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Résumé :

Dans un milieu poreux, les biofilms, composés detévies entourées de substances organiques
extracellulaires, se développent généralement sgr parois des pores. Le métabolisme bactérien
convertit les solutés organiques en biomasse. E@se d’équations régissant a I'échelle de Darcy le
transport bio-actif d’'un soluté organique dans uilien poreux incluant une phase biofilm a été é&tabl
partir des données a I'échelle du pore, dans le @ad’hypothese d’équilibre de masse local entie le
phases fluide et biofilm est vérifiée. La méthodecdangement d’échelle utilisée a été la méthode de
prise de moyenne volumique. Certains résultatsliétgbice a ce modéle sont présentés ici. Le doenai
de validité de ce modele en termes de conditiodsodynamiques et physico-chimiques définies par les
nombres adimensionnels caractéristiques du prosegsombre de Péclet et de Damkdhler) a été
identifié.

Abstract :

In a porous medium, biofilms, which are composedbaafteria and extracellular organic substances,
grow on the pore walls. Bacterial metabolism cotwesrganic solutes into biomass. The governing
system of equations of bio-reactive transport &t frarcy scale in a porous media including a biofilm
phase has been derived from the data availabléatpbre-scale, in the case of the existence otal lo
mass equilibrium between the biofilm phase andfliid phase. The upscaling method used was the
volume averaging method. Impact of microscopic paaters on the effective coefficients of the upper
scale has been presented. The domain of validitthis model has been established in terms of
hydrodynamic, physical and chemical conditions (&%&nd Damkdhler dimensionless numbers).

Mots-clefs : Milieux poreux ; Biofilm ; Changementd’échelle

1 Introduction

La modélisation du transport d’espéces chimigueprésence de colonies bactériennes
appelées biofilms est un domaine de recherche asgite un intérét croissant pour ses
applications environnementales : bioremédiation diss et sols pollués (biosparging),
protection des aquiféeres menacés d'une éventuetdamination (bio-barriére). Les solutés
organiques sont assimilés par le métabolisme hewtéqui les convertiin fine en biomasse.
Cette propriété des biofilms en font un outil deitation de la contamination d’aquiféres par
des polluants organiques. La modélisation des phénes de transport bioréactif permettrait
d’optimiser ces procédés de bioremédiation. Unalifésultés de la modélisation de ce type de
transport est I'aspect multi-échelle du phénoméaerigure 1 présente les différentes échelles
associées. Le substrat, transporté par convectiatiffasion dans le fluide ambiant (eau),
pénétre par diffusion dans le biofiim ou il est sommé par les réactions biochimiques
associées au métabolisme bactérien.

Des études récentes montrent que la biodégraddisnpolluants organiques par le
métabolisme bactérien s’effectue principalementsdas zones de mélange entre le substrat,
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I. Echelle de la bactérie II. Echelle du pore et 1l Echelle du Volume IV. Echelle de Paquifére generalement ISsue
(100 nm -10 pmy) du biofilm Elémentaire Représentatif (10 m -1 kmy) d'u ne source ponctue”e
1

(100 pm - 1 mm) (1cm-1m)

et I'accepteur d’électron
associe a la
biodégradation €.g.:
'oxygéne), qui est le
plus souvent présent
dans le milieu ambiant
(Knutson et al, 2006).
Le tenseur de dispersion
est donc un parametre essentiel a I'évaluation ’idgpdrtance de la biodégradation des
polluants organiques en milieu poreux. L'estimatitun tenseur de dispersion macroscopigue
qui prend en compte les phénoménes a I'échelleosgopique peut étre effectuée a l'aide des
méthodes de changement d’échelle. L'étude de I'anda développement de biofilms dans un
milieu poreux saturé sur le transport de solutégébictifs a déja fait I'objet d'un certain nombre
de travaux. Ainsi, le changement d’échelle perméttiétablir les caractéristiques physico-
chimiques du biofilm considéré comme une phasemontpassage de I'échelle | a I'échelle I,
Figure 1) a été développé par Wood et Whitaker &L90 partir de la méthode de prise de
moyenne volumiquee(g: Whitaker, 1999). L’objectif de la présente étedé de poursuivre ces
travaux par le développement du changement d'écisellvant, i.e. : passage de I'échelle Il &
I'échelle Il (Figure 1). La méthode de prise deymone volumique a également été retenue
pour ce changement d'échelle. Deux régimes depoaihent ainsi été identifiés : (i) un régime
d’équilibre de masse local entre les phases aquetus®fiim & I'échelle de Darcy et (ii) un
régime de non équilibre de masse local entre ces pleases. Dans le cas de I'hypothése d’'un
équilibre de masse local, le changement d’échelhsidéré conduit & un modéle de transport a
I'échelle de Darcy a une seule équation. Un codeémigue a été développé pour déterminer les
coefficients du tenseur de dispersion effectiv@eigs a un tel modéle. Le domaine de validité
du modele d'équilibre de masse local a ainsi pwe &éfini par des expérimentations
numériques. Enfin, on a pu étudier I'impact de éihtes caractéristiques microscopiques du
biofilm et du milieu poreux sur la dispersion &heélle de Darcy.

Phase fluide y

Phase solide «

Phase biofilm o

Figure 1 : Les différentes échelles associées hédrgmenes de
transport bio-actif en milieux poreux incluant pfease biofilm

2 Modele de changement d’échelle traduisant I'hypbiese de I'équilibre de masse local

Les équations gouvernant le transport d’'un solutééhctif A a I'échelle du pore sont
explicitées ci-dessoug/fésigne la phase fluidey la phase biofilm ek la phase solide &
I'accepteur d’électron). A cette échelle, le chatepritessey, est défini a partir des équations de
Stokes. Il vient alors :

Jdc c -
29 = 0D p Mepy) ~ Moy 22 % gans la phase biofiln (1.a)
ot Caw * Kaw Cew + Kgy
acy, ) 1b
” +v, Mcy, =0 E(DAVEICAV) dans la phase fluid (1.b)
avec: -n, D,, Mc,, =0surA,, (1.c) -n, Dy, Mcy, =0surA,, (1.d)
et: Cay = Kp e o SUTA . (1.€) =N, D, TCp, =0, D, Ocy, SUTA . (1.f)

Ce systéme est fermé par la donnée des conditiitiedes. cy et cg, [mol/m’] correspondant
aux concentrations locales respectivement du sibstans la phase i et de I'accepteur
d’électron dans la phase DaJ) etDa, [m?/s] désignent les tenseurs de diffusion du subétrat
respectivement dans la phaset dans la phas@ (Wood et Whitaker, 19984, [mol/(kg.s)]
est défini comme le taux maximum de réaction patéude masse de biofilm e, [kg/m’



18MCongrés Francais de Mécanique Grenoble, 27-31 ao(t 2007

comme la masse de cellules bactériennes par umit@ldme de biofilmK,, et Kg,, [moI/m3]
sont les constantes de demi-saturation des sohutéB de la réaction biologique & ¢q[-] est
la constante d’équilibre de masse pour le sohad’interface entre phases fluide et biofilm.

La méthode de prise de moyenne volumique permpasgger de ces équations de I'échelle
du pore a celles qui régissent le transport & ébehde Darcy. On définit les moyennes
intrinséques des concentrations en soluté dansichates phases et la moyenne pondérée des
concentrations en soluté dans le milieu par :

1 1
(Ca” = [ cppdV ; <cAy>V :V—ij Gy AV (2.a)

w @ 14

y gw w
{CA} ( }J(C ) [gw+£y] KAeq<C/&)>- (Z-b)

V, etV, sont respectivement le domaine fluide et le domdifiim du volume de prise de
moyenneV. Le volumeV doit respecter la contrainte de séparation deglléshi.e.: les
longueurs caractéristiques des hétérogénéités @éehelle microscopique doivent étre
négligeables devant la longueur caractéristique vdlume V, qui doit elle-méme étre
négligeable devant les longueurs caractéristiqaehdtérogénéités de I'échelle macroscopique.
On exprime ensuite I'hypothése de I'équilibre desssalocal pour le solut& entre la phase
fluide et la phase biofilm sous la forme :

<CAV>y = KAeq<CAw>w :{ CA} ' 3
On obtient alors un systéme a une seule équationlpdransport de I'espécea I'échelle du

Volume Elémentaire Représentatif du milieu poréuxette échelle, le champ de vitessg>"
est défini par la loi de Darcy. L’équation de tpamit, qui traduit I’'hypothése de I'équilibre de
masse local a cette méme échelle, est :

(e, iiuta)led 0l 0 (6d) =00 il )
e e} (4)

W
SRl Kok o (g * KoK 8
avec:
=(e,D,l+K )+D n dA+ n, b ,dA
Dett = (6,0 ) * Kol a ny,y(t) P x VMO wP K o

1 1

+K e a0 I b wda+ = ] ngb adal-(wb ).
V Ay () V Ax(d

ou bay et by, sont des champs vectoriels deéfinis par un probldenéermeture résolu sur une
cellule unitaire représentative de la géométriendiieu a I'échelle du pore. Ce probléme de
fermeture est présenté ci-dessous. Ainsi dansdaepbiofilm on a :

1
00D, Mb )_7 D, b, )dA+—— D, b, )dA , (6.a)
he wm() "y 10 0 0 1) v, Am(t) o (D, Tb ) 04
et dans la phase fluide on a :

v, +v, [b =DQD D, 0Ob dA-— [ n D Db dA , (6.b)
y oty Ay V A,,,(t) yw[( A AV) A«(t) V’([( )

CL.1 by, =by, SUTA (6.c)

Ob ) -
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C.L.2 -n, M, =n, D,0b, SurA , (6.d)
C.L.3 -n,, M,,=n, D,, Db, SurA_,, (6.e)
C.L4 N, Dy b s, K g o 00 5 ) =1, {K P =D o) sura . (6.9)

auxquelles s’ajoutent les conditions de périodieitéenfin les conditions de moyenne
intrinséques nulles par phase. L’établissement eleprobleme de fermeture a été
effectué par Wooet al. (2002).

3 Etude de l'impact de la morphologie du milieu poeux et du biofilm & I'échelle du pore
sur la dispersion a I'échelle de Darcy en régime équilibre de masse local

Un code numérique de résolution du probléme de darma associé au modeéle de
I'équilibre local a été développé. Le schéma derdissation utilisé est un schéma aux volumes
finis du premier ordre avec anti-diffusion, commonefit appelé schéma de Murman anti-
diffusé conservatif. Ce code permet d’évaluer tefficients du tenseur de dispersion effective
a I'échelle de Darcy a partir des données physi @) )
chimiques et géométriques de I'échelle du pore. (
données sont synthétisées par une cellule unit_ ggide
représentative de la structure du milieu & I'é@he™ (phase ©)
microscopique. L'impact de la morphologie du bi
film et de la complexité de la géométrie du milie 7 W3
sur la dispersion a ainsi pu étre étudia.Figure 2 (©) (d
présente les différentes cellules unitaires coméei#
dans ce travail. " Biofilm

Les fractions volumiques de biofilm de toute™ (phase )
les cellules sont égales a 0,11 ; les fractionsi-vc
miques de fluide sont égales a 0,59 dans les gax I = longucur 1 = longueur
et (b) et 2 0,31 dans les cas (c) et (d). Leslesli{a) desemmndlafion dlezsmuntldiian
et (b) représentent des milieux bidimensionnels de
grains identiques. La différence significative entr
ces deux milieux résulte de la complexité du réseau
de grainsj.e.: un réseau cubique régulier (a) et un
réseau en quinconce (b). La cellule unitaire (dyésente un milieu tridimensionnel réaliste : la
phase solide a été obtenue par tomographie d'usurploreux réel constitué de bille de verre
de 250 micrometres de diametres (Wadal, 2004), et la phase biofilm a été simulée par
'usage d’'un programme de développement de bigfi#mautomate cellulaire (Picioreaatual.,
1999). La cellule unitaire (c) est une représeotatsimplifiéce du méme milieu poreux,
équivalente a la cellule unitaire (d) du point de \de la taille des billes et des fractions volu-
miques de chaque phase. Le tenseur de diffusisubdstratA dans le biofilm est sphérique de
terme courant égal a la moitié du coefficient dudion du substraf dans I'eau. Le nombre de
Péclet de cellule est défini en fonction d’'une loeigrl caractéristiquéle la cellule considérée,
de la moyenne intrinséque de la vitesse dans laepfiaide et du coefficient de diffusion du
substrat A dans I'eau. La longueur caractéristicumesidérée dans les cas (a) et (b) est la lon-
gueurl reporté en Figure 2. Dans les cas (c) et (d)e dettgueur caractéristique est la longueur
de corrélation associée a la géométrie de la eedlahs la direction principale de I'’écoulement.

Figure 2 : Cellules unitaires
représentatives des milieux poreux
considérés a I'échelle du b

3.2 Domaine de validité du modeéle d'équilibre local

Le domaine de validité du modéle d'équilibre loaaété identifié en fonction des deux
nombres adimensionnels caractéristiques du régereadsport bioréactif, le nombre de Péclet
et le nombre de Damkohler, définis a I'échelle a@eéllule unitaire. Le nombre de Péclet de
cellule considéré est celui défini pour la cellulgtaire (a) (Cf. 8 2). Le nombre de Damkéhler
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de cellule s’exprime pama=1°u, o k/D, K, et représente le rapport entre le taux de

consommation du substrat et le transport par ddfudans la phase biofilm. Pour déterminer le
domaine de validité du modéle d’équilibre de massal, on considére un milieu poreux
bidimensionnel dont la structure microscopique @sfinie par la cellule unitaire (a). On
effectue des simulations de transport bioréactifrpme telle géométrie directement a I'échelle
microscopique a l'aide du logiciel commercial Coin$dultiphysics, puis des simulations
monodimensionnelles avec le modéle macroscopiqueedaéquation (Cf. § 2). La géométrie
microscopique considérée pour la simulation direzse représentée sur la Figure 3. Une
condition de périodicité solide biofilm

est imposée aux limites injection de— . v

supérieures et inférieure; substrat — ® i."(.’l(.)(O(@
de cette géométrie, afin di
simuler les conditions
d’un transport macrosco-
pique globalement unidi-
mensionnel. Par compa-
raison des courbes de percées obtenues par sionulEHDi a I'échelle macroscopique avec le
modele d’équilibre de masse local et par simulatidD a I'échelle microscopique, le domaine
de validité du modéle d’équilibre de masse locpligétre défini. C'est le domaine pour lequel
les différences relatives entre les moments d’'oddret d’'ordre 2 des distributions dérivées
(e.g : Bués et Zilliox, 1990) sont inférieures a uredeur fixée arbitrairement a 1,5%. Par
application de cette méthode, il ressort que leéted'équilibre de masse local est valide a bas
nombre de Péclet et bas nombre de Damkdhker, quand le champ de concentration est
contrélé par les phénoménes diffusifs. En effet,téanps caractéristiques de transport dans les
phases fluide et biofilm sont alors du méme orBeg.contre, pour des nombres de Péclet et des
nombres de Damkoéhler plus élevés, les phénoméneseciifs et réactifs deviennent
prépondérants et I'hypothése de I'équilibre locash plus valide. Méme dans ce cas, les
résultats obtenus suggérent que I'on peut utilsenodéle d’équilibre de masse local hors de
son strict domaine de validité tant que I'importuges termes réactifs n’est pas prépondérante.
Ainsi, pour des nombres de Damkdhler inférieursOa dn a moins de 5% d’erreur sur les
moments d’ordre 1 pour des nombres de Péclet @fériou égaux a 100, et moins de 10%
d’erreur sur les moments d’ordre 2 pour des nomtieeRBéclet inférieurs ou égaux a 10.

[ SaanE ]
062 03 04 05 06 0,7 08 09 1

Figure 3 : Exemple de champ de concentration réd#bli
par simulation a I'échelle microscopique

3.1. Comparaison entre calculs du coefficient de slbersion longitudinal pour des
géométries simples et complexes, bidimensionnelktstridimensionnelles

La Figure 4 présente I'évolution des coefficientsgdnaux du tenseur de dispersion a I'échelle
de Darcy en fonction du nombre de Péclet de cetlaleulé pour différents milieux poreux. Ce
graphique (1) montre la comparaison entre deux bidsnensionnels, dont les géométries
microscopiques sont définies respectivement pazdbisles (a) et (b), alors que le graphique (2)
correspond a la comparaison entre deux cas tridimenels, dont les géométries
microscopiques sont définies respectivement pacddiales (c) et (d). Nous nous focaliserons
sur le régime a bas Péclet correspondant au dordaimalidité de notre modéle.

Abordons tout d’abord les cas bidimensionnels. A& mambres de Péclet, I'absence
d'impact de la complexité du milieu sur la dispenseffective est due au régime de transport,
qui est de type diffusif. On constate ainsi que deefficients de diffusion effective sont
essentiellement fonctions des fractions volumiqueeshaque phase. Dans ce cas 13, la donnée
des fractions volumiques des différentes phasemilieu semble donc suffisante pour un calcul
de dispersion effective a faibles nombres de Péclet

Considérons maintenant les cas tridimensionnels ptmplexes. On constate qu’'on ne
retrouve pas la méme valeur de dispersion a badmode Péclet en configuration simplifiée et
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en configuration réaliste (31% de différence paardispersion longitudinale) bien que les
fractions volumiques soient les mémes. Cela peatuire l'effet des différences de
morphologie de I'interface fluide-biofilm qui ex&sit entre ces deux configurations.

(1) (2)

104 — 104 — .
Cellule unitaire (a) : Cellule unitaire (d) :
—— composante xx —+— composante xx

-
o
[

~ 10% -~ composante yy > -+ composante yy

%102 Cellule unitaire (b) : 1}‘102 - EAINNGEANIE: 22
& =~ composante xx <~ Cellule unitaire (c):
= == composante yy Q.
~ - - 10 +- composante xx

2 s 4- composante yy
: CRG) :
(=} £ A -+- composante zz

1 =
10 10
10 102 10 1 10 102 103 103 102 10 1 10 102
Nombre de Péclet Pe, Nombre de Péclet Pe,

Figure 4 : Dispersions effectives a I'échelle macopique en fonction du nombre de Péclet
(1) pour les configuratior(a) et(b) & (2) pourles configuration(c) et(d)

4 Conclusions

Ce travail a permis d’estimer de maniéere quanigakimpact de la présence d'une phase
biofilm sur les caractéristiques hydrodispersivasm dnilieu poreux. Un modeéle simplifié de
transport a ainsi été développé. Son domaine dditéakst celui des processus de transport
caractérisés par des nombres de Péclet et de D#nkiiférieurs a 1. La seule donnée des
fractions volumiques de chaque phase du milieu Bembrmettre d’évaluer le tenseur de
dispersion macroscopique pour des milieux de gémenéuffisamment simple. Néanmoins,
dans le cas de géométries plus complexes, l'infleetie la morphologie de linterface du
biofilm peut ne pas étre négligeable. Des hypothégenon-équilibre de masse local sont en
cours d’'examen afin d’étendre le domaine de tramspactif modélisable par changement
d’échelle.
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