww 1 + rAww > rAya)
_ KAw D _ KAquAa)
eff A w s r - D
<cAw> Ay
2
— Iqupwl
Pl
DAwKAw
. v v
V';/ — 14 ; V'y — 14
v, v,
\AL
Pe = VI TY
D,

(F.44)

(F.45)

(F.46)

(F.47)

(F.48)

(F.49)

(F.50)

(F.51)

(F.52)

(F.53)

(F.54)

(F.55)

(F.56)



De plus, si on injecte les hypothéses de fermeture présentées ci-dessus dans les équations de

transport macroscopique ouverte (32) et (33), nous obtenons la forme fermée suivante de ces

équations :

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase biofilm @ :

£ M + * <cAa)>w

EllsoPuCs0 T 0 o ( Awy* V<CA;/> ) + V(DAww V<cAw>w)

¢ ot ¢ €’ +K,,
+ V.(dzm(cAyV) + V.(dzm(cm>”)
+u,, Vic, ) +u,, Vi, )’

+ aAw7<cA}/>y Aww<cAa)>

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase fluide y :

0’) 4
& <3t7>

+V (e (v,)c,)) = V(D,,V(c,) )+ V(D Vic,,))

+ V.(dZW@Ay)V) + V.(dzm<cm>”)
+u,, Vic, ) +u,, Vi)’

a‘/Ay}/<cA7> 4 ta A}/a)<cAw>

ou les coefficients qui interviennent dans ces équations sont donnés par

. D,
D = V7 Inm oy

Ay
4

n,b, di—(Vb, )+£D, 1

A

wy "

O L LR

Ayw
Ape

DA7 InerWdA <V rAW>

% Ape

. D
d = Ay j nmrAWdA +

A

DA7 InermdA <V rAm>

wy Ape

. D
d = ;7In rA}/(odA—i_

4,

jn D,V (b, A+~ jn D,V (b, )4

(F.57)

(F.58)

(F.59)

(F.60)

(F.61)

(F.62)

(F.63)



= j n,.D, V(b % j V(b )dd (F.64)

a,, = j n,D,V( rAW)dA+%A.[K n,.D,V(r, )4 (F.65)
&y = j n,D,V( rAm)dA+%AJ; n,.D,V(r,, ) (F.66)

D, = DV [711 bAwydA+DV A{rn b ., d4 (F.67)
D, = D;w A[, bAmdA+DA"’ A.[rnmbAwwdA+8 D, (F.68)

d,, = D;w A£ o 100A + DV A{K o 1004 (F.69)

d, = D;w A£ o o84+ D jnm 7 1y 44 (F.70)
U, = — j n,.D,V(b Am)dA+—A£ n,.D,V(b,, 4 (F.71)
u,, = — j Aww)dA+; j D, V(b,,)d4 (F.72)
a, = —.[yn DAwV(Aww)dA+;A.[rn D, V(1. )dA (F.73)
@, = % j n,D,V(r.,) dA+— j n,.D,V(r,, )4 (F.74)

On a donc 4 problémes de fermetures, permettant de calculer les 16 paramétres
macroscopiques du modéele de transport associés, définis par 64 scalaires. A ce stade de
I’analyse, il est légitime de ce demander si le modele développé n’est pas un petit peu trop
complexe. Y aurait il une erreur quelque part ? Allons néanmoins jusqu’au bout de notre

calcul.



Les problemes de fermeture ci-dessus sont résolus a I’aide d’une méthode de décomposition
des variables (Quintard et Whitaker, 1994). L usage de cette méthode aboutit aux 8 problémes

suivants qui peuvent maintenant aisément étre calculés :

Probleme de fermeture vectoriel I sous forme décomposée

b, = b, +C,B, ; onrappelleque <bAW>7 = 0 (F.75)
b,, = b, +C,B,, : onrappelleque <b'Awy>w = 0 (F.76)
avec
- \% dA ! \% d4 = ! DV - dA
C, = 5 [ n,- Vb, did+— [ n, Vb, di = 7 [ n,-DVb,, (F.77)
Ay g () A4y ©)
D’ou
b’ b
c, = - < f”> _ i7> (F.78)
(Br)  (Blr)

Et donc, résoudre le probléme de fermeture vectoriel I revient a résoudre les deux problémes

vectoriels Ia et Ib présentés ci dessous.

Ia  (phasey) Pe,(V,+v, Vb, ) = Vb, (F.79)
23."° * b:a)y
(phase @) 0 = Vb, —Da,cy,— (F.80)
K, ' +1)
C.L.1 n,Vb,, = 0, surd,, (F.81)
C.L2 -n, = n, Vb,  surd, (F.82)
CL3 n,+n, Vb, = n,DVb,, 6 surd, (F.83)
C.L4 b, = b, surd, (F.84)

C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), =123, surd, (F.85)



C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+l), =123, surd,

Ib  (phasey) Pe,(v, VB, ) = VB, —¢LI
(phasew) 0 = V’B,, —Da, Cho % +¢e,'D
(Keff,A + 1)
C.L.1 n, VB, 0, surd,,
C.L2 n, VB, 0, surd,
CL3 n, VB, n,DVB,, . surd,
C.L4 B;W = B;W, sur 4,

C.L.5 (Périodicité) B, (r)=B,, (r+l), i=123 surd,

C.L.6 (Périodicité) B, (r)=B, (r+l), i=123, surd,

Probleme de fermeture vectoriel Il sous forme décomposée

byA;fw = b;ya)-i_CAa)B;;fw 5
b,., = b;wy+C wBiws ; onrappelle que <b Aww>w =0
avec
1 \ 1
Coo = 5 [ MuVbydd = = [ n,-DVb,,
Ay () Ay (1)
D’ou
bm boa)a)
C b b

T (B (B

‘e

on rappelle que <b'Am>y = 0

da+ L [ n.,-DVb

Ay (1)

Aww

(F.86)

(F.87)

(F.88)

(F.89)

(F.90)

(F.91)

(F.92)

(F.93)

(F.94)

(F.95)

(F.96)

dA  (F.97)

(F.98)

De méme, résoudre le probléme de fermeture vectoriel II revient a résoudre les deux

problémes vectoriels Ila et IIb présentés ci dessous.



Ila (phase y) Pe, (Vy-Vb:},w) = Vzb:m

(phase ®) 0 = Vb, —Da,cy, ———
g 1)
C.L.1 n,Vb,, = -n,, surd,,
C.L2 n, Vb, 0, surd,
C.L3 n,D.+n,D.-Vb,, = n, Vb, . surd,
C.L4 b\ b, surd,

C.L.5 (Périodicité) b o (r)=b, (r+1), i=1,2,3, surd,

C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b,,(r+l), i=123 surd,
b  (phase 7) Pe,(v, VB, ) = VB, —¢ 11
(phase w) 0 = V°B,,, —Da,c,, % -¢,'D1

(Ko +1)

C.L.1 n, VB, 0, sur4,,

CL.2 nWVB:m 0, surd,

C.L3 n, VB, , n,-DVB,,, surd,

C.L4 B, B, surd,

o

C.L.5 (Périodicité) B, (r)=B,,(r+1), i=123, surd,

- Y Aow

C.L.6 (Périodicité) B,,(r)=B,,(r+l), i=123 surd,

Probleme de fermeture scalaire I sous forme décomposée

Py = Ty +T,R,, 5 onrappelle que <VAW

Y =0

(F.99)

(F.100)

(F.101)

(F.102)

(F.103)

(F.104)

(F.105)

(F.106)

(F.107)

(F.108)

(F.109)

(F.110)

(F.111)

(F.112)

(F.113)

(F.114)

(F.115)



Simy = S:W+T AyS:W ; on rappelle que < SAwy>w = —1
avec
! 1
r, = —|[n,-Vr,dd = —[n,-D.Vs,, dd
VAnr/ Amy
D’ou

o <r;W> L 1+<s;w7>

TRy (S

(F.116)

(F.117)

(F.118)

Et donc, résoudre le probleme de fermeture scalaire I revient a résoudre les deux problémes

vectoriels IIla et IIIb présentés ci dessous.

Hla (phasey) Pe, (Vy-VI"/:W) = Vi,
.\ X Sow +1
(phase ) 0 = VZSAw7 —Da, cBle)z
K, '+1)
C.L.1 n,Vs,, = 0 surd,
C.L2 nyKVr;W = 0, surd,,
C.L3 n,DVs, = n,Vr, 6 sud,
C.L.4 Sty = Tays SUr A,
C.L.5 (Périodicité) Siay(T) =810y (r+1), =123, sur4,
C.L.6 ((Périodicité) Py (0) =1y, (r+1), =123, surd,
b (phasey) Pe,(v,-VR,,) = V'R, —¢
2° * S:la);/ -1 -1
(phasew) 0 = V'S, —Da,cy,,——5—€, D1
U
K, ' +1)
C.L.1 n, VS, 0, surA,
C.L2 n, VR, 0, surd,,

(F.119)

(F.120)

(F.121)

(F.122)

(F.123)

(F.124)

(F.125)

(F.126)

(F.127)

(F.128)

(F.129)

(F.130)



o o

C.L3 n,DVS, = n,VR ., surd,
CL4 S;w;, = R;W, sur 4,

C.L.5 (Périodicité) Sty (r) =8, (r+L), =123, surd,

C.L.6 (Périodicité) R, (r)=R,, (r+l), i=123, surd,

Probleme de fermeture scalaire Il sous forme décomposée

rf;m = r;;w+T AwR:m ; on rappelle que <rf;m>y =0
Siwo = Sioo+ TiwSiwe  onrappelle que <s Aww)”’ =1
avec
1 . D
T, = — [ n,Vr,dd = = [ n,Vs,,d4
Voo Vo
D’ou

) 1)

T Bw) (S

(F.131)

(F.132)

(F.133)

(F.134)

(F.135)

(F.136)

(F.137)

Et donc, résoudre le probléme de fermeture scalaire II revient a résoudre les deux problémes

vectoriels IVa et IVb présentés ci dessous.

IVa  (phasey) Pe,(v,-Vr;,) = V.,
) o (S 1)
(phase ) 0 = Vs,,—Da,cy,————
-1
K, +1)
C.L.1 n,Vs,, = 0, surd,
CL.2 nyKVr;;w = 0, surd,,
C.L3 n,DVs,, = n,Vr, . surd,

C.L4 Sioo = Taws SUL A,

(F.138)

(F.139)

(F.140)

(F.141)

(F.142)

(F.143)



C.L.5 (Périodicité) S o0 () =S 1w (F+1,), =123, surd, (F.144)

C.L.6 (Périodicité) oo () =T (r+1), =123, surd, (F.145)
IVb  (phasey) Pe,(v,-VR,,) = VR, —¢ (F.146)

(phasew) 0 = V*S,  —Da,c,, % -¢,'D." (F.147)

K, '+1)

B.C.1 n, VS, = 0, surd, (F.148)
B.C.2 n, VR, , 0, sur4,, (F.149)
B.C.3 n,DVS,, = n,VR . surd, (F.150)
B.C.4 A R,,. surd, (F.151)
B.C.5 (Périodicité) S0 (1) =S (r+1), i=1,23, sur4, (F.152)
B.C.6 (Périodicité) Roo(r)=R.,,(r+l), =123, surd, (F.153)

Ou D, est le terme courant du tenseur supposé sphérique D.. On se servira ultérieurement de

ces formes décomposées des problemes de fermetures pour les validations analytiques des
codes de calculs associés aux modéles a deux équations (voir annexe G). Mais revenons au
notre développement.

Ici, le doute s’installe définitivement : les formes trés similaires des formes décomposées des
problémes de fermeture scalaires semble nous suggérées qu’il y a peut étre une solution plus

directe. De plus, les calculs numériques mettent en évidence que les coefficient d’échange de

*

*
masse «,,,

(44

* * . , . N N N\
sy > e € &4, SONT tOUjOUrS €gaux au signe pres et a un facteur K Aeq PTES.

A . * . .
Il en va de méme pour les termes non classiques d,,,, et d ainsi que pour les termes non

*
Ayw >

Aww >

. * * . . . . . .
classiques d,,, et d tous fonctions des variables de fermetures scalaires ... Aie aie aje.



Pour en avoir le cceur net, nous allons examiner de maniére plus approfondie le calcul de ces
variables de fermeture scalaires. Tout d’abord, on peut remarquer que les probléemes Illa

(équations (F.119) a (F.127)et IVa (équations (F.138) a (F.145)) admettent tous deux une

solution évidentes : s,,, = r,, = -1 dansle premiercasets,,, = r,, = 1 dans

le second. De plus, les problémes IIIb (équations (F.127) a (F.133)) et IVb (équations (F.146)
a (F.153)) sont exactement identiques. Un bref coup d’ceil aux hypothéses de départ des
décompositions de variables associées a ces 4 problémes (équations (F.115) a (F.118) et

(F.134) a (F.137), nous montre que :

(F.154)

o

et
Sy = " Siow (F.155)

On voit donc que les deux problémes de fermetures scalaires adimensionnés donnent des
résultats égaux au signe pres. Il n’est donc pas nécessaire de résoudre le deuxiéme probléme
scalaire lorsqu’on a déja résolu le premier (et inversement). Si on se raméne aux variables de
fermetures initialement utilisées dans les hypothéses de fermeture (équations (F.7) et (F.8)),

on constate que :

Vi = —KA,eqrAyw (F.156)
et
rAa)y - KAeq rAww (F 157)

*

s Oy CF

Relations qui, introduites dans les définitions des coefficient d’échange o -

aw >

a:W (équations (F.65), (F.66), (F.73) et (F.74)), ainsi que des termes non classiques dZW et

* *
dAyw’ dAa);/

et d,,, (équations (F.61), (F.62), (F.69) et (F.70)) conduisent aux égalités

suivantes :



Uy ==K 40O (F.158)
aj;a);/ KAeq a':a)a) (F 1 5 9)
; d .
d,, —K‘J =d’, (F.160)
Aeq
et
* d*a) *
d,,,=——"%=d, (F.161)
KAeq

Enfin, I’examen de la condition aux limites 3 du probléme scalaire I (équation (F.43)) nous

permet d’€crire la suite d’égalités suivantes :

n,-DVs,, = n,Vr, surd,

&

n,DVr,, = n,K,Vr, sud, (F.162)
&

n,D,Vr,, = n,DVr,, sud,

D’ou il découle que (si on considere les définitions des coefficients d’échanges (F.66) et

(F.73)) :
= (F.163)

On peut effectuer une derniére simplification en considérant les conditions aux limites (F.13)

et (F.23). En effet, on a
= jn D, V(b AW)dA+%j v(b,, )i (F.164)
Ay
et

. 1 1
Wy = 4 | nwy.DAwV(bAwy)dA+; [ n,D,,V (b, ) (F.165)
4

Or on peut écrire la condition aux limites (F.13) sous la forme :

n,D_ Vb, = n,D, Vb, -n D, sud, (F.166)

Awy



D’ou

u =%J-nDVA

Ay
4

wy

wy Ay o Ay e

j D,n dA—- j D, n dA
C'est-a-dire

u,, j n,.D,V(b,, Jd4-D, Ve,
Hors de I’équation (F.11) on peut tirer

— j n, Awy)dA 0

11 vient donc

De méme pour

Et

Uwo = 7 j Aa)a))dA +% I n,.D,V (bAww)dA

An))(

On voit qu’on peut écrire la condition aux limites (F.23) sous la forme :

n,D, Vb, =mn,DVb, -n, D, surd,
D’ou
1 1
Aww = — J- D VbA;/a)dA_; J- nwK'DAa)dA_;AJ- nw},.DAwdA
C'est-a-dire
u,, = — j D, Vb, ,dA-Ve,D,,

De plus de I’équation (F.22) on peut tirer que

(F.167)

(F.168)

(F.169)

(F.170)

(F.171)

(F.172)

(F.173)

(F.174)

(F.175)



¥ nwK'DAwV (bAww )dA = 0

WK

I1 vient donc
U0 = _uA;/a) - Vga)'DAw =u,

0]

Bilan : si on pose

et

rAw = rAa)w

Les hypotheses de fermetures (¢quations (F.7) et (F.8)) prennent alors la forme

Ep = b Ve, b, V() +r, ((cAw)‘” —KAeq<cA7>7)

5Aa) = bAw;/ ’ V<CA;/>7 + bAa)a) ’ V<cAa)>w + rAa) (<cAa)>w - KAeq <CA7>7)

On a plus que trois problémes de fermeture qui s’écrivent

Probleme de fermeture vectorielle I :

Phasey

Pe,(¥,+v, Vb, ) = Vb, - L [n, Vb, di- L

v, 4 v, i
Phase @
v, - Da, c;w% - L [ n,-vb,, d
off A +1) Ve Ay (1)

C.L.1 n, Vb, 0, surd,,
C.L2 -n, = n, Vb, surd,
C.L3 n,+n, Vb, = n,DVb, 6 surd,
CL4 b, = b, surd,

(F.176)

(F.177)

(F.178)

(F.179)

(F.180)

(F.181)

[n,-Vb, di(F.182)
A

(F.183)

(F.184)

(F.185)

(F.186)

(F.187)



C.L.5 (Périodicité) b,, (r)=b,, (r+l), =123 surd,

C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+L), =123, surd,
C.L7 (b,,) =0
C.L8 (b,) =0

Probleme de fermeture vectorielle I :

Phasey
. . 1 .
Pe,(v,-Vb,,) = Vb,,—— [ n,-Vb,, d4
7 Ay ()
Phase @
VzblAa}w_DaA c;w% =
! -1
(K. +1)
1 ' 1 '
—— [ n, Vb, dd-— [ n,-Vb,,,
@ Amy(’) @ Ay (1)
C.L.1 -n,, = n, Vb, , surd,
C.L2 n,Vb,, = 0, surd,,
C.L3 nD. +n,DVb,, = n,Vb,,
C.L4 b, = b, surd,

C.L.5 (Périodicité) b o (r)=b . (r+1), i=1,2,3, surd,

'

C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b,,(r+l), i=123 surd,
C.L7 (b,) =0

CL38 (b ) =0

dA

sur Am

(F.188)

(F.189)

(F.190)

(F.191)

(F.192)

(F.193)

(F.194)

(F.195)

(F.196)

(F.197)

(F.198)

(F.199)

(F.200)

(F.201)



Probleme de fermeture scalaire

Phasey
Pe,(v,Vr,) = V¥, -+ [ n,,-Vr, d4
Y Ay (1)
Phase @
. S 01
Vs, —Da, cM(A‘”—)2 = _VL j n,-Vs,, dA
-
(Keff’A +1) ® A, (1)
C.L.1 n,Vs,, = 0, surd,
C.L2 n,Vr, = 0, surd,,
C.L3 n,DVs, = n,Vr, sud,
CL4 S = rf;y, sur 4,
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=5,,(r+L), =123, sur4,
C.L.6 (Périodicité) ry(r)=r,(r+l), =123, surd,
C.L7 (rl,) =0
C.L.8 ($,0)" =1
Avec
, b : b
bA}’}’ = o ’ bAwa) = Ave
l?’ l?’
bAm/ _ bAa);/ : vam _ KA,equ}/w
LK,., L,
Siw = 1+ "o H 7’1:17 KA,eqrAy

(F.202)

(F.203)

(F.204)

(F.205)

(F.206)

(F.207)

(F.208)

(F.209)

(F.210)

(F211)

(F212)

(F.213)

(F.214)



' K K DAw

— 10] . — Aeq

Ky = <cA:>“’ ; D, —DAy (F.215)
_ HioPolo
Da, = 5AwKAw (F.216)
TR R 2 (F.217)
v v
Pe = HV7H€7 (F.218)
D,

Ou on utilise la notation :

—_

Hv}/“:(<vy>y.<vy>7)2 (F.219)

Et les formes fermées des équations de transport macroscopiques peuvent se réécrire sous la

forme :

Equation de transport macroscopique fermé pour la phase biofilm @:

&(C w>w * <c w>w * * w
€, 51‘ + €M1 40P oC o m =V (DAaJ7'V<cAy>7) +V (DAww'V<cAw> )
— 0 ((Ci)” — K 1oy (F.220)

+V.(d, (¢ - KAeq(cAy)y)) — (), +D, Ve, ) Vic,) +u,V(c,,)"

Equation de transport macroscopique fermé pour la phase fluide y :

Jd 4 . .
6 X v (e 70e,)) = V(D)) V(D)
+V.(d), ((c)” K, <cA7>V)) +u, . Vic, ) —(u),+Ve,D,,) Vi, (F221)
+ 0(; (<cAw>w_KAeq<cA7>7)
Avec
D, - 7?;7 [ nb,di f?jy [nb,,di-(vp, )+eD 1 (F222)
A A

wy "



D, = ;7 [ n.b . n,b,,dA—(Vb ) (F.223)
Ay Ay
: D, D )
d, = F ~ [ n,r,,dA+ AV [ dd—(%r,,) (F.224)
Ay Ay
. 1 1
v, = o j nyw.DAyV(bAW)dA+; j n,.D,V(b, )id
Ayy Ay
(F.225)
—_(% nm.DAwV(bAwy)dA+% j nwK.DAwV(bAwy)dAJ—DAyV@
AWV Amrc
. 1
a, = —jn V(r, )dA+ ;j V(r, )4
A
(F.226)
=~ L [n,,D,,V(r,MA+~ [ n,D,(r,)
VAM wy @ 2] VAM wK w 0]
. D
Dy = =7 [n,b., n,b,,dA (F.227)
AW}’ Aa)r
o = [ b dd+ 28 [ b dd 4D, (F.228)
AW}’ Awr
d, = D;w j n, r.dA N, 7 udA (F.229)
AW oK
1 1
= ; _[ Aww)dA +; I DAwV (bAww)dA
077 Amr
(F.230)

j n,.D,V(b )dA+% [n,.D,V(b,,)d4|-Ve,D,,
A}”f

Il ne reste plus maintenant que trois problémes de fermetures au lieux de 4, et 9 parametres
macroscopiques au lieux de 16. C’est tout de suite beaucoup mieux. Une choix judicieux des
bonnes hypothéses de fermeture, (F.180) et (F.181), dés le début, comme Cherblanc (1999) et

Ahmadi et al. (1998), aurait permis de considérablement raccourcir cette annexe. L’auteur



tient a remercier le lecteur pour sa patience, et I’assure qu’il a bien compris qu’il était dans
I’intérét de tous de poser les bonnes hypothéses au début d’un calcul plutét que de les

retrouver a la fin.



Annexe G : Validations analytiques et numeériques des
codes de résolution des problémes de fermeture associées

au modele TEM

G.1 Configuration considérée

On voit sur la figure ci dessous la cellule unitaire considérée pour mener a bien le travail de
validation des codes de calculs. Pour les validations analytiques, on consideére qu’il n’y a pas
d’écoulement dans la phase fluide. Pour les validations numériques, on considére un
¢coulement type poiseuille suivant I’axe des x croissant (le cas avec écoulement aurait aussi
pu étre résolu de maniére analytique mais au prix de calculs un peu plus longs). Dans les deux

cas on prend D =1 et on considére une cinétique linéaire d’ordre 1 pour la réaction afin de

s’affranchir de la non-linéarité du probléme. Enfin, on considere par souci de simplification

que Ve, =Veg, =0, ce qui permet de simplifier I’écriture des termes intégraux.

y(m(

Phase o

Yoy

Phase y

0 » X
0

Figure 1G : Configuration considérée pour les validations analytiques et numériques.



G.2 Validation analytique

On va ici comparer les solutions analytiques des différents problémes de fermeture avec les

solutions obtenus grace aux codes de calculs développés.

G.2.1 Premier probleme de fermeture vectoriel

Dans la configuration considérée, on peut exprimer le premier probléme de fermeture

vectoriel de la maniére suivante (cf- équations (174) a (183)) :

Phase y
1
_ 2
0 = Vb, -~ [ 0. (Vb,,+1)d4 (G.1)
v Ay ()
Phase w
v’ —Da,b,, = L [ n,-Vb,, d4 (G.2)
@ A4,,(1)
C.L.1 n,Vb,, 0, surd,, (G.3)
C.L.2 -n, = n,Vb, . surd, (G.4)
CL.3 n,+n, Vb, = n,Vb, 6 surd, (G.5)
C.L.4 b, = b, surd, (G.6)
C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), =123 surd, (G.7)

C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+l), =123, surd, (G.8)



C.L7 (b,,) =0 (G.9)

C.L8 (b,,) =0 (G.10)

Pour la géométrie stratifiée considérée, la composante x du vecteur de fermeture a une valeur
évidente nulle. De plus, I’invariance de la configuration le long de 1’axe des x implique que la
seconde composante du vecteur de fermeture ne dépend que de la variable y. Le probléme

gouvernant la composante y du vecteur de fermeture s’écrit alors :

Phase y
d*b, L
T;” = &’c,, (G.11)
Phase @
d*b, , )
d;zy’y = Da, by, +&, lcw}/,y (G.12)
db
C.L.1 2 = 0, eny=y,, (G.13)
dy
db
C.L2 iy = 1, eny=0 (G.14)
dy
db db
C.L3 142 = 2 eny=y,, (G.15)
dy dy
C.L4 by = biy,» €Ny=y, (G.16)
C.L5 (B1y,) =0 (G.17)
C.L.6 (D) =0 (G.18)
avece
db
¢, = — | (ﬂﬂjm (G.19)
Vy o\ @



Awy,y
= —— —2 dA (G.20)
wy
’ v, AH,J;(:) dy
ou
Copy = ~Cpy (G.21)

On utilise maintenant la méthode de décomposition des variables (Quintard et Whitaker,
1994) pour transformer ce probléme intégro-différentiel en deux problémes différentiels. Si

on suppose que

by, = by, +c, B, (G.22)
Bioyy = Dioyy +Cp By (G.23)
ceci implique
b\
c,, = —< Aff’y>y (G.24)
(Bl
b\
¢, = _—< Afj7’Y>w (G.25)
<BAw7>
et conduit aux deux problémes différentiels suivants
Ia
d’b
Phase y —r = 0 (G.26)
dy
d’by,,, .
Phase @ 7 = Da,b,,,, (G.27)
C.L.1 by, Dioyys SNY=Y,, (G.28)
db’ db),
C.L2 14— = 2 eny=y,, (G.29)
dy dy
db’
CLJ3 -1 = Y eny=0 (G.30)

dy



C.L4

Ib

Phase y

Phase w

C.L.1

C.L.2

C.L3

CL4

db,

Awy,y 0
b

dy V=Vox
d’B,, .
dyZ - 87’
dzB/:w ° -1
e L = Da, By — €,
B:l;/y = BAwy’ eny:ya)7
dB’, dB’
L/ Awy , eny= yw;/
dy dy
dB,,,
2L =0, eny=y,,
dy Y=Yy
dB’
7 = 0, eny=0
dy

(G.31)

(G.32)

(G.33)

(G.34)

(G.35)

(G.36)

(G.37)

Ces deux problémes peuvent étre résolus analytiquement, et une fois leurs solutions
recombinées selon (G.22) et (G.23), on obtient la solution analytique du premier probléme de

fermeture vectoriel, qui peut étre comparée avec celle obtenue par le calcul numérique.

G.2.1.1 Résolution analytique du probléme Ia

On suppose que

b,,, = Ay+B (G.38)
by, = Ce"P 1 peiP (G.39)

La condition aux limite (G.30) conduit a
A=-1 (G.40)

Puis la condition aux limites (G.31) donne



D = Ce*'VPu
avec la condition aux limites (G.29) on a

1 _ 1 — C (eJ’w;/M _ ZYmr\/D—aAe_ymyM)

e
Da,
C’est a dire
cC=0
Et enfin la condition aux limite (G.28) donne
B =y,

On a donc

iy = =+ Vay

Broyy =0

G.2.1.2 Résolution du probleme Ib

On suppose que

-1

° 6'7 2
BA :Ty +Ay+B

-1

o - £
B, = CeVP 4 De VP 4 o
Da,

Avec la condition aux limites (G.37) on a
A=0
Puis la condition aux limites (G.36) conduit a
D — CezJ)wx Da,
La condition aux limites (G.35) donne

-1
€ Yoy 1

C =
4’DaA (eywm _ eZymrme_ymym)

(G.41)

(G.42)

(G.43)

(G.44)

(G.45)

(G.46)

(G.47)

(G.48)

(G.49)

(G.50)

(G.51)



Donc la condition aux limites (G.34) peut s’exprimer

87_1 , 8},_1)/“,7, eymy,/DaA + eZyw,(ﬂlDaA e—yw,/DaA Ew_l
o +B = (G.52)

+
’DaA (eywwlDaA _ eZyM,JDaA e—yMJDaA ) DaA

Ce qui conduit a

-1 - - -1
I R T BN S -

v N -y, G.53
DaA (eymy\/m _ eZJer\/D_aAe_ymym) DaA 2 ya)y ( )
Et donc
-1 -1 wyNDay 2V DAy ~Vey|Day _ -1
B, :8}/ y2+€y_y“’7 ey\/—+eyJD—ey«/— +€w1_€7 b% 2 (G.54)
" ’ DaA (eywym - ezy””‘me_ywm) D(IA wy

-1 yy/Da ZyMK\/E —y\/ﬁ -1
B = E Vo eV ' te ‘e 4 + £, (G.55)
Awy ’DaA (eya,,,/DaA _ ezyW/DaA e—yw«/DaA ) Da,

G.2.1.3. Comparaison des solutions analytiques et numériques

On peut donc maintenant calculer les expressions analytiques de b, et b,,  par les

nw.y

expressions(G.22) et (G.23).

o B)

b =b - G.56
Ayy.y Ayy,y <B;W>y BAW ( 5 )
, Bips)

b =b - .
Awy,y Awy,y <B:1W>}, BAa)}/ (G 57)

o 4 I w
Apparemment on a 0#-— <bAi’7’y >y = — <bAf7’y >w =
(By) (B

0, puisque b;mv # 0 tandis que

b

4oyy = 0, €€ qui ressemble a une contradiction. Ce n’est pas le cas car on a en fait



10 @
<B Aw7> =0, le quotient Lw est donc un quotient indéterminé non nécessairement nul.
(B

Awy

'

On peut voir sur la figure suivante les comparaisons des champs b, et b,, = calculés

analytiquement et numériquement pour Da, =1 et Da, =100

Da,=1 Da =100

N 0,15 . 015
= 01\ = solution numérique g 0.1 N = solution numérique
n‘-—i solution analytique = : " solution analytique
= = 0,05 ‘
—
- 0 |

=
.:9'- -0,05 |

01! |
0,000 0,333 0,666

Figure 2G : Comparaison entre solutions analytiques et numériques du premier probleme de
fermeture associé au modéle TEM pour une configuration stratifiée

On observe un trés bon accord entre les solutions numériques et théoriques.

G.2.2 Second probléeme de fermeture vectoriel

Dans la configuration considérée, on peut exprimer le second probléme de fermeture vectoriel
de la maniére suivante (voir équations (184) a (193)) :

Phase y

0 = Vb, - — [ n,-Vb,,d4 (G.58)
¥ Ay (1)

Phase @

2
V bAww Aww

—Da, by, = —— [ n,(Vb,,,+I)d4 (G.59)



C.L.1 -n, = n,Vb, . surd, (G.60)
C.L2 nVb,, = 0, surd,, (G.61)
CL3 n,+n, Vb, = n,Vb, . surd, (G.62)
C.L4 b, b,, surd, (G.63)
C.L.5 (Périodicité) b,o(r)=b .. (r+1), i=123, sur4, (G.64)
C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b,,(r+l), i=123, surd, (G.65)
C.L7 (b,,) =0 (G.66)
C.L8 (D 1) =0 (G.67)

Pour la géométrie stratifi¢ considérée, la composante x du vecteur de fermeture a une valeur
¢vidente nulle. De plus, I’invariance de la configuration le long de 1’axe des x implique que la
seconde composante du vecteur de fermeture ne dépend que de la variable y. Le probléme

gouvernant la composante y du vecteur de fermeture s’écrit alors :

Phase y
dzbz'él . -1
TZY = & ¢,, (G.68)
Phase o
d’b
e Da, by, + €5 Con, (G.69)
dy ’ ’
db
C.L.1 -1 = % sury=y, (G.70)
dy
db
C.L2 ey =0, sury=0, (G.71)



db db
C.L3 4222 = O qury=y, (G.72)
dy dy
C.L4 Biowy = Duwys SUTY=Y, (G.73)
C.L.S5 (B ) =0 (G.74)
C.L.6 (Brow) =0 (G.75)
Avec
db
Crpy = 1 j —A g (G.76)
14 A dy
db
Cony = L (ﬂﬂj dA (G.77)
Va) Ay (1) dy
D’ou
Comy = ~ Cry (G.78)

On utilise maintenant la méthode de décomposition des variables (Quintard et Whitaker
(1994)) pour transformer ce probléme intégro-différentiel en deux problemes différentiels. Si

on suppose que

10

oy = bawy + oy Bi (G.79)
bAww,y = b;ww,y +cyw,yBAww (G80)
cela implique
10 Y
(Do)
Cuoy =~y (G.81)
(Biw)
boww w
Cray = Py - ’y>w (G.82)
<BAww>

et conduit aux deux problémes différentiels suivants



I1a

Phase y

Phase w

C.L1

C.L.2

C.L3

CL4

ITb

Phase y

Phase @

C.L.1

C.L.2

C.L3

CL4

-
d bAZw’y _ 0
dy
dzb;(l)(l)
dy2 = - DaA bAww,y
db’
40y = 0, eny=0,
dy
db;w ’
2L = -1, eny=
dy V= Yox
db’ db’
1+ Aow,y — Ayw,y , en y — ya)y
dy dy
b:lwa),y b:7w,y5 eny:ya)y
I
d°B ;W _ 87_1
dy
d*B’ .
/;a)a) = D aA B Aww gw_l
dy
dB’
A0 = 0, eny=y,,
dy
dB’
2 = 0, eny=0,
dy
dBAww dB/:Vw
, eny=y,
o y V=V
B:lwa) = B/I;/a)’ eny:yw;/

(G.83)

(G.84)

(G.85)

(G.86)

(G.87)

(G.88)

(G.89)

(G.90)

(G.91)

(G.92)

(G.93)

(G.94)



On constate que le probléme IIb est exactement analogue au probléme Ib. On ne présente

donc ici que la résolution du probleme Ila.

G.2.2.1 Résolution du probleme Ila

On suppose que

10

byw, = Ay+B (G.95)
By = CeP 4 D VP (G.96)

La condition aux limites (G.85) conduit a
A=0 (G.97)

Puis la condition aux limites (G.86) donne
JDa, (ceymm _ pe P ) - 1 (G.98)

ce qui conduit a

+CetodPe J (G.99)

Et donc

+ Ce™ P (G.100)

avec la condition aux limites (G.87) on a

K DaA
1+Da, (ceywm_(ey -

\Da,

+CezJ’wKMJeyw7MJ:0 (GIOI)
ce qui implique

(Yox=Yay WDay
—— |=0 (G.102)

1+ Da, C(ey“”M_e(”m—ym)\/D?)_e
Da,



D’ou

1 Qere Wb |
C= G.103
JDa,  JDa, Ry (G-105)

Et enfin la condition aux limites (G.88) donne
(e(Ymr_ym)m +1)

’DaA (eJ’a)yM _e(Zymx_Ym}/)\/E)

(e(y”’”_y‘”’) VDax 4 1) oD Vour[Da
wK A
+ ¢ e_yw\'D“A

+
’DaA (e)"my\/m _e(zJ’wK_ya)V)M) DaA

eyn);/ DaA

B =

(G.104)

On a donc
(ymx_me)m (eym ba, - eywym + e(3ywr_2ym)m _ e(zywr_ym)M)
b‘: - " (G.105)
.y Da, \/D_aA(eymM _e(zym_ymy)m)

(e(ymrc_ym)\]DaA +1)
b; — ey,lDaA
Lo,y _ Da
'DaA (eywy\/DaA _e(Zyn)r ymy) Da, )

(e(yM_ywy)M + 1) ezJ’mm

(G.106)

Da,

n ey‘“ e—y«lDaA
JDa, (ey orlPas _ p2ro=rar NP ) Da,

En considérant I’analogie entre les problémes IIb et Ib, il vient immédiatement :

-1 -1 YadDas | 2vpeDay =voyDay -1 -1
B g, y2+€}, Yoy €TV gtV g TN +€w & y 2 (G.107)
Ay 2 / Da, (eyW/DaA _ eZymK,/DaA e—ymw/DaA ) Da, n Jer

P R e il S " (G.108)
Aoo ’DaA (eyMJDaA _eZyaM,«/DaA e—ymy,/DaA) Da, .




(G.2.2.2. Comparaison des solutions analytiques et numériques

On peut donc maintenant calculer les expressions analytiques de b'AW’y et b,,,, par les

expressions (G.79) et (G.80).

10 Y
b, =b MB” (G.109)

Ayw,y

by )
bAww,y = b:lww,y _%B;ww (GIIO)
Ayw

On peut voir sur la figure suivante les comparaisons des champs b,,,, et b,,, —calculer

analytiquement et numériquement pour Da, =1 et Da, =100

Da,=100
N .. 0,10,
% g 005
s £ 0,00
o =~
‘__;. _— ‘0,05
_’0; 010 = solution numérique .= 010| = solution numerique
= ; solution analytique : = 7 solution analytique
=~ 015! -0,15
0,000 0,333 0,666 0,000 0,333 0,666
Vv y

Figure 3G : Comparaison entre solutions analytiques et numériques du second probléme de
fermeture vectoriel associé au modele TEM pour une configuration stratifiée

On peut voir qu’on a un trés bon accord entre les solutions numériques et théoriques.

G.2.3 Probléme de fermeture scalaire



Dans la configuration considérée, on peut exprimer le probléme de fermeture scalaire de la

maniére suivante (voir équations (194) a (203)) :

Phasey
S .
0 = Vir,—— [ n,Vr,d4 (G.111)
Y Agy(0)
Phase
1
Vs, —Da,(s,,—1) = T [ n,-Vs,, d4 (G.112)
@ A, (1)
C.L.1 n,Vs, = 0, surd, (G.113)
C.L2 n,Vr, = 0, surd,, (G.114)
C.L3 n, Vs, = n,Vr, surd, (G.115)
C.L4 Siw = Tp» atA, (G.116)
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=s5,,(+L), =123, atd, (G.117)
C.L.6 (Périodicité) ry(r)=r, (r+l), =123, atd, (G.118)
C.L7 (r,,) =0 (G.119)
C.L.8 (5,) =1 (G.120)

Pour la géométrie stratifiée considérée, le champ de fermeture ne dépend que de la variable y.
Le probléme gouvernant le champ de fermeture s’écrit alors :

Phasey

= &'t (G.121)

Phase w



wo = Da,(s,,—1)+€, 1,, (G.122)
dy
C.L.1 B _ 0, eny=y,_ (G.123)
dy
dr,
C.L2 —7 = 0, eny=0, (G.124)
dy
dr.
C.L3 Bao = Do yo Ve (G.125)
dy dy
C.L4 Sio = T €Y=, (G.126)
C.LS5 (rl,) =0 (G.127)
C.L.6 (5,)" =1 (G.128)
avec
"
L, =~ [ S aa (G.129)
VAmy(t) dy
I [ Bao 4y (G.130)
Vw Ay (1) dy
D’ou
by = — oy (G.131)

On utilise maintenant la méthode de décomposition des variables (Quintard et Whitaker
(1994)) pour transformer ce probléme intégro-différentiel en deux problemes différentiels. Si
on suppose que

ry

=7, +1,R,/ (G.132)

/4

S0 = S0+ LoSie (G.133)

Cela implique



Et conduit au deux problémes différentiels suivants

IIIa
dr
Phase y d—Az" =0
y
5 o
Phase @ % = Da, (S;w—l)
y
C.L.1 B, eny=y
dy wK
ar,
C.L2 —Z = 0, eny=0,
dy
dr,
C.L3 Bio T eny=y,,
dy d
CL4 Siw = Ty, Y=Y,
IIIb
d’R,’
Phase y y = e
Y
5o
Phase @ d S;“’ = Da,S, -¢,"
dy
C.L.1 B _ 0, eny=y
dy wK
dr,’
C.L2 — = 0, eny=0,

(G.134)

(G.135)

(G.136)

(G.137)

(G.138)

(G.139)

(G.140)

(G.141)

(G.142)

(G.143)

(G.144)

(G.145)



C.L3 S 4o = dR;WO

, eny=y,, (G.146)

C.L4 Sw = R, eny=y, (G.147)

G.2.3.1 Résolutions des problemes Illa et I11b

On constate que le probléme Illa admet une solution évidente égale a 1.

r =1 (G.148)

v

s, =1 (G.149)

a)

De plus, on peut voir que le probléme IIIb est exactement analogue au probléme Ib. On a donc

immeédiatement
-1 -1 Yy Da 2 Y x| D — Yy Da, -1 -1
R'°:€7 y2+€7 Yoy €TV e Mol g eV T +€w & y2 (G.150)
Ay 2 ’DaA (eyﬂ)?”DaA _eZymrJDaA e—ym«[DaA) DaA 2 y

So ~ 87_1_)/[07 ey Da, +eZyw,(«lDaAe—y,/DaA N Ew_l (G 151)
Aw [DaA (eyWJDgA _ ezyMJDaA e—yM\lDaA ) DaA .

(G.2.3.2 Comparaison des solutions analytiques et numériques

Nous pouvons donc maintenant calculer les expressions analytiques de r,, et s, par les

expressions (G.132) et (G.133).

, R,
r, =1-—"— (G.152)

/4 <R:47° >7



o

S, = - Sa (G.153)

() ° Y
(S%)
Sur la figure suivante, les comparaisons des champs r,, et s,, calculés analytiquement et

numériquement pour Da, =1 et Da, =100 sont représentées.

Da =1 Da =100

- SOIUtiON NUMEriqUe m SO|UtION NUMETiQUE

VQ 1| solution analytique "éf 1 solution analytique
- -
.. 05 = 05
g o
=~ ~
0 0
05! : : -05+
0,000 0,333 0,666 0,000 0,333 0,666
X ¥

Figure 4G : Comparaison entre solutions analytiques et numériques du probléme de fermeture
scalaire associé au modéle TEM pour une configuration stratifiée

Un treés bon accord entre les solutions numériques et théoriques est observe.

G.3 Validation nhumérique

Afin d’effectuer une validation des codes de calculs dans un cas ou il y a apparition de
phénomeénes convectifs, on va comparer les résultats des codes développé avec ceux d’un
logiciel commercial de référence en mati¢re de résolution d’équations aux dérivées partielles
pour la physique, COMSOL Multiphysics. Cela nous permet de considérer, pour la méme
géométrie stratifiée que celle utilisée précédemment, le cas ou la phase fluide est le sie¢ge d’un
¢coulement de poiseuille orienté selon le sens croissant de I’axe des x. L’expression du champ

de vitesse v, et du champ de déviation associ¢ v, sont données ci-dessous.



(G.154)

<

G.3.1 Premier probleme de fermeture vectoriel

Dans la configuration considérée, le premier probleme de fermeture vectoriel s’écrit (voir

équation (174) a (183)):
Phase y
Pe,(v,+v,-Vb, ) = Vb, —— [ n,(Vb, +1)dd (G.155)
¥ Ay (1)
Phase w
v’ —Da,b,, = L [ n,-Vb,, d4 (G.156)
a)Am(t)
C.L.1 n, Vb, 0, sur4,, (G.157)
CL2 -n, = n,Vb,, surd, (G.158)
CL3 n,+n, Vb, = n,Vb, 6 surd, (G.159)
C.L4 b, = b, surd, (G.160)

C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), i=123 surd, (G.161)



C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+l), i=123, sur4, (G.162)
C.L7 (b,,) =0 (G.163)

C.L8 (b,,) =0 (G.164)

Nous constatons que I’invariance de la configuration selon 1’axe des x conduit au fait que
I’ensemble des variables ne dépendent que de y. La composante x du vecteur de fermeture est

donc régie par le probléme intégro-différentiel suivant :

Phase y
d’b _ 8
—d;gy’ = ¢g'c, +Pe,, (G.165)
Phase @
dzb/:la)yx ! -1
dyz : = DaA bAa);/,x +€a) ca);/,x (G166)
db:cla)yx
C.L.1 —ert =0, eny=y,, (G.167)
dy
C.L2 dbAW’x = 0 _
L. X = 0, eny=0 (G.168)
dy
db db
C.L3 L = L eny=y,, (G.169)
dy dy
C.L4 By = bigyr €DY=¥,, (G.170)
CLS5 (Biy) =0 (G.171)
C.L6 (Do) =0 (G.172)
Avec
db
Cp = 11 B gy (G.173)
’ v dy

Y Agy (1)



1 db

Awy,x
Copxe = — 7 — = dA (G.174)
v, Aw}[(m dy
D’ou
Cory = ~Cppy (G.175)

La composante y du vecteur de fermeture est quant a elle régie par le probléme intégro-

différentiel suivant :

Phase y
d*b, L
T’j’y = ¢&’c,, (G.176)
Phase @
a,, . .
ﬁ = Da, b, +&, 'c,, (G.177)
db
C.L.1 — = 0, eny=y,, (G.178)
dy
db
CL.2 Y = 1, eny=0 (G.179)
dy
db db
C.L3 14— = 2 eny=y,, (G.180)
dy dy
C.L4 by, = Dip,» €ny=y, (G.181)
C.L5 (b, ) =0 (G.182)
C.L6 (Bioy,) =0 (G.183)
Avec
db
¢, = — | (ﬂﬂj dA (G.184)
Vy o\ @



Awy,y
'y = — —2 dA (G.185)
" v, AH,J;(:) dy
D’ou
Copy = —Cppy (G.186)

Ces deux problémes sont résolus par les codes de calculs développés pour le modele TEM et
sous COMSOL Multiphysics. On peut voir sur la figure ci-dessous les deux composantes de

ce champ de fermeture calculées par chacune des deux méthodes, dans le cas ou Pe, =100 et

Da, =100.

Da,=100 Pe,=100

o
w
(=]
P
w

= modele TEM

< 02 — modéleTEM =
_QE COMSOL 5 g.1 comsoL
2 £ 005
— -“-.
=< gi s Wy
= = 005
0,1

0,000 0,333 0,666
"'.'

Figure 5G : Comparaison entre solutions du premier probléme de fermeture du modéle TEM
obtenues par le code dévellopé pour le modéle TEM et par COMSOL Multiphysics pour une

configuration stratifiée avec écoulement ( Pe, =100 et Da, =100).

La comparaison montre un bon accord entre les solutions obtenues selon chaque méthodes, et

ce méme pour des nombres de Péclet et de Damkdhler relativement élevés.

G.3.2 Second probleme de fermeture vectoriel

Dans la configuration considérée, le second probleme de fermeture vectoriel s’écrit (voir

équations (184) a (194)) :



Phase y

Pe (v, Vb,,) = Vzb'Am—Vi [ n,-Vb,,d (G.187)
Y Ay, (1)

Phase @

Vb, —Da,cib,.. = —ViwA j(t)nm-(meu)dA (G.188)
C.L.1 -n, = n,Vb, . surd, (G.189)
C.L2 n, Vb, 0, surd,, (G.190)
C.L3 n,+n, Vb, = n, Vb, surd, (G.191)
C.L4 b, b, surd, (G.192)
C.L.5 (Périodicité) b,.,(r)=b,,,(r+l), i=123, sur4, (G.193)
C.L.6 (Périodicité) b,,(r)=b,,(r+l), =123, surd, (G.194)
C.L7 (b,,) =0 (G.195)
C.L8 (B 1) =0 (G.196)

I’invariance de la configuration selon 1’axe des x conduit au fait que 1’ensemble des variables
ne dependent que de y. La composante x du vecteur de fermeture est donc régie par le
probléme intégro-différentiel suivant :

Phase y

e (G.197)

Phase w

+&," Cpn (G.198)



C.L.1 0 = 2 eny=y,_ (G.199)
dy
db
CL.2 —Awr — 0, sury=0, (G.200)
dy
db db
CL3 oer = I sury=y,, (G.201)
dy dy
C.L4 Piowos = Diwrr SUTY=y, (G.202)
C.LS5 (D) =0 (G.203)
C.L.6 (Brgs) =0 (G.204)
Avec
db
Crpe = 1 j “hex g (G.205)
VAmy(t) dy
db
Cour = L [ —eerdd (G.206)
Vs Ay (1) dy
D’ou
Conx = T Cox (G207)

La composante y du vecteur de fermeture est quant a elle régie par le probléme intégro-
différentiel suivant :

Phase y
—L = g¢, (G.208)

Phase @

A*bpy, 5 L
= Da,b,, +€ ¢ (G.209)

Aow,y @ ww,y




C.L.1 -1 = 2 eny=y, (G.210)
dy
db
C.L2 Ay =0, eny=0, (G.211)
dy
db db
C.L3 422 = O qury=y,, (G.212)
dy dy
C.L4 D 1oory iy €Y=V, (G.213)
' /4
C.L5 (D) =0 (G.214)
C.L.6 (Brow) =0 (G.215)
Avec
db
Crpy = 1 j —A g (G.216)
' Vo @
db
Cony = L (ﬂ+ljdfl (G.217)
Vo yo\
D’ou
Comy = ~ Cry (G.218)

On peut donc voir que dans cette configuration, le second champ de fermeture vectoriel ne
dépend pas du nombre de Péclet et est égal pour tout nombre de Péclet a celui calculé en
F.2.2. Le méme comportement est observé dans les calculs menés par le code développé pour

le modele TEM et sous COMSOL Multiphysics.

G.3.3 Probleme de fermeture scalaire



Dans la configuration considérée, le second probléme de fermeture vectoriel s’écrit (voir

équations (194) a ((203)) :

Phase y
, s 1 ,
Pe,(v,-Vr,) = Vir,—— [ n,-Vr, d4 (G.219)
7 Ay ()
Phase @
Vi, —Da,(s,~1) = —— [ n,-Vs,, d4 (G.220)
@ A, (1)
C.L.1 n,Vs, = 0, end, (G.221)
C.L2 n,Vr, = 0, end,, (G.222)
C.L3 n, Vs, = n,Vr, surd, (G.223)
C.L4 Sio = Tp» SUrA, (G.224)
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=5,,(r+L), =123, surd, (G.225)
C.L.6 (Périodicité) r(r)=r, (r+l), =123, surd, (G.226)
C.L7 (r,,) =0 (G.227)
C.L.8 (5,) =1 (G.228)

Encore un fois, le probléme est invariant selon 1’axe des x ce conduit au fait que I’ensemble
des variables ne dependent que de y. Le champ de fermeture scalaire est donc régi par le
probléme intégro-différentiel suivant :

Phase y

= &'t (G.229)

Phase w



12 = Da,(s,,—1)+€, 1, (G.230)
dy
dSAww
C.L.1 0, eny=y, . (G.231)
dy
dr/'1
C.L2 47— 0, eny=0, (G.232)
dy
dr
C.L3 Bavo - Diw o Yy (G.233)
dy dy
C.L4 Sio = T €Y=, (G.234)
C.L5 (r,,) =0 (G.235)
C.L6 (5,) =1 (G.236)
Avec
"
L, =~ [ S aa (G.237)
VAW(I) dy
o = [ Bao 4y (G.238)
Vw Ay (1) dy
D’ou
by = ~luo (G.239)

Comme précédemment, pour cette configuration, le champ de fermeture scalaire ne dépend
pas du nombre de Péclet et est égal pour tout nombre de Péclet a celui calculé en F.2.3. Le
méme comportement est observé dans les calculs menés par le code développé pour le modéle

TEM et sous COMSOL Multiphysics.



Annexe H : Calcul des propriétés effectives d’un milieu

poreux tridimensionnel dans le cadre du modele TEM.

Les parameétres effectifs de transport du modele TEM ont été calculés pour une géométrie
tridimensionnelle simplifiée identique a celle considérée au paragraphe 3.2 : un réseau
régulier de billes sphériques disposées en quinconce avec un biofilm d’épaisseur uniforme

(¢,=0,11;€,=0,31). L’ensemble des valeurs des parametres effectifs ont été calculés en
fonction du nombre de Péclet Pe, sur une plage de 0,01 a 100, pour des nombre de
Damkohler Da, égaux a 1 ou 1000 et pour des constantes de demi saturation effectives

K, €gales a 0,1 ou 10. Le coefficient de partition K, a ét€ pris égal a 1 et le rapport des

coefficents de diffusion entre les phases biofilm et fluide a été pris égal a 0,5. Les

composantes nulles ne sont pas représentées.
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Annexe | : Développement du modéle RRLC dans le cas du

transport couplé de deux solutés

Nous partons dans cette annexe de I’hypothese classique du modele RRLC appliquée au deux

solutés
cAm = KA,eqSAw<CA}/>y (Il)
Cpo = KB,eqSBa)<CB;/>7 (L2)

On s’intéresse au flux interfaciaux en solutés A et B de la phase fluide vers la phase biofilm,

que nous pouvons simplifier sous la forme (voir conditions aux limites (240) et (246)) :

L | n, (D, Ve, )dd+ — [ n,.(D,Ve,)d4 .- [ 0. (D,Ve,)dd  (13)
Ay (1) Apc(®) Ay (1)
flux interfacial macroscopique
L | n, (D, Ve, )dd+ — [ n,.(D,,Vey,)d4 .- [ 0. (D Ve,,)da (14
Agy (1) Apc () Ay (1)

Flux interfacial macroscopique

Ces flux peuvent aussi étre exprimés, en se servant des conditions aux limites (242) et (247) :

% | nm'(DAy'VcAy)dA:% [ n, (D, Ve,)d (L5)
Ay () Ay (1)

1 1

= [ n,(Dy, Ve, )dd=— [ n,-(D,,Vc,,)d4 (L6)
0 Ay ()

En appliquant les hypothéses du modele RRLC posées en début de cette annexe (équations
(I.1) et (1.2)) 1l vient :

K /4
L | nm-(DAy-VcAy)dAzw [ n,(D,-VS,,)d4 (17)

Ay () Ay (1)



K /4
L | nm-(DBy-VcBy)dA:% [ n,-(Dy,-VS,,)d4 (18)

4 Ay (1) Awy (©)

Nous considérons les définitions suivantes des facteurs d’efficacités :

1 1 KA,eq <CA7>}/ KB,eq <CB;/>7
— (D, -V dA=n,— dv (1.9
R L N Svoar e S
1 1 K, <CA7>}/ Ky, <CB;/>7
— (D, -V dA=n,— dV (1.10
R PO SvoRra e ST

ce qui conduit a :

1 KA,eq <CA}/>}/ KB,eq <CB;/>}/

2 . . dd = .
P Jmnm (D, Ve, )dA=1,E,4,,P, Ky (e + K Ky len)) + K0 (I11)
1 K, ., <cAy>y Ky <c37>7

— AD,, -V dA = 12
v Am;'-(t)nyw ( By CB;/) A Ms€olpuPo KA’eq <CA7/>7 +KAw KB,eq <CB}/>7 +KBw (I.12)

avec:

77 — K KB,eq <CB}’>7/ + KBw KA,eq <CA}/>7 + KAa)
! Va’ KB,eq <CB;/>}/ 'qupwV Ay ()

n,(D, VS,)dd (L13)

p = v K, <CA}/>7+KA(0 Kpe <CB}/>7+KB(0
)

= D n,-(D,, VS,,)dd (L14)
Va) KA,eq <CA;/>}/ luBa)pa)V Ay, () "

Expressions qui peuvent étre mis sous les formes adimensionnées suivantes :

_ (Ko +1)(Keff,3 +1)

n,= e Da K, Aw.[(t)nm~VSAwdA (1.15)
3 (Ko oa 1) (K oy +1)

N, =  DarK Am!(t)nm.VSdeA (1.16)

Dans les expressions suivantes, nous avons utilisé les grandeurs adimensionnées définies ci-

dessous :



2
Da, = Lo HuwPo (L17)

DAa)KAa)
2

DaB = M (I 1 8)

DBwKBw

K @
Ky =—— (1.19)
KAeq <CA}/>

K Koo (1.20)

eff ,\B = ¥
KBeq <CB}/>

Pour calculer les champs S,, et S,,, nous injectons les hypothéses (I.1) et (I.2) dans les

Bw >
problémes de transport microscopiques dans la phase biofilm (voir équations (237) a (248)),

avec une hypothése supplémentaire de stationnarité¢ du probléme (voir 4.1.2)

Soluté A

s (i
C.L.1 K, (cyy) M, VS, =0sur A, (1.22)
C.L2 KoiSi(Ciy) =K o(c,,) surA,, (1.23)
Soluté B

e x m e w il
C.L.1 ~Kyy (C5y) 1,V Sy, =0sur A, (1.25)
C.L2 K ey Ss0(Csy) =Ky (cs,) sur A, (1.26)

Ces deux problémes s’écrivent alors ous les formes adimensionnelles suivantes :

Soluté A



VZSA(U — I?aA SAa) SBw (127)
75 | S +1 Sso +1
Ke.).‘f,A Ke.).‘f,B
C.L.1 —n, V.S, =0surA,, (1.28)
C.L2 Sw=lsurA, (1.29)
Solutée B
VZSB(U — I?aB SAa) SBw (130)
7t | Sao +1 Sso +1
Ke..ff,A Ke.).‘f,B
-n,V-S§;,,=0surA__ (1.31)
Spe=1surA (1.32)

En résolvant ces deux problémes couplés sur le volume de prise de moyenne, on obtient les
facteurs d’efficacité de chaque soluté.
Néanmoins, il faut s’assurer que la stoechiométrie de la réaction est respectée ; en effet, on a

luAa)A + lquB - luCa)C (133)

ou C représente la biomasse produite, ce qui implique, vu I’hypothése de quasi stationnarité

formulé dans le modéle RRLC ,

1
7] e (p,,Ve,,)d4 (1.34)

Ay (1) Ay (1)

1
Hoos [ n.(DyVe,,)da=u,

D’ou
My=Mz=1 (1.35)
Ce que nous constatons également empiriquement au vu des calculs effectués. (voir

paragraphe 8.2.3).



Annexe J : Développement du modéle MTLC dans le cas

du transport couplé de deux solutés

A priori, nous avons les deux modéeles MTLC associés a chaque espece dissoute (A le
donneur d’¢lectron et B I’accepteur d’¢électron) a coupler, avec des équations macroscopiques

de transport de la forme :

Soluté A :
d Y A77 /4 74
(e ¢ o feterient)- .
V.(D;,eﬁv(<cA7>7))—aA<cA7>y+V-(d’;7<cA7>y)+(u’;y—DAyv.sy)V((cAyY)

avece

. 1 1 -
D', =8VDA7+DAV(; [ b dA+ | nYKbAydAJ—(<vy bAY>j (J.2)
A4

Awy Ky

1
= j n,.D,,.V(s,)dA (1.3)
AWV
) 1 1 :

dA;/ = _DA;/ ; J. nymsAydA +; J- nYKSAYdA +|{ Vy S 4y (J4)

Ay Ay

.1 1
UA7’ :; .[ nvm'IDAy'V(bA;/)dA-i_; .[ nYK'DA;/'V(bAV)dA (JS)

Aoy Ky

Et il en est de méme pour I’espece B.
A ces ¢équations macroscopiques, viennent s’ajouter les problemes de fermeture
microscopiques suivants :

Solute A :



Probleme de fermeture vectoriel

Pe, {;’;+ V. V(b )j =v>-(b),

C.L.1

C.L.2

C.L3

CL4

Probleme scalaire

C.L.1

C.L.2

C.L3

C.L4

avee

1

Y Ay 7 Ay
-n, :nYKV-(bAy) sur A .
b,, =0surA,

b',=b", (r+l), i=123, surd,

<b 'Ayy =0

. 1
PeAVyV(SAV)zv2 '(SAY)+7 J- nymV'(sAy)dA

Y Ay,
nYKV-(sAy):O sur A
Say =lsurA,,

Say =Say (r+l), =123, surd,

<SAV>y:0

b :ﬁ
Ay ﬁ
4
v v
S /4 [ /4
R Ay
4 y
P _HVnyy
e, = D
Ay

et de méme pour I’espece B.

1 . '
v)_7 .[ nvwv'(bAV)dA_7 .[ nV"V'(bAY)dA (J'6)

(1.7)

(J.8)

(1.9)

(J1.10)

(J.11)

(J.12)

(J.13)

(J.14)

(J.15)

(J.16)

(J.17)

(J.18)

(J.19)



Pour tenir compte du couplage entre les deux espéces, nous devons nous assurer que le bilan
réactionnel est respecté, c'est-a-dire que le flux de 'une ou l’autre espece vers la phase
biofilm n’est pas surestimé, compte tenu de la stcechiométrie de la réaction. Comme les
cinétiques de réaction ne sont pas prise en compte (elles sont considérées comme quasi infini)
dans ce mod¢le, on doit le faire a posteriori. On a en effet une stoechiométrie du type (C étant
la biomasse produite):

Hiod + HyB = fe,C (J.20)
Si on considére les quantités de solutés A et B consommé en un temps 7 pour un volume

V' du milieu (notées Q, et O,),ona:

v
0, :aAT<CA7> 4
, (J.21)
0, =a,T(c,,)' V
En régime stationnaire on a nécessairement
99 (J.22)
lqu luBa)
d’ou
y
zuAa) <CB;/>
a,= 7 Op
zuBa) <CA;/> (J 23)
, .
zuBa) <CA;/>
0y = 7y
zqu <CB;/>

Ce qui veut dire que nous pouvons exprimer un coefficient de transfert a partir de 1’autre, afin
de s’assurer de leur compatibilité au regard de la stoechiométrie. Vu que deux coefficient de

transferts, &, et &, , ont déja déterminés, on se retrouve avec deux couples de coefficients de

transferts possibles pour notre modéle couplé final :



Hoo(Cay)

(aA’ 0’1'3): a,, 7y
luAa) <CB;/>
et (J.24)
4
(alA’ aB): %aga Oy

Nous hoisirons le minimum des deux couples, qui assure que nous ne surestimons pas un des
deux flux. En d’autre terme, on considérera que les flux de solutés sont contrdlés par le réactif
limitant (ce qui est logique puisque le moteur principal de ce flux est la consommation des

substrats par la réaction, qui est fatalement limité par le réactif limitant). Nous noterons le

couple choisi (Otj, as ) Cela dit on va se retrouver face a un probléme ; illustrons le en

considérant que A est le réactif limitant de la réaction et donc que le couple de coefficient de

transfert de masse finalement retenue sera

Hoo(eay)

o (J.25)
lqu <CB;/>7 !

(@i &)=|a,.

On veut maintenant obtenir un nouveau champ s, générateur de a;, de la forme

1 | , . 1 .
a; =y j n,, D, V(sg)d4d (vu Dexpression a, =y I n,, D, .V(sg)dAd) qui nous
Awy

Ayy

permette de recalculer un terme d*ByL compatible avec le nouveau flux a; (le reste des

coefficients effectifs restant inchangés).

Si on pose

_ O My <CA7>y

(1.26)
Oy <CB;/ > ’

SBy S87

On obtient un nouveau champ génrateur de ¢, , noté sgy, par simple homothétie du champ

: L :
sg, > lavaleur de d,," estalors :



< >7 (J.27)
Oy \Cy 1 -
= 4 . _DBV( .[ n,,s,,d4 +§ j nYKSB;/dA}+(<Vy 537>j
aBlqu <CB;/> Aa)r Ary
c'est-a-dire
/4
* o 0] c *
d, "= de (J.28)
aBlLlAa) <CB;/>
Le probleme de fermeture satisfait par 5;37 est de la forme :
. . \ 1 \
Pe,v.V (s, )=V .(sBy)+7 [ n,,V(s,)d4 (3.29)
Y Aoy
C.L.1 n,V-(s;,)=0surA (1.30)
/4
L Ay,
C.L2 Sy :M surA (J.31)
iy \Ciy

C.L3 Spy =585, (r+l), =123, surd, (J.32)
C.L4 (s,,) =0 (1.33)

On constate que ce probléme est rigoureusement identique au probléme de fermeture originel,
sauf pour la condition au limite a I’interface fluide — biofilm. Que signifie cette modification ?

Reprenons I’hypothése de fermeture du modele de transfert de masse limitant :

cy, = (cg) + (J.34)
avec
Eyy = by Vicy,) =555 (135)
Qui devient donc
Eyy = by Vicy,) =55 (1.36)

A T’interface fluide biofilm, on a donc



cp, = (cp) = sp(cy) surd, (J.37)

C'est-a-dire, non plus une concentration nulle mais une concentration résiduelle de la forme :

Y
_M (cpy) SUT A, (1.38)
Oy <CB}/>

cp, = |1

La concentration a I’intérieur du biofilm reste bien constante égale a celle de ’interface
(gradient de concentration nul dans la phase biofilm a I’échelle microscopique) puisque le
réactif A étant enticrement consommé a ’interface, il n’y a pas de réaction a I’intérieur du
biofilm.

O Mg, <CA7>7

%
Ol 40 <CB;/

NB : A étant le réactif limitant, on est bien assuré d’avoir 0 < <1

Le mod¢le macroscopique couplet final s’écrit donc dans le cas général :

Solute A

8(87 <cA7>7)

L9 (e (v, (e)) = 039)

V. (D;,qﬁv(<cA7>7))—aj (ey) +V-(a, (e, ) )+ @l =D, VeV (e, )

Solutée B
d Y \"By ' /4 74
(5 5; > )+V.(87<v7> <037> )= (1.40)

V. (D;,qﬁv(<c37>7))—a§ (ca) +V (a3, (e, ) )+l D, V)V (e, )

avee !

/4

X My, <CA;/>

Si 0< 7<1,alors
aBlLlAa) CB;/



sinon

4
(d’,"5d,," )= d’;y;Md’;y (J.41)
aBlqu<cB}/>

e

e . dj;y;d’;y (J.42)
aAluBa) <CA;/>






Annexe K : Développement du modeéele TEM pour le cas du

transport couplé de deux espéces chimiques

Si on considére les équations de transport macroscopiques ouvertes associées aux transports
couplés de deux especes (voir Wood et Whitaker, 2000) :
Solute A

Equation de transport macroscopique ouverte pour la phase @

ot ® A, (1) O Ape(t)

Accumulation

ae,(c,)” ~ ~
M = V-!ngAw'{V(c/m)>w+Vi J- n,.c,, dA + L .[ n,Cl dAH

Diffusion

L | nw.(DM,-VcM,)arA+l [ (D, Ve,,)d4 (K.1)

Ay (D) Ay ()

Flux interfacial

<CAQ)>0) <CBg)>a)
<cAa)>w + KAw <cBa)>w + KBa)

Reaction

- wlqupa)

Equation de transport macroscopique ouverte pour la phase y

dlelc,)
M V.(gy<v}/>7<cA7>7) =
dt
Accumulation Convection
o1 . 1 _
V- £, | Ve, + - [ n.é, da+ - [ n,é, da (K.2)
V Ay () v Ay (1)
Diffusion
1 1 .
+ [ n.(D,Ve,)da+ = [ n,(D,Ve,)dd-V (¥ ,¢,)
Aoy (1) A (1) Transport

Flux interfacial Dispersif



Et il en est de méme pour le soluté¢ B. Si nous considérons maintenant les équations de
transport microscopiques dans le cas couplé (équations (238) a (249)), nous arrivons aux

problémes suivants pour les déviations :

Soluté A :
Phase @
'qupw - <cBa)>w KAwéAZ - + - <cAw>w2KBwéwa —
(<cBa)> +KBw)(<cAw> +KAw) (<cBw> +KBa)) (<cAw> +KA(0) (K3)
V.(DAa)'Vé’Aw)_ L .[ nwK'(DAw.VEAw)dA_ i .[ nwK'(DAa)'VEAw)dA
@ A, () @ Ay (1)
Phase y
v -V(cA )y+v -VEA7 = V-(D VEAy)
- — j w0 (D,VE, ) dd— — j n,(D,Vé,)dd (K4)
v, Ay (1) Y Ape(®)
C.L.1 -n,.-D,, V¢, = n, D, Vi, surd,, (K.5)
C.L2 -n,.D,Vé, = n,DV(c,), surd, (K.6)
C.L3 (o) =K, oy i)+ Cio = K,y surd, (K.7)

n,D, Vé,+n,D,Vi,) =
C.L4 ’ (K.8)
n,,-D,Vé, +n, D, Vi), surd,

Et un probléme exactement analogue existe pour le soluté B.

Le terme de réaction est obtenue de la maniére suivante :



cAa) cBa) <cAa) > ¢ <cBw > ¢

’qup‘” CAw + KAa) cBw + KBaJ _‘qupw <CAaJ>w + KAaJ <cBw>w + KBa)
— Iu ,0 <cAw>m + 5Aa) <cBw>w + EBa) _ <cAw>w <cBa)>w (K 9)
ore <cAa)>m + 5Aa) + KAw <cBw>w + EBw + KBa) <cAa)>w + KAa) <cBa)>w + KBa) .
(<cAa)>w + 5Aa) ) (<cBa7>w + EBw) (<CAa)>w + KAa)) (<CBa)>w + KBa)) -
_,U p <CAa)>w<cBa)>w(<cAw>w+5Aa)+KAa))(<CBa)>w+5Ba)+KBw)
e (<cAa)>w+5Am+KAa))(<cBw>w+EBa)+KBa))(<CAw>w+KAa7)(<cBa7>w+KBa7)

En considérant I’hypothése classique

&1 < {C10)” (K.10)
Cpo <€) (K.11)
C 10l < Cow (K.12)
C10C0 < Cow (K.13)
il vient
cAw cBw _ <cAa)>w <cBa)>w
’qu'Ow cAw + KAaJ cBw + KBw ’qup“’ <cAa)>w + KAa) <cBw>w + KBw
3 " 5 I 3 . 3 i, (K.14)
— ,U p CBa)<cAa)> KAa)KBa) + CBa)<CAa)> KBa) + CAa)<CBa)> KAa)KBa) +CAa)<cBa)> KAa)
— Mol o

(<cAa)>m + EAa) + KAa)) (<cBa)>w +5Ba) + KBa))(<cAa)>w + KAa))(<cBa)>w + KBa))

Et finalement

CAa) CBa) _ <cAa)>w <CBa)>w
IUAwpw cAa) + KAa) CBa) + KBa) [UAwpw <cAa)>w + KAa) <CBa)>w + KBa)
» _ » ~ (K.15)
— /’lAa) pa) <cBa)> Aa)cAa) + <cAa)> Ba)cBa)

(o) + Koo )((cao) ¥ K o) (o)’ +Kio) ((c0)” +Ko)

Le méme calcul peut étre mené pour calculer le terme de réaction du probléme gouvernant les
déviations du champs de concentration en soluté B.

En formulant les hypothéses de fermetures du modéle TEM, a savoir



Gy = b, Ve Y b, Ve, +7,, (i) =K (e (K.16)
Cio = Doy V) D0, V() + 700 (i = K oy (i) (K.17)
oy = by, V(e ) +by, Vs, + 1y, ((Co0)” = Koy cs,)) (K.18)

Cpy = bBwy-V(cByy+bwa-V(cBw>‘”+rBw((cBw)“’—KBeq(cBy>7) (K.19)

Et en les injectants dans les équations en déviations présentés ci-dessus (équations (K.3) a
(K.8)), nous obtenons les problémes de fermetures suivants :
Soluté A

Probleme de fermeture vectorielle I :

(y—phase)

Pe,(¥,+v,-Vb, ) = Vb, —— [ n,-Vb, di- L [ n,-Vb,, d1(K.20)

AW_
Y Ay (0) Y Ag(t)
(@ - phase)
, K, ,'b K, b
Vsza,y_DaA e{[f,Bz Awy : +GA37 1q{f,A2 Bwy :
' -1 ' - ' — ' —
(Koo' +1) (Koys +1) (Koo' +1) (Ko +1) (K.21)
- L j n,-Vb,, d4
wAa)y(’)
C.L.1 n,Vb,, = 0, surd,, (K.22)
C.L2 -n, = n,Vb, .  surd, (K.23)
C.L3 n,+n, Vb, = n,DVb, & surd, (K.24)
C.L4 b, = b, surd, (K.25)
C.L.5 (Périodicité) b, (r)=b,, (r+l), =123 surd, (K.26)

C.L.6 (Périodicité) b, (r)=b, (r+l), =123, surd, (K.27)



C.L.7

C.L.8

Probleme de fermeture vectorielle I :

-Vb,, dA

(7 —phase)
Pe,(v,-Vb,,) = Vb
(@ — phase)
K,,'b
Vb 40 = Da, | 5
(K" +1) (K
1
= T nya) : VbAa)a)
Vw An)y(t) @ A, (t)
C.L.1 -n,,
C.L2 n,
C.L3 n D +n,-D.Vb
CL4 b
C.L.5 (Périodicité) b ..o (r)=b
C.L.6 (Périodicité) bAm(r) =b , (r+1,),
C.L.7
C.LS8

Probleme de fermeture scalaire

Phasey

1
dd-—— [ n-Vb,, d4

0, sur A;«’

i=1,2,3, sur4d,

(K.28)

(K.29)

(K.30)

(K.31)

(K.32)

(K.33)

(K.34)

(K.35)

(K.36)

(K.37)

(K.38)

(K.39)



Vzr/;y— L J- nm'Vr;y dA

7 Ay (1)
Phase o
st _ Da Ke/?‘ B_1 (SAa)a) 1) K;ﬁ",A_l (SBa)a) _1)
Aw 4 S 20 0 4B 2
(Ko +1) (Ko +1) (K™ +1) (K
1
= — [ n, Vs, d4
Va) Am;/(t)
C.L.1 n,Vs,, = 0, surd,
C.L2 nyKVrf;y 0, sur4d,,
C.L3 n,-D Vs, n,-Vr,, surd,
CL4 S 40 Fips SUT A,
C.L.5 (Périodicité) Sw(r)=5,,(+L), i=12,3, sur4,
C.L.6 (Périodicité) ry(r)=r,(r+l), =123, surd,
C.L7 (r,,) =0
C.L.8 (5,)" =1
avec
, b b
bAW = o ? bAwaJ = —
l?’ l?’
b — bAWV b' _ KA,equ;w
Awy b Ayw
LK, L,
Siw = 1+ "o H }/‘1:17 = KA,eqrAy
Kc')ff,A = KAwa, 5 K;ﬁ",B = Kwa
” <CA0)> <cBa)>

(K.40)

(K.41)

(K.42)

(K.43)

(K.44)

(K.45)

(K.46)

(K.47)

(K.48)

(K.49)

(K.50)

(K.51)

(K.52)

(K.53)



. K, D
Da, = %W/;?lw . D, = A;_Aw (K.54)
Ao~ Aw Ay

GAB;/ = V<cAy>y KAeq - (K.55)
— V<c3w>w KAa)
G50 v <cm>w K, (K.56)
I (<CBW>w T P Beg <cBy>y) e
a8 = p p (K.57)
(<cAw> TR 4y <CA}/> )KBa)
T (K.58)
g\ v
[v.],
= .59
Pe DA7 (K.59)
ou on utilise la notation :
1
HVVH - (<V7>y '<V7>7)2 (K.60)

Les problémes de fermetures associées au soluté B sont exactement analogues.
En injectant les hypotheses de fermetures dans les équations de transport macroscopique
ouvertes (32) et (33), nous obtenons les problémes de transport macroscopique suivants :

Equation de transport macroscopique fermée pour la phase biofilm @ :
IC0)” ()’ (Cpa)”
e + ga)lqupw Z f}
0—)t <CAw> + KAw <CBw> +KB(0
=V (D2w'V<CA7>y) +V (Dwa'V<cAw>w) - aj; (<cAa)>w - KAeq<cA;/>7) (K61)

V. (d, (a0 = K oy (€107 ) ) W, Ve )+, V()

g(l)



Equation de transport macroscopique fermée pour la phase fluide y :

. d{c,,)”

7 +V (e, v,)(c,)) = V(D,,V{c,,) )+ V(D) Vic,,)*)

V() (i) = K g () ) )+ 00, Ve, ) =0, Ve, )

+ a'/: (<cAw>w _KAeq<cAy>7)

avee

. D D .
D, = 7 Aj nywaWdA+%Aj n,b,di—(Vb, )+eD,I
N D g
D,, = ;y j o Z (b, ,d4—(¥)b,,)

Ay

Dy jnWrAydA <V rAm>

oy A

.[n dA+ .[n (bAW)dA

. D
dA;/ = Ay jnmrAydA+

A

1 1
=_(; | nwy.DAwV(bAw)dA+;AJ;KnM.D V(b Awy)dAJ D, Ve,

. 1
a, = jn D, V( rAy)dA+;jnwK.DA7V(rAy)dA

A

Aa)l(

1 1
= _(; I na)}"DAa)V(rAa))dA +; ,[ na)K'DAwV(rAW)dAJ

: D,
DAw}/ = Ij. n, bAw;/dA
Amy An)r
D, = D 2 [ n,b,,d4+—22 D 2 [ n,b,di+eD,
V A V A
* = Aw wy' Aw a)yrAa)dA

(K.62)

(K.63)

(K.64)

(K.65)

(K.66)

(K.67)

(K.68)

(K.69)

(K.70)



1 1
= ; I Aa)w )dA + ; I DAa)V (bAww )dA
Awy Aox

(K.71)
j n,.D,V(b )dA+% [n,.D,V(b,,)d4|-Ve,D,
AW

Et un systéme d’équations de transport macroscopique similaire est obtenue pour le soluté B.
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Annexe M : Traitement des données recueillies au cours
des essais de tracage stérile effectués dans un milieu de
Nafion et dans un milieu de bille de verre Retsch

Le but de cette série d’essai est de déterminer lequel des deux milieux, Nafion ou
billes de verre Retsch, est le plus adapté pour observer 1’évolution d’un champ de
concentration par mesure d’absorption lumineuse. Les essais ont été effectués dans une cellule
d’écoulement de 0,6x6x6 cm3 dont le tiers central était occupé par le milieu considéré
(Nafion — environ 350 microns de diamétre moyen- ou Retsch —environ 375 microns de
diametre moyen- la porosité étant dans les deux cas prise égale a 0,4764 —cas d’un réseau
cubique jointif de sphere-), alors que les tiers supérieur et inférieur était occupé par des billes
de verre de 2 mm de diamétre. Dans la cellule, s’écoule perpendiculairement aux bandes de
milieux de I’eau distillé¢ a un débit nominal de 1.02 cm3/s, ce qui conduit a un temps de séjour
de ’ordre de 10 min. On injecte un créneau de solution de Rose Bengale B a 10™ mol/l durant
11 mn au cours desquelles on prend une image du milieu toutes les 10 secondes. On continue
la prise d’images durant 33 mn apres la fin du créneau. On a ainsi 264 images par essai
permettant I’observation du passage du créneau de concentration dans le milieu considéré.
Trois types de traitement ont été¢ effectués sur les images recueillies : 1’établissement de
courbes de percée ponctuelles, 1’établissement de courbes de percées moyennés selon ’axe
perpendiculaire a I’écoulement, et le calcul des évolutions temporelles des moments d’ordre
0, 1 et 2 associées au champs de concentration observés (moments qui caractérisent
respectivement la masse de soluté présente dans le milieu, la vitesse de déplacement du soluté
et la dispersion du soluté au cours de son transport). La Figure M1 présente le mode de relevé

de ces différentes grandeurs.



Amont Amont

el

e ok oo :"‘--‘w; et R
Rognage des images effectués pour le traitement des données

(0,1
(0.5, 1)

(1.1

milieu

sortie _

Nomenclature des lignes de relevé des courbes de percée moyennées

Figure M1 : nomenclature des points de relevés pour le traitement des données

Les différentes grandeurs représentées ont été calculées par conversion des champs de
niveaux de gris en champs de concentration a 1’aide d’une calibration pixel par pixel. 3 points

de concentration ont été utilisés pour cette calibration : 0 mol/l, 5¥10° mol/l et 10™ mol/l.

Ci-dessous sont présentées les différentes courbes de percées ponctuelles.
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Figure M2 : Courbes de percées ponctuelles obtenues par le traitement des données des essai
de tracage — test.

On constate que les courbes de percées associées au milieu Retsch sont plus stables et plus
caractéristiques d’un phénomene de transport classique. Cela est probablement du au
phénomene d’adsorption du Rose Bengal sur le Nafion, qui fausse a la fois la calibration et
I’observation du transport. La présence d’impuretés adsorbées par le Nafion (déja maintes fois

utilisé dans des expériences préalables) peut aussi avoir jou¢. Ci-dessous sont présentées les

différentes courbes de percées moyennées.
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Figure M4 : Courbes de percée moyennée au milieu
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Figure M5 : Courbes de percée moyennée en sortie



Les courbes de percées moyennées sont plus lissées que les courbes ponctuelles, ce qui est
normale vu que les fluctuations sont atténuées par la prise de moyenne. On voit néanmoins
encore de grande différence entre courbes de percées moyennées dans le Nafion et courbes de
percées dans le milieu Retsch ; dans le Nafion, on observe un affaissement du pic et un
¢talement plus important de la queue de la courbe, caractéristiques des phénomeénes de
transport avec adsorption.

Ci-dessous sont présentées les différentes évolutions temporelles des moments spatiaux

d’ordre 0,1 et 2 associées aux champs de concentration.

16101
14101
1210M
10—11
8102
610712

41012

Moment d'ordre 0 (mol)

21012

—a— Retsch

0 660 1320 1980 2640

t(s)

Figure M6 : moment spatiaux d’ordre 0.
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Figure M8 : moment spatiaux d’ordre 2 normé et centré

La courbe des moments d’ordres 0 appelle les mémes réflexions que celles des courbes de
percées moyennées. L’interprétation des moments d’ordre 1 normés en terme de vitesse du
front et des moments d’ordre 2 normés et centrés en terme de dispersion est rendue impossible

du fait de la forme du signal d’entrée, treés ¢éloignés d’un Dirac ou d’un échelon (il y a une



couche de bille grossiére a traverser avant d’arriver a la zone de mesure). Néanmoins, on
constate qu’il y a peu de différence entre les deux milieux du point de vue de leur moments

d’ordre 1 et 2.

Au final, il semble que le milieu de billes de verre Retsch est mieux adapté a la caractérisation
du transport d’un traceur par absorption lumineuse, compte tenu de la forte réactivité¢ du

Nafion.






Annexe N : Préparation des milieux nutritifs utilisés pour
les essais de croissance bactérienne

LB aqueux :
Dans de ’eau distillée, ajouter 10g/l de tryptone, 5g/l d’extrait de levure, 10 g/l de NaCl.

Autoclaver avant utilisation.

LB gélosé :
Comme le LB aqueux, avec adjonction de 15 g/l d’agar avant autoclavage. Couler juste apres

autoclavage, ou réchauffer avant coulage.
LMLA+F aqueux :
Dans de ’eau distillée, ajouter 0,2 g/l d’extrait de levure, 0,1 g/l de peptone, 10 mM/1 de

tampon HEPES, 5 mM/I1 de lactate, 20 mM/1 de fumarate. Ajuster le pH a 7,4 et autoclaver.

On peut consulter Anceaux (2008) pour plus de détails sur ces milieux nutritifs.






Annexe O : Dessins techniques de la cellule d’écoulement
retenue pour les essais de transport non réactif en milieu
poreux incluant un biofilm (réalisés par Eric Lefévre)
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Résumé : Modéliser les phénomeénes de transport de solutés organiques en milieux poreux colonisés par des
populations bactériennes se développant sous forme de biofilms est un domaine de recherche important pour un
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sols et des eaux contaminés par des polluants organiques (biosparging, bio-barriéres ...). Les biofilms, qui sont
composés principalement de bactéries et de substances polymériques extracellulaires, peuvent se développer sur
les parois de grains d’un milieu poreux. Le métabolisme bactérien dégrade les solutés organiques et contribue
ainsi a la diminution de la contamination. Le transport bio-réactif de composés organiques dans un milieu poreux
incluant un biofilm est un probléme fortement multi-échelle (depuis 1’échelle de la bactérie jusqu’a I’échelle de
I’aquifére) et fortement couplé (avec des phénoménes hydrodynamiques, physico-chimiques et biochimiques).
Le soluté organique est transporté par convection et diffusion dans la phase fluide et diffuse dans la phase
biofilm, ou il est dégradé par le métabolisme bactérien. Le but de ce travail est de développer des modeles de
transport bio-réactif définis a 1’échelle de Darcy a partir des données disponibles a 1’échelle du pore, en adoptant
la méthode de changement d’échelle dite de prise de moyenne volumique. Dans le cas général, une telle
approche conduit & un modéle macroscopique de transport & deux équations couplées (une équation par phase de
transport). En considérant les relations entre les concentrations moyennées dans chaque phase, plusieurs régimes
de transport permettant de dégénérer ce modele en modele a une seule équation peuvent étre identifiés.
L’hypothése d’équilibre de masse local conduit & un tel mod¢le simplifié. En condition de non-équilibre, deux
cas limites permettent é¢galement de développer des modeles de transport a une équation : le cas ou le taux de
biodégradation est controlé par le transfert de masse externe et le cas ou il est contrdlé par la cinétique de
réaction. L utilisation de ces quatre modéles implique la résolution numérique de problémes de fermeture, afin
d’évaluer les paramétres macroscopiques de transports (tenseur de dispersion, taux de dégradation ...). Des
calculs de coefficients effectifs ont été effectués dans différentes conditions de transport afin d’étudier leur
comportement. Les résultats de ces modéles ont été comparés avec ceux obtenus par simulations directe a
1’échelle microscopique pour une géométrie de pore bidimensionnelle stratifiée. A partir de ces comparaisons,
les domaines de validit¢ de chaque modéle ont été identifiés en termes de conditions hydrodynamique et
biochimique de transport. (i.e. le nombre de Péclet et le nombre de Damkohler). Le développement d’un modéle
expérimental de transport en milieux poreux incluant un biofilm a également été entamé, afin d’une part
d’effectuer une validation expérimentale des modéeles numériques préalablement développés et d’autre part de
fournir un outil supplémentaire pour 1’étude des phénomeénes considérés.

Mots-clé : Milieu poreux, Transport de soluté, Biofilm, Changement d’échelle, Cellule d’écoulement.

Abstract : Modeling transport in porous media of organic chemical solute in presence of a bacterial population
growing as biofilms is an important area of research for environmental applications, for example for remediation
of groundwater contaminated by organic pollutants (biosparging, bio-barriers ...). Biofilms, which are composed
of bacteria and extracellular organic substances, grow on the pore walls of the porous medium. Bacteria degrade
the organic solute by their metabolism and thus may contribute to pollution decrease. Bio-reactive transport of an
organic solute in a porous medium including a biofilm phase is a strongly multi-scale (from the bacteria scale to
the heterogeneity scale of the aquifer) and coupled (involving hydrodynamic, physicochemical and biochemical
phenomena) process. The organic solute is transported by convection and diffusion in the fluid phase and
diffuses into the biofilm phase, where it is degraded by bacterial metabolism. The goal of this work is to develop
macroscopic models of bio-reactive transport at the Darcy-scale through volume averaging based on the data
available at pore-scale. In the general case, the macroscopic system obtained by averaging pore-scale equations
is a two coupled equations system (one equation for each phase), called two-equation model. By considering the
relation between averaged concentration in the fluid phase and averaged concentration in the biofilm phase,
several regimes of transport can be found which allow simplifying this system into a one equation system. The
local mass equilibrium assumption leads to such a simplified model. When an equilibrium relationship between
phases cannot be considered, a one equation model may though be developed if the biodegration rate is limited
by external mass transfer or by the kinetics of bacterial metabolism. The use of these models implies the
numerical solving of closure problems, in order to set up the values of the macroscopic transport parameters
(dispersion tensor, interfacial flux ...). Computations of these effective coefficients have been performed in
different situations of mass transport in porous medium in order to study their behaviour. The results of these
models have then been compared with direct simulations performed on a simplified geometry representative of a
two-dimensional porous medium including a biofilm phase. Based on these comparisons, the validity domain of
this model has been identified in terms of hydrodynamic and biochemical conditions of transport (i.e. the Péclet
number and the Damkéhler number). The set up of an experimental model of transport in a porous media
including a biofilm phase has also been started, in order to make experimental validations of the previously
developed numerical models and to build up an additional tool to study the considered phenomena.
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