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SOMMA IRE 

CINETIQUE D'OXYDATION DU FER FERREUX PAR THIOBACILLUS 

FERROOXIDANS EN CULTURE LIBRE ET EN BIOFILM 

Le but de cette recherche etait de modeliser la cinetique 

d'oxydation, en continu, de solutions de sulfate ferreux par la 

bacterie Thiobacillus ferrooxidans. Trois souches differentes 

ont ete etudiees, ATCC 23270, ATCC 19859 et G 15. 

Les experiences en culture libre submergee ont ete realisees 

avec des bioreacteurs de type airlift, parfaitement melanges, de 

volumes nominaux de 4 litres. Un nouveau type de bioreacteur 

(reacteur a biofilm a fluidisation inversee) a ete obtenu en 

ajoutant au airlift des particules de polystyrene expanse dans 

1 'espace annulaire. La modelisation de la cinetique d'oxydation 

pour la culture fixee a ete realisee au cours de la croissance 

du biofilm sur les particules support. 

En culture libre, la cinetique de croissance suivait un 

modele de Monad a un substrat limitant, le fer ferreux. De plus, 

le taux d'oxydation etait directement proportionnel au taux de 

croissance de la biomasse. De fa~on specifique, on a obtenu pour 

les souches ATCC 23270, ATCC 19859 et G 15: 

Un coefficient de rendement theorique en biomasse <YT> de 

0,049 <ATCC 19859>, 0,048 Kg HST/Kg <G 15). 

Un taux specifique de deperissement de la biomasse <Kd> non 
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statistiquement different de zero. 

Un taux specifique maximum de croissance <~~> de 0,140 

<~ 31°C), 0,128 <~ 30°C>, 0,158 h- 1 <~ 30°C). 

Une constante du taux de moitie <K.> de 0,478, 0,288, 0,665 

Kg/m3 • 

En culture fixe, on a enregistre comme valeur maximale pour 

le taux volumique d'utilisation du substrat, r-~=2,62 Kg/m3 .h. 

Ce maximum correspond ~ cinq fois et demi <5,5> la valeur 

maximale observee en culture libre. 

L'analyse des resultats a montre que la cinetique d'oxydation 

en biofilm etait d'ordre zero par rapport au fer ferreux jumelee 

~ une cinetique de type Michaelis-Menten pour l'oxyg~ne dissous. 

La diffusion de !'oxygene dans le biofilm contr8lait la vitesse 

de la reaction globale, des que l"epaisseur du biofilm excedait 

quelques microns. 

Les taux specifiques maximum d'utilisation du substrat <q~>· 

pour les souches ATCC 23270, ATCC 19859 et 6 15, ont ete evalues 

~= 0,0493, 0,0379 et 0,0529 Kg/Kg MST.h. Pour la souche 6 15, 

trois epaisseurs du biofilm <6,5, 18 et 49~m) ont ete testees 

dans un reacteur differentiel pour 1 'oxygene. La constante du 

taux de moitie pour 1 'oxyg~ne, Ka2 =0,734*10-3 Kg 02/m3 , a ete 

obtenue de !'experience~ biofilm mince. Un estime pour la 

diffusivite effective de l'oxyg~ne dans le biofilm, Da2= 2,4*10-• 

m2 /h, a ete obtenu des deux experiences ~ biofilm plus epais. 

vi 
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ABSTRACT 

The iron oxidizing bacterium, Thiobacillus ferrooxidans, 

was grown in an aqueous ferrous sulfate solution in continous 

bioreactors. The submerged culture kinetic experiments were 

performed in a laboratory-scale airlift fermentor. The fixed 

biofilm kinetics were investigated in a new reactor, the inversed 

fluidised bed bioreactor. Three strains, ATCC 23270, ATCC 19859 

and Bulgarian G 15 have been studied. 

In submerged culture, the specific growth rate followed Monad 

kinetics and the oxidation rate of ferrous iron was proportional 

to the growth rate. The microbial decay coefficient <Kd> was 

negligible and the yield coefficient <YT> was about 0.05 Kg dry 

weight/Kg iron oxidized for all strains. The maximum specific 

grow rate <~m> was 0.140 (31°C), 0.128 (30°C) and 0.158 h- 1 

<3ooc>. The saturation constant <K-> was: 0.478, 0.288 and 0.665 

Kg/m 3 • 

Diffusion of oxygen through the biofilm was found to be the 

limiting step for film oxidation. The reaction rate was zero 

order w.r.t. ferrous iron and Michaelis-Menten order w.r.t. 

dissolved oxygen. The maximum specific substrate utilisation 

rate <qm> was approximately: 0.0493, 0.0379 and 0.0529 Kg/Kg 

biofilm.h. Saturation constant for oxygen <Ko2> was found to be 

0.734 ppm <G 15>. The effective diffusion coefficient of oxygen 

through the biofilm was estimated at 2.4*10- • m2 /h. 
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INTRODUCTION 

Avec l'epuisement des gisements a haute teneur, on a assiste 

depuis quelques annees a un inter~t croissant pour les residus 

miniers et les minerais a basse teneur. Cependant, les precedes 

traditionnels de pyrometallurgie ne sont pas economiquement 

viables avec ces matieres premieres. L'hydrometallurgie, 

technique qui utilise des reactifs solubles, s'est developpee 

pour mettre en valeur ces minerais. Depuis plus de soixante ans, 

on sait que des microorganismes sont impliques dans les processus 

de lixiviation. Jusqu'a recemment, l 'industrie s'est peu 

interresse a l'activite catalytique de ces microorganismes; ils 

etaient des habitants naturels de l'environnement minier et 

participaient spontanement aux reactions d'extraction. Cependant, 

leurs faibles concentrations naturelles limitaient les taux 

d'extraction et une a plusieurs annees etaient necessaires au 

traitement d'un site. 

L'industrialisation des biotechnologies et !'amelioration des 

unites existantes reposent sur !'utilisation de bioreacteurs a 

haute productivite et sur la capacite d'extrapoler les resultats 

obtenus a l'echelle du laboratoire. Cette capacite de mise a 

l 'echelle necessite, entre autre, la connaissance precise de 

l 'equation de vitesse. 

Cette etude porte principalement sur la modelisation de la 

cinetique d'oxydation du fer ferreux en fer ferrique <agent 
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oxydant> par des cultures pures de Thiobacillus ferrogxidans; 

trois souches differentes ont ete etudiees. 

La recherche en laboratoire, permettra de determiner la forme 

du modele ainsi que les parametres biocinetiques, pour les 

experiences en culture libre submergee et pour les experiences en 

culture fixe <biofilm). Les experiences en culture libre seront 

realisees avec des bioreacteurs de type "airlift". Un nouveau 

type de bioreacteur A biomasse fixee, le "reacteur A biofilm A 

fluidisation inversee <RBFI>" sera mis en oeuvre pour 

caracteriser la cinetique d'oxydation de la culture fixee. 

2 



CHAPITRE 1 

REVUE DE LA LITTERATURE 

1.1. Description du microorgani•m• 

1.1.1. Morphologi• 

Ce sont les travaux des Americains Colmer et Hinkle [11, puis 

Temple et Colmer [21 qui ant permis 1 'identification d'une 

nouvelle bacterie, Thiobacillus ferrooxidans, impliquee dans les 

processus de lixiviation. 

Cette bacterie, gram negatif, a la forme d'un b~tonnet 0,5 ~m 

de diametre par 1,0 a 2,0 ~m de long et possede un flagelle qui 

assure sa mobilite [31. Elle ne forme pas de spores de 

resistance. La reproduction se fait par fission binaire. On la 

retrouve generalement seule au en paire, rarement en courtes 

chaines [4]. 

1.1.2. Phy•iologi• 

Thiobacillus ferrooxidans est un microorganisme autotrophe, 

sa source de carbone est le C02. Elle tire son energie de 

1 'oxydation de matiere inorganique <Fe2•,U4 • au 8°), elle est 

done un chemolithotrophe. Cette bacterie est aussi aerobie 

stricte (}'oxygene est necessaire a sa croissance>, mesophile 

(temperature optimale entre 20 et 35•c> et acidophile <pH 



"optimal" 2 et 3> [5]. 

La composition chimique de la bacterie est: 44% proteines, 

26% lipides, 15% hydrates de carbone, 10% cendres [6]. La 

rusticyanine, une proteine contenant du cuivre constitue 5% des 

proteines cellulaires [5]. 

1.2. Facteurs influen~ant l'activite bacterienne 

1.2.1. Influence de param•tres physico-chimique• en culture libre 

submergee 

On mentionne dans la litterature [4,5,6,7] que la croissance 

est possible entre les limites de pH 1 et 6. II semble cependant 

possible, d'abaisser la limite inferieure par une acclimatation 

de la bacterie [4]. Par contre, le pH intracellulaire est voisin 

de la neutralite [5]. 

Dans sa revue de la litterature, Torma [6] mentionne que 

cette bacterie peut tolerer des concentrations extr~mement 

elevees en metaux lourds, par exemples: 120 g/1 de zinc, 72 g/1 

de nickel, 30 g/1 de cobalt, 12 g/1 de U30a, 55 g/1 de cuivre et 

160 g/1 de fer ferreux. Berthelin [3] signale que ~ 

ferrooxidans montre une tr~s bonne . tolerance au zinc, au nickel, 

au cuivre, au cobalt, au mangan~se eta !'aluminium; mais est 

plus sensible a !'uranium, a !'arsenic, au selenium et au 

tellurium. Cependant, le mercure et !'argent lui sont beaucoup 

4 
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plus toxiques. 

Nikolov et Karamanev [8] ant determiner la temperature et le 

pH optimaux pour une souche bulgare <G 15>, cultivee en culture 

libre dans un reacteur parfaitement melange. La temperature 

optimale se situait entre 29 et 31°C et le pH optimal entre 1,8 

et 2,0. Pour une temperature superieure ~ 35°C, le taux 

d'oxydation diminuait rapidement, pour devenir presque nul ~ 

45°C. Ce changement etait reversible jusqu'~ 45ac et 

irreversible pour une temperature superieure. L'activite 

bacterienne diminuait aussi rapidement pour un pH inferieur ~ 

1,8. Ils ont aussi determiner que le fer ferrique est un 

inhibiteur lorsque sa concentration est superieure ~ 6 Kg/m3
• 

MacDonald et Clark [15J, ~ partir d'experiences en cuvee avec 

la souche ATCC 13728, ont trouve que la temperature optimale 

etait fonction du pH. L'optimum variait de 29°C ~pH 1,5 jusqu'~ 

33°C ~ pH 3,5. Le taux de croissance maximum etait obtenu pour 

T=33°C et pH=2,5. La temperature maximale compatible avec la 

croissance a aussi ete trouvee dependente du pH. La limite etait 

45°C entre pH 2,5 et 3,5; elle n'etait que 35°C a pH 1,5. Par 

ailleurs, ils ont determine que le taux specifique de croissance 

etait independant de la concentration en dioxyde de carbone, pour 

une concentration alimentee superieure ~ 0,01% v/v <0,033% dans 

1 'air>. On rapporte dans la litterature [34], que la croissance 

de !L ferrooxidans oxydant du fer ferreux ~ pH 1,6, n'est ~ peu 

pres pas affectee par la concentration en C02 sur une plage de 
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1.2.2. Influ•nc• d• param•tr•• phyaico-chimiqu•• •n cultur• fiM• 

<biofilm) 

Il est bien connu que ~ ferrooxidans forme spontanement un 

biofilm en presence d'une surface solide [9,10,11]. Lorsque sa 

source d'energie provient d'une solution de sulfate ferreux, ce 

biofilm est constitue en majeur partie d'un complexe inorganique: 

la jarosite. La jarosite se forme de fa~on homogene, losque le 

fer ferrique se trouve en presence de sulfate en milieu acide. Sa 

formule chimique generale est: AFe3<S04>2<0H>. ou A varie 

suivant le cation en presence <v.g. potassium, sodium, ammonium, 

hydronium> [12]. 

L'influence de parametres physico-chimiques sur le taux 

d'oxydation du fer ferreux pour la souche G 15 en biofilm, a ete 

etudie par Nikolov et Karamanev [9J. Ils ont mis en evidence que 

le taux d'oxydation n'etait pas affecte par un changement de 

temperature entre 13 et 38°C, de pH entre 1,3 et 2,2 et par la 

concentration en fer ferrique jusqu·a 14 Kg/m3 • Ces resultats 

contrastent avec ceux obtenus en culture libre, ou des optimums 

bien definis avaient ete identifies. 

Nakamura et collaborateurs [11l ont etudie !'influence de la 

temperature et du pH sur le taux d'oxydation du fer ferreux pour 

une souche japonaise en biofilm. Ils ont trouve que le taux 
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d'oxydation n'etait pas affecte par le pH entre 1,0 et 2,6 ni par 

la temperature entre 10 et 40°C. A sac, le taux d'oxydation 

etait diminue d'environ 40%; tandis qu'a 45°C, il etait reduit a 

zero. 

Les americains Unz, Olem et Wichlacz [13J ant etudie 

!'influence de la temperature et du pH sur la conversion du fer 

ferreux en fer ferrique avec un reacteur a biodisques rotatifs. 

Pour une temperature comprise entre 10 et 25°C et un pH compris 

entre 2,2 et 5,6 la conversion n'etait, en pratique, pas 

affectee. 

Ces resultats appuient la these, largement admise, qu'un 

microorganisme en culture fixe (biofilm> est mains sensible aux 

conditions du milieu, que le m~me microorganisme en culture libre 

submergee. 

1.3. Mod*les cin•tiques 

1.3.1. Mod•l•s cinetiques de croissance at d'oxydation du fer 

ferreux en culture libre submerQee 

On retrouve dans la litterature, plusieurs travaux sur 

1 'oxydation du fer ferreux par ~ ferrooxidans, en culture 

submergee, ou le modele de Monad est utilise [6,7,8,14,15,16]. Ce 

modele a ete utilise pour decrire le taux specifique de 

croissance <~>, aussi bien pour des experiences en cuvee qu'en 
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continue. Ces auteurs s'accordent pour dire que le taux 

d'oxydation du fer ferreux est directement proportionel au taux 

de croissance bact~rien. Cette hypothese sera verifi~e dans ce 

travail. 

Lacey et Lawson [16J, ont d~termin~ Ies deux parametres du 

modele de Monod, pour l 'oxydation du sulfate ferreux en phase 

Iiquide au cours d'exp~riences en cuvee. L'oxygene, Ie dioxide 

de carbone ainsi que les autres nutriments etaient fournis en 

exces. IIs ont effectu~ des exp~riences a trois temp~ratures: 20 

25 et 31°C. Les vaieurs correspondantes de ~m ~taient: 0,12; 

0,17 et 0,20 h- 1 • Ces valeurs suivaient une Ioi d'Arrhenius avec 

une energie d'activation de 33500 J/mole. Le parametre du taux 

de moiti~, K., prenait des valeurs aleatoires entre 1 et 2 Kg/m3 

avec une moyenne de 1,25. 

Dans son projet de fin d'etudes, S. Lapar~ [17] a etudie Ia 

cinetique de croissance d'une souche americaine <ATCC 23270) a 

partir de solutions aqueuses de sulfate ferreux. II a opere en 

regime permanent, dans un r~acteur de type airlift considere 

comme parfaiternent rn~lange. 

T = 29,5°C 

pH = 1,85 

So ~ 5 Kgfm3 

Ses conditions op~ratoires etaient: 

II a obtenu pour resultats: 
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J..lm = 0,12 h- 1 

1<. = 0,54 l<g/m:s 

r-~ maximum = 0,31 l<g/m:s.h (temps de residence optimum 12,1 h) 

temps de residence minimum= 9,3 h 

MacDonald et Clark [15] ont etudie l'oxydation de solutions 

aqueuses de sulfate ferreux par une souche americaine, ATCC 

13728, dans un reacteur de type reservoir agite, opere en 

continu. 

Leurs conditions etaient: 

T = 32°C 

pH = 2,3 

So = 2,93 l<g/m:s 

Ils ont trouve: 

J..l,.. = 0 ' 161 h- 1 

K. = 0,215 Kg/m:s 

Y = 4,7 *1010 cellules/ g fer oxyde 

La cinetique en culture libre de la souche bulgare G 15, a 

ete etudiee par Nikolov et Karamanev [8J, dans un bioreacteur de 

type airlift opere en continu. Ils ont quantifie !'influence de 

!'oxygene sur le taux de croissance en utilisant un modele de 

type Monad a deux substrats (fer ferreux et oxygene dissous>. 
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Leurs conditions etaient: 

T = 25,5°C 

pH = 2,5 

So ~ 4,0 Kg/m3 

Ils ant trouve: 

)J ... = 0,0977 h- 1 

I K- = 0,144 Kg/m3 

Ko2 = 0,00023 Kg 02/m3 

On retrouve done dans la litterature, plusieurs valeurs pour 

les parametres biocinetiques JJ,.. et K- pour differentes souches 

et conditions operatoires. Cependant !'information disponible 

sur le taux de rendement en biomasse <Y> et sur le taux 

I specifique de deperissement de la biomasse <Kd> est beaucoup 

plus restreinte [14,15]. La connaissance de ces deux derniers 

parametres est, malgre tout, necessaire au design d'un 

I 
bioreacteur industriel. L'evaluation de ces deux parametres a 

ete consideree dans ce travail. 

1.3.2. Mod•l• cinatiqu• d'oHydation du f•r f•rr•uH •n cultur• 

I fiH• 

Chavarie et ses collaborateurs [18] font remarquer le peu 

d'information disponible dans la litterature scientifique sur 
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l'oxydation du fer ferreux en biofilm. En particulier, 

1 'influence de la concentration en oxygene dissous et les effets 

diffusionnels sont tres mal d~finis. 

Nikolov et Karamanev [9) ant ~tudi~ la cin~tique d'oxydation 

en biofilm de la souche G 15. Ils ant postul~ une cin~tique 

d'ordre z~ro par rapport a !'oxygene et n~glig~ le transfert de 

masse intrabiofilm. 

Leurs conditions ~taient: 

T = 27°C 

pH = 1,8 a 2,0 

So = 3,5 a 4,0 Kg/m 3 

d = 80 J.Jm 

Ils ant d~termin~ les parametres biocin~tiques du taux 

d'oxydation pour une ~quation analogue a celle de Monad: 

q = qm*S/(S+K.> au q = w ...... IM.,.. 

Ils ant d~termin~: 

K- = 0,275 Kg/m3 

q_ = 0,091 Kg/Kg biofilm.h 

A notre connaisance, aucune ~tude tenant compte de !'oxygene 
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dissous et de sa diffusion dans le biofilm, sur la vitesse 

d'oxydation du fer ferreux en biofilm par ~ ferrooxidans n'a et~ 

publiee a ce jour, a 1 'exception des travaux preliminaires du 

groupe de recherches du professeur Chavarie [18,19,20]. 

1.4. Interet de l'•tude 

L'oxydation bacteriologique du fer ferreux a suscite beaucoup 

d'inter~ts au cours des dernieres annees. Dans plusieurs centres 

miniers, la biohydrometallurgie permet de recuperer du cuivre de 

residus a basse teneur [5,6]. On estime aujourd'hui, que plus 

de 10/. du cuivre mondial est recupere a l'aide de la lixiviation 

bacteriologique [3]. 

La lixiviation proprement dite se fait par les ions ferriques 

qui servent d'agent oxydant, pour solubiliser les sulfures 

presents dans le minerai <v.g. CuS, ZnS, FeS>. Au cours de 

cette reaction le fer ferrique est reduit en fer ferreux. 

MS + Fe2<S04>3 => MS04 + 2FeS04 + S ( i ) 

Apres la lixiviation, il est possible de regenerer les ions 

ferriques en oxydant les ions ferreux selon la reaction (ii) dans 

un bioreacteur [10,11,13,18,21]. Cette reaction <Iixiviation 

indirecte>, sert de source d'energie ala bacterie. L'etude de 

la biocinetique de cette reaction a ete !'objet de notre 

recherche. 
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2H2S04 + 4FeS04 + 02 => 2Fe2<S04>3 + 2H20 (i i) 

Le soufre elementaire produit par la lixiviation sert aussi 

de source d'energie ~ la bacterie. Elle le transforme en acide 

sulfurique qui peut ~tre utilise par la reaction (ii). 

25 + 3 02 + 2H20 => 2H2S04 (iii) 

La presence de Thiobacillus ferrooxidans augmente la vitesse 

de la reaction (ii> par un facteur de 500 000 par rapport ~ 

l'oxydation du ~!'oxygene atmospherique [16]. C'est done dire 

que les solutions aqueuses de sulfate ferreux, en conditions 

acide et ~ temperature ambiante, sont tres stables. De m~me, 

l'oxydation de la pyrite de fer est acceleree par un facteur to• 

par ~ ferrooxidans, par rapport au taux abiotique [5]. 

La figure 1 repesente la lixiviation en tas d'un minerai de 

cuivre ~ basse teneur. L'etang d'oxydation peut ~tre remplace 

par un bioreacteur plus sophistique. 
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CHAPITRE 2 

METHODE EXPERIMENTAL£ 

2.1. Description des bior••ct•urs 

2.1.1. Bior•acteur d• typ• Airlift 

On a utilise, pour l'etude cinetique en culture libre 

submergee, un bioreacteur de type "airlift" [22J, d'un volume 

nomimal de 4 litres (fig.2>. Ce reacteur est principalement 

forme de deux tubes de verre cylindriques concentriques. On 

introduit un courant gazeux a la base du tube interne avec une 

pompe a air. Ce courant, en plus d"assurer !'oxygenation de la 

solution a traiter, entraine par siphonage le liquide de l'espace 

annulaire et provoque ainsi une recirculation interne continue 

entre la zone centrale et l'annulus. Le tube interne est 

maintenu au centre du tube externe a l'aide de fils d'acier 

inoxydable 316, a une profondeur d"environ 10 em. Le tube 

externe est ceint par un tube de plexiglass, dans lequel circule 

de 1 'eau thermostatee. 

A la base du tube externe, on retrouve un reducteur en verre 

qui permet de passer du diam~tre de 7,62 em a un "T" en verre 

d'un diam~tre de 2,54 em. La sortie laterale du "T", sert pour 

le contr8le de niveau du liquide dans le bioreacteur. Un tube de 

Tygon relie cette sortie a un tube de verre coude, place a la 

vertical e. En depla~ant le sommet du coude, on peut modifier le 
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Figure 2 Sch~ma d"un bior~acteur de type airlift de 4 litres 
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niveau de liquide. Par la suite, un autre tube de Tygon amene 

les produits A l'evier. La sortie inferieure du "T", est 

connectee avec un tube de Tygon normalement ferme par des pinces 

tubes de laboratoire. Ce tube sert lors de nettoyages pour 

eliminer 1 'exces de jarosite. 

Trois bioreacteurs de ce type ont ete construits pour cette 

etude, chacun possede de petites particularites. Les dimensions 

typiques sont les suivantes: Tube interne, diametre interne 2,54 

em, diametre externe 3,60 em, longueur 60,5 em. Tube externe, 

diametre interne 7,62 em, longueur 77 em. Reducteur, longueur 10 

em. Chemise de plexiglass, diametre interne 10,16 em, longueur 

64 em. 

L'etat du melange pour un reacteur de 1,8 litre de geometrie 

analogue, a ete ca~acterise par Nikolov et Karamanev [8]. Pour 

un temps de residence de 7,7 h et un debit gazeux tres faible <3 

1/h), ils ont obtenu un nombre de Peclet de 0,002. lis concluent 

que le reacteur peut ~tre considere parfaitement melange. 

2.1.2. R•act•ur • biofilm • fluidi•ation inv•r••• <RBFI> 

Pour !'etude en culture fixe (biofilm>, on a ajoute au 

bioreacteur de type airlift, des particules de polystyrene 

expansee dans l'espace annulaire. Ces particules de faible 

densite ont evidemment tendance A flatter, elles sont cependant 

entrainees vers le bas par le courant de recirculation du 
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liquide et 1 'on obtient ainsi un lit fluidis~ invers~. 

On fait subir aux particules de polystyrene expans~ un 

traitement de surface avec de la terre diatomm~e afin de 

faciliter !'adhesion de~ ferrooxidans. Ce traitement consiste 

~ agiter m~caniquement ~ grande vitesse pendant 10 minutes, les 

particules auxquelles on a ajoute 20% en volume de terre 

diatommee ~ l'aide d'un "blender". 

rincees a l'eau courante. 

Les particules sont ensuite 

Thiobacillus ferrooxidans se fixe spontanement sur le support 

ainsi trait~ et un biofilm se developpe. Ce biofilm est 

constitue en majeur partie d'un complexe inorganique, la jarosite 

et d'environ 0,75% p/p de bact~ries [27J. 

~ ete evalu~e ~ 2000 Kg/m3 [24]. 

La densit~ du biofilm 

Avec le temps, 1 'epaisseur du biofilm croit, la densite de la 

bioparticule <particule support + biofilm> augmente, causant une 

augmentation de !'expansion du lit fluidis~ invers~. 

Eventuellement, les bioparticules atteignent l'ouverture du tube 

interne et commencent ~ recirculer. On a plac~ au pr~alable une 

grille supportant unlit de particules abrasives,~ l'interieur 

du tube interne. Ce lit est l~gerement fluidise par le courant 

de recirculation du liquide. II a pour fonction d'~roder les 

bioparticules afin de contrBler l'~paisseur du biofilm. Plusieurs 

types d'erodeurs ant ~t~ tester au cours de cette ~tude. 
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Ce reacteur a biofilm a fluidisation inversee <RBFI> a 

d'abord ete developpe en Bulgarie [25]. II possede l'avantage 

d'offrir une tres grande surface specifique <650 a 4000 m2 /m3 ) et 

combine en une seule unite le lit fluidise, l'aerateur, le 

systeme de recirculation du liquide et l'appareil de contr8le du 

biofilm. 

L'etat du melange pour le RBFI a ete caracterise par Nikolov 

et Karamanev [24]. Pour differents temps de residence, il ant 

trouve des nombres de Peclet variant de 0,0011 a 0,0057. Ainsi 

on peut considerer le RBFI parfaitement melange par rapport au 

fer. Garnier [23], avec des traceurs salins arrive a la m~me 

conclusion. 

2.2. Composition de !•alimentation 

Les deux types de bioreacteurs ant ete operes en continu. 

Une solution aqueuse de fer ferreux ainsi qu'une solution de sels 

nutritifs de type 9K [26] etaient alimentees a la t~te des 

bioreacteurs. De 1 'air ambiant etait pompe continuellement au 

bas du tube interne; un debit d'environ 4 1/min assurait une 

concentation en oxygene pres de la saturation <7,5 mg/1) en 

culture libre. L'air contenait aussi le C02 <0,033/. v/v) 

necessaire a la croissance de Thiobacillus ferrooxidans. Le 

debit gazeux etait fourni par une pompe a air d'aquarium de 

marque Hagen modele optima a debit variable, 1,0 a 6,5 1/min. 
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La solution de sels de type 9K, contenait la source d'azote 

de phosphore ainsi que des facteurs de croissance. Sa 

composition etait: 

<NH .... >:zso .... 3,0 g/1 

K:zHPO .... 0,5 g/1 

MgS0 ..... 7H::zO 0,5 g/1 

KCl o, 1 g/1 

H::zSO .... 1,5 ml/1 

Dilution a l'eau du robinet 

La solution aqueuse de fer ferreux servait de source 

d'energie. Le sulfate ferreux utilise etait de qualite 

technique, il provenait de la compagnie Sivaco <analyse typique: 

97,7/. FeS0 ..... 7H:zO, minimum 20/. fer>. 

Feso ..... 7H::zO 

H:zSO .... 

50 g/1 

1,5 ml/1 

Dilution a l'eau du robinet 

Ces deux solutions etaient stockees a temperature piece, dans 

deux reservoirs de 110 litres de marque Nalgene en polyethylene 

haute densite. Pour l'etude en culture libre, les debits 

liquides etaient assures par deux pompes peristaltiques 

Watson-Marlow. En culture fixe, on a utilise deux pompes a 

deplacement positif Prominent #E0212T. 
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2.3. Camparai•an cultur• fiM• v•r•u• cultur• libr• 

Les principaux avantages de la culture fixee par rapport a la 

culture libre sont les suivants: 

Grande concentration en bacteries par unite de volume. 

Les bacteries fixees ne peuvent ~tre lessivees (washout>. 

Les bacteries fixees sont beaucoup mains sensibles aux 

conditions du milieux <T,pH,[Fe2 •],[Fe3 •]) que les bacteries 

libres. 

Les desavantages principaux sont: 

Resistance ala diffusion de !'oxygene dans le biofilm. 

Les cellules fixees se divisent plus lentement, elles seront, 

en moyenne, plus vieillent qu'en culture libre. 

Nikolov et Karamanev [9], ant compare le taux maximal 

d'oxydation du fer ferreux pour trois condition~ d'operation: 

1- En cuvee pour une culture libre (airlift> 

2- En continu pour une culture libre <airlift) 

3- En continu pour une culture fixe <RBFI> 

Ils ant trouve avec So=4 Kg/m 3 , un taux d'oxydation volumique 

maximum de 0,15; 0,30 et 1,50 Kg/m3 .h respectivement. 
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2.4. Proc•duras •n•lytiquas 

2.4.1. Masures affactu••• 

2.4.1.1. Culture libra 

Pour 1 'etude en culture libre, on a mesure pour chaque regime 

etabli: La concentration en biomasse, le fer ferreux, le fer 

ferrique et le fer total, la temperature, le debit de la solution 

de sulfate ferreux, le debit de la solution 9K, le debit d'air et 

le pH. On a aussi mesure ~ quelques reprises la concentration en 

oxygene dissous. 

On considerait que le regime permanent etait attaint, apres 

un delai de cinq fois le temps de residence hydraulique moyen. 

200 ml de particules de polypropylene etait ajoute dans le 

liquide, afin de prevenir la formation d'un biofilm sur les 

surfaces de verre. Ces particules etaient remplacees ~ chaque 

serie de mesures. Le volume de liquide dans le bioreacteur 

etait mesure une fois au debut de chaque experience, avec un 

cylindre gradue de 1 litre. Ce volume excluait les volumes morts 

et etait corrige pour la presence des particules de 

polypropylene. 

2.4.1.2. Culture fiMa 

Pour !'etude en biofilm, les mesures etaient effectuees sur 
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une base quotidienne. On mesurait, l'epaisseur du biofilm, le 

fer ferrique et le fer total, la temperature, le debit de la 

solution de sulfate ferreux, le debit de la solution 9K, le debit 

d'air, !'expansion du lit fluidise inverse. Sur une base mains 

reguli~re, on mesurait, le fer ferreux, le pH. A quelques 

reprises, on a mesure, le profil d'oxyg~ne et le profil 

d'epaisseur du biofilm dans !'annulus, la production de jarosite. 

Les particules support etaient caracterisees avant d'~tre 

introduites dans le bioreacteur. A partir d'un echantillon, on 

mesurait, la masse volumique (pycnom~tre>, le diam~tre moyen 

<microscope avec vernier>, la masse moyenne (balance analytique). 

Le nombre total de particules etait obtenu A partir du volume 

sec, en supposant une parasite de 40/.. La masse totale de 

biofilm presente dans le bioreacteur, etait estimee A partir de 

l'epaisseur du biofilm et du nombre total de particules. Le 

volume liquide etait mesure au debut de 1 'experience et etait 

corrige pour la presence du lit fluidise. 

2.4.2. Dl6bits 

Les debits liquides ant ete mesures A l'aide d'un cylindre 

gradue de 10 ml et d'un chronom~tre. Un volume d'au mains 5 ml 

etait recueilli, l'erreur experimentale ne depassait pas 2/.. Le 

debit d'air etait mesure avec un rotam~tre gradue entre 0,5 et 

7,0 1/min. 
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2.3.3. Temperature 

La temperature a ete mesuree avec une thermometre a mercure 

gradue au demi degre Celcius, !'incertitude etait done± 0,25°C. 

La temperature dans les bioreacteurs etait contr8lee, a l'aide 

d'un bain thermostate <Brinkmann, modele mgw Lauda RM20) muni 

d'une pompe a eau <Brinkmann, modele mgw Lauda RMT>. 

2.4.4. pH 

Le pH a ete mesure avec un pHmetre electronique de marque 

Fisher accumet (modele 825 MP>. Une electrode de verre et une 

electrode de reference au Calomel ant ete utilisees. On 

effectuait une calibration a deux points avec des solutions 

tampons de pH 2 et 4. Dans ces conditions, on a estime 

1 'incertitude a ± 0,05. 

2.4.5. Concentration en fer ferreuM 

Le fer ferreux a ete determine par un titrage au dichromate 

de potassium <O,l N> avec le diphenilaminosulfonate de barrium 

<0,2% p/p) comme indicateur. Un echantillon etait preleve du 

bioreacteur avec une pipette de 5 ml. On ajoutait 2 ml d'acide 

sulfurique concentree, environ 50 ml d'eau distillee et quatre 

gouttes d'indicateur. La coloration au point de virage etait le 

mauve. Une burette graduee au dixieme de millilitre a ete 

utili see. Par des points repetes, on a estime !'incertitude a± 
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0,05 g/1. 

2.4.6. Concentrations en fer ferrique et en fer total 

La determination du fer ferrique et du fer total (ferreux + 

ferrique) etait effectuee a partir d'un m~me echantillon par une 

methode colorimetrique. Un aliquote de 0,4 ml etait preleve du 

bioreacteur a l'aide d'une pipette automatique. On ajoutait 5 ml 

d'une solution d'acide sulfosalicylique <100 g/1), qui formait un 

complexe de couleur violet avec le fer ferrique et 100 ml d'eau 

distil lee. L'absorbance etait mesuree au spectrophotometre 

<Beckman, modele DB> a 455 nm. Pour determiner le fer total, on 

ajoutait a la solution precedente 5 ml d'hydroxide d'ammonium 

concentre, un complexe jaunAtre etait alors forme avec le fer 

ferrique et ferreux. L'absorbance etait mesuree a 499 nm. Par 

des mesures repetees, on a evalue la precision de cette technique 

a± o,o5 g/1. La courbe de calibration a ete realisee avec des 

solutions de fer ferrique a 1,0, 2,5 et 5,0 g/1. Une 

recalibration etait effectuee lorsque la somme des 

concentrations experimentales en fer ferreux et ferrique etait 

differente a plus de 5'l. de la concentration en fer total. 

Le titrage du fer ferreux servait surtout a verifier si le 

bilan sur le fer bouclait. En effet, les deux mesures obtenues 

avec le spectrophotometre etaient suffisantes pour determiner le 

taux d'oxydation du fer ferreux. La concentration en fer ferreux 

a !'entree <So> est egale ala concentration en fer total dans le 
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bioreacteur, puisque 1 'alimentation ne contient pas de fer 

ferrique. La concentration en fer ferreux (substrat> dans le 

bioreacteur <S>, est egale ala difference entre le fer total et 

le fer ferrique <produit). 

2.4.7. Concentration en oKyg•n• dissous 

L'oxygene dissous a ete mesure a !'aide d'une sonde a oxygene 

de type industriel en acier inoxydable de marque Ingold. La 

lecture en pourcentage de la saturation etait lue sur un moniteur 

<DIGEM fflE, GOSSEN>. On a assume que la concentration de 

saturation dans notre liquide etait egale a 95% de la 

concentration de saturation dans 1 'eau distillee, dans les m~mes 

conditions de temperature et de pression. 

2.4.8. Concentration en biomass• libr• 

Trois echantillons de 100 ml du liquide dans le bioreacteur 

etaient centrifuges a 4500 TPM pendant 30 minutes. Le surnageant 

etait jette, on recuperait le culot de sediments issu de la 

centrifugation et on le pla~ait dans un recipient prealablement 

pese. On sechait a 1 'etuve a 105°C pendant 24 h. On obtenait la 

masse seche total <MST> des sediments par difference. La moyenne 

des MST divisee par le volume de l'echantillon donnait "Ia 

concentration en biomasse". 11 faut noter que le ·culot de 

sediments contenait les bacteries mais aussi de la jarosite qui 

etait en suspension dans le bioreacteur. On a observe au 
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microscope <1000X> le surnageant apres centrifugation, aucune 

bacterie n'a ete detectee. Les masses impliquees etaient tres 

faibles, on a pris soin de manipuler les recipiants avec des 

pinces et d'utiliser un dessicateur avant chaque pesee. 

2.4.9. Epaisseur du bicfilm 

L'epaisseur du biofilm etait determinee a partir d ' un 

echantillon de 50 a 100 bioparticules. On comptait le 

nombre exact de bioparticules, elles etaient sechees a l'etuve a 

70°C pendant 60 minutes et par la suite, pesees par difference. 

Le biofilm forme une couronne spherique autour de la particule 

support. La masse et le diametre moyens du support sont connus 

ainsi que la densite du biofilm (2000 Kg/m3 >, on peut done 

calculer l'epaisseur de la couronne de biofilm a partir de la 

masse moyenne d'une bioparticule. 

2.4.10. Expansion du lit fluidi•• inver•• 

L'expansion etait mesuree avec une regle de 30 em. Les 

mouvements de ! ' interface du lit, limitait la precision de la 

mesure a ± 1 em. 

2.5~ Scuches •tudi••• 

Trois souches de Thiobacillus ferrooxidans ant ete etudiees. 

Deux souches americaines, ATCC 23270 et ATCC 19859, provenaient 
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de American Type Culture Collection. Une souche bulgare, G 15, 

provenait de la collection du departement de microbiologie de 

1 'Universite de Sofia. 

Ces trois souches ant ete conservees dans une incubateur 

rotatif a 28°C et repiquees regulierement. Les trois souches ant 

ete etudiees sequentiellement. Les bioreacteurs etaient d'abord 

nettoyes avec une solution d'acide chlorhydrique et d'acide 

oxalique. Les bioreacteurs, les instruments, les reservoirs et 

la tuyauterie etaient ensuite desinfectes avec de l'eau de Javel 

concentree pendant plusieurs heures et puis rinces a l'eau 

courant e. La surface des comptoirs de travail etait flambee a 

!'ethanol. 

On utilisait un innoculum de lOX v/v. Le reacteur etait 

alimente en air et opere en cuvee, jusqu'a ce que la coloration 

change du vert (fer ferreux> au rouge brique (fer ferrique). On 

debutait alors l'etude en culture libre, en alimentant en 

continu les deux solutions decrites precedemment. On debutait 

1 'etude en culture fixe, en ajoutant les particules de support au 

reacteur en culture libre en regime permanent. Le volume des 

particules de support correspondait a environ 20% du volume de 

liquide. 
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CHAPITRE 3 

CINETIQUE DE CROISSANCE ET D'OXYDATION DU FER FERREUX 

EN CULTURE LIBRE SUBMERGEE 

3.1. Equations de base en culture libra 

Les equations 1 a 4 definissent les relations de base de la 

cinetique en culture libre. 

r .. =J.JX (1) 

r.u=qX (2) 

r .. =Yr.u (3) 

Alors V=J.J/q (4) 

Les parametres J.l~ q et Y sont des coefficients de 

proportionnalite qui doivent ~tre modelises. A priori~ on 

considere qu'il peut y avoir un taux de mortalite significatif~ 

on pose [27]: 

J.J=VTq-f<ct (5) avec Ka2:0 

d'ou q=(l/YT}*J.J+Ka/YT (6) 

Bilan sur la biomasse: 

accumulation = entree - sortie + generation 

I V*dX/dt = F*Xo - F*X + V*r .. 
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En regime permanent avec une alimentation sterile, le bilan se 

simplifie: 

Soit 

Alors 

r .. = (F/V)*X 

J.IX = D*X 

J.l = D (7) 

Le taux de dilution <D>, est egale A !'inverse du temps de 

residence hydraulique moyen. L'equation <7> a une signification 

particuliere, en regiment permanent: une population non nulle 

peut se maintenir seulement si elle peut ajuster son taux 

specifique de croissance au taux de dilution <variable de 

contr8le). 

De <4> et (6}, on a: 

Y=YT/(l+Kd/J.l} (8) 

L'equation <8> est un modele pour le coefficient de rendement 

en biomasse, qui tient compte d'un deperissement possible de la 

biomasse. Les valeurs de Y et J.l sont obtenues des bilans en 

regime permanent. 

Bilan sur la biomasse: 

Bilan sur le substrat: 

Mais 

Done 

r .. =DX 

r.LA=D<So-S> 

Y=r .. lr ..... 

Y=XI<So-S> 
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3.2. Mod•l• cin•ttqu• •ouch• ATCC 23270 

3.2.1. Evaluation du co•ffici•nt d• r•nd•m•nt •n bioma••• 

Les donnees experimentales sont presentees au tableau A1 

de 1 'annexe A. On a utilise des regressions non-lineaires pour 

ne pas amplifier les incertitudes relativement grandes sur les 

petites valeurs de S et X. Les valeurs experimentales de ~ et Y 

sont presentees au tableau 1. 

y o, 1873 0,1513 0,1778 0,2028 o, 1437 o, 1916 

I <Kg MST/Kg) 

I ~ 0,0328 0,0383 0,0491 0,0701 0,0946 0,1115 

' (h-1) 

Tableau 1: Evaluation des parametres biocinetigues Kd et YT 

souche ATCC 23270 

Les estimes des parametres YT et Kd ant ete obtenus avec le 

progiciel SAS, par des regressions non-lineaires <methode de 

Gauss-Newton>, les resultats figurent au tableau 2. 
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estime du 

parametre 

ecart-type intervalle de confiance a 951. 

YT 

<Kg MST/Kg> 

Kc:~ 

(h-1) 

o, 1809 0,0300 

0,0013 0,0086 

bas haut 

0,0975 0,2648 

-0,0226 0,0252 

Tableau 2: Parametres de regression Kc:~ et YT souche ATCC 23270 

La valeur de la Kc:~ n·est pas significativement differente de 

zero. Cela signifie que la mortalite bacterienne est negligeable. 

Par le principe de la parcimonie, on doit eliminer ce parametre 

du modele, on pose done dans <8>: Kc:~=O. 

L'equation se simplifie a: Y=YT (9) 

Mathematiquement, pour une culture libre, ·Un taux de 

deperissement nul est equivalent a un taux de maintenance nul 

E29J. On doit refaire la regression non-lineaire pour obtenir le 

meilleur estime de YT. 
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estime du 

parametre 

ecart-type intervalle de confiance a 95/. 

bas haut 

YT o, 1770 0,0103 o, 1505 0,2033 

<Kg MST/Kg) 

Tableau 3: Parametre de regression YT souche ATCC 23270 

3.2.2. Mod•lee pour le taux spacifique de croissance et pour le 

taux spacifique d'utilisation du substrat 

L'equation <9> suggere le modele suivant: 

J.l=J.lcn*Sf<K.+S) 

q=qcn*SI<K.+S> 

<10> equation de Monad 

(11) ou qm=J.lm/YT 

De < 4 > , < 1 0 > et < 11 > on a bien que: 

Y=JJ/q=J.lcnlqm=constante (YT> 

Alors <7> et <10) donne: 

D=J.lm*Sf<K.+S> (12> 

En isolant S de !'equation <12>, on a que: 
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S=D*K.I<JJ--D> ( 13) 

La connaissance de S, nous permet d'exprimer la concentration en 

biomasse en termes des parametres biocinetiques et des conditions 

d'operation. 

X=Y<So-S>=Y<So-D*K.I<JJm-D>> (14) 

Dans la litterature, on nomme souvent les equations <13> et 

<14) le "Monad chemostat model" [29]. Ce modele est valide dans 

une plage de concentrations ou il n'y a pas d ' inhibition ni par 

le produit, ni par le substrat. 

L'equation <13) indique que la concentration du substrat a la 

sortie du bioreacteur <S> est independante de la concentration a 

!'entree <So>, elle ne depend que du temps de residence et des 

parametres biocinetiques. L'equation <14> montre que la 

concentration du catalyseur <X>, s'ajuste ala charge de 

1 'alimentation <So>. En posant X=O dans !'equation (14) ou 

encore S=So dans !'equation <13>, on obtient le taux de dilution 

maximum ("washout">. 

D-= J.l~n*Soi<K.+So> <15> 

Pour So>>K., on a que: D-~JJ-

Les donnees necessaires a !'estimation de J.lm et K. avec 

!'equation <12>, sont presentees au tableau 4. 
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D 0,0328 0,0383 0,0491 0,0701 0,0946 

(h-:1.) 

I s o, 17 0,22 0,22 0,40 1,12 

<Kg/m3 ) 

Tableau 4: Evaluation des parametres biocinetiques K. et Um 

souche ATCC 23270 

L'estimation des parametres est obtenue par une regression 

non lineaire, les resultats figurent au tableau 5. 
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0,1115 

1 '72 

I estime du ecart-type intervalle de confiance a 95% 

I parametre bas haut 

I 

K. 0,4780 0,0851 0,2418 0,7142 

<Kg/m3 ) 

J.lm o, 1403 0,0102 0,1119 o, 1678 

<h-1) 

Tableau 5: Parametres de regression K. et Um souche ATCC 23270 
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Les deux parametres sent significatifs. Notre modele 

cinetique est done constitue des equations <1>,<2>,<3>,<10> et 

(11). Il se resume par: 

rw=0,140*SI<0,47B+S>*X (Kg MST/m3 .h) 

r-~=rwl0,177=5,652*rw <Kg/m3 .h) 

La courbe D=~=0,140*Sf<0,47B+S> est trace la figure A1 de 

l'annexe A, les points experimentaux y correspondent tres bien. 

Cette similitude confirme que le modele de Monad est adequat, 

pour representer le taux specifique de croissance de Thiobacillus 

ferrooxidans, cultivee en continue dans un reacteur parfaitement 

melange a partir de sulfate ferreux. 

Remargue: Pour cette serie <ATCC 23270>, la valeur de YT est 

surevaluee car notre technique de mesure de la biomasse <X> etait 

biaisee: apres la centrifugation on ne jettait pas tout le 

surnageant. Par la suite, on a determine que le surnageant 

contenait de la matiere seche et volatile. Cependant, les valeurs 

de ~~,K- et Kd restent valides. Dans les experiences qui ont 

suivi, on a conserve seulement le culot de la centrifugation. 

3.3. Cin•tiqu• souche ATCC 198~9 

On a utilise le modele cinetique de la section precedente 

pour exprimer la croissance et l'oxydation du fer ferreux par la 

souche ATCC 19859. Les donnees experimentales sent presentees au 
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tableau A2. Les resultats trouves avec deux regressions 

non-lineaires figurent au tableau 6. 

Taux de deperissement non significatif, Kd=O. 

estime du 

parametre 

ecart-type intervalle de confiance a 95% 

bas haut 

I YT 0,0489 0,0026 0,0423 0,0549 

I <Kg MST/Kg> 

J.l,.. o, 1280 0,0212 0,0760 o, 1800 

(h-1) 

I K. 0,2881 0,1486 -0,0761 0,6523 

<Kg/m3 ) 

Tableau 6: Parametres de regression souche ATCC 19859 

La figure A2 compare la courbe de regression et les points 

experimentaux pour le modele de Monad. La courbe porte bien les 

points experimentaux. 

I 3.4. Cinetique souch• a H5 

Les donnees experimentales sont presentees au tableau A3. 

Les resultats trouves a l'aide de deux regressions non-lineaires 
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sont presentes au tableau 7. 

Taux de deperissement non significatif, Kd=O. 

estime du ecart-type intervalle de confiance a 95/. 

parametre bas haut 

I 

I YT 0,0475 0,0050 0,0353 0,0597 

I <Kg MST/Kg) 

I J,J ... o, 1584 0,0102 o, 1336 o, 1833 

(h-1) 

K_ 0,6646 o, 1193 0,3727 0,9566 

<Kg/m3 ) 

Tableau 7: Parametres de regression souche G 15 

Encore une fois, la courbe de regression porte bien les 

points experimentaux (fig. A3>. 

3.5. Tableau comparatif des param•tres biocin•tiquea 

Le tableau 8 compare les differents parametres biocinetiques 

en culture libre, pour les trois souches etudiees. 
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Souche T 

oc 

ATCC 23270 31 

ATCC 19859 30 

G 15 30 

Kca 

h-1 

0 

0 

0 

YT 

Kg MST/Kg 

0,049 

0,048 

J.lm 

h-1 

0.,140 

o, 128 

o, 158 

K. 

Kg/m 3 

0,478 

0,288 

0,665 

Tableau 8: Resume des parametres biocinetigues en culture libre 

Les deux coefficients de rendement theorique en biomasse sont 

sensiblement egaux, on peut presumer une valeur analogue pour la 

souche ATCC 23270. Pour les trois souches etudiees, la valeur de 

Kca n'est pas significativement differente de zero. Cela n'est 

pas surprenant, puisqu'une culture libre peut se maintenir en 

regime permanent, seulement si les bacteries se divisent 

regulierement, ainsi la population reste toujours ''jeune". 

On remarque que les valeurs des parametres J.lm et K. vont 

dans le m~me sens; les plus petites valeurs, les valeurs 

intermediaires et les plus grandes valeurs sont pairees. Ainsi 

sur la plage de concentrations etudiees (env. 0,1 a 2 Kg/m3 >, les 

trois courbes JJ=f(S) sont voisines. Compte tenu de cette 

observation, on a effectue une regression sur !'ensemble des 22 

39 



I 
I 

points experimentaux. Les parametres de regression sont 

presentres au tableau 9. La figure A4 montre que la courbe de 

regression decrit globalement bien le comportement des trois 

souches en culture libre. 

Tableau 9: Parametres de regression K. et Um 
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CHAPITRE 4 

COMPORTEMENT DES RBFI EN CULTURE FIXEE 

4.1. Performances des RBFI de 4 litre• 

4.1.1. Donnees physiques sur las experiences 

Huit experiences en culture fixe ant ete realisees dans des 

bioreacteurs de 4 litres <volume nominal>. De ces huit 

experiences, quatre ant ete suffisament longues pour generer des 

donnees cinetiques valables. Les donnees de ces experiences 

figurent aux tableaux B1 a B4 de l'annexe B. Il faut noter que 

les valeurs de MaF ne tiennent pas compte des bacteries libres 

submergees. Le tableau 10 donnent les param~tres physiques de 

ces experiences. 

exp. 

#2 

#4 

#7 

#8 

souche 

ATCC 23270 

ATCC 19859 

6 15 

G 15 

T 

oc 

29,5 

30,0 

30,0 

pH 

1,6 a 2,3 

1,85 a 2,2 

1,7 a 2,3 

30,o 1,7 a 2,3 

v 

10-3 m3 

2,30 

2,30 

2,50 

2,80 

PP dp Nt:.at:. I 

Kg/m3 10-3 m 103 

60 

60 

363 

388 

1,54 282,4 I 

1' 19 438,71 

1,11 394,8 I 

1,17 342,5 I 

Tableau 10: Caracteristigues des experiences en culture fixe 
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Les figures Bl a B12 de l'annexe B montrent pour les 

experiences 2,4,7 et 8: L'epaisseur du biofilm (d), le taux 

d'utilisation du substrat <W.u> et le taux specifique 

d'utilisation du substrat <q> en fonction du temps. 

4.1.2. Croissance du biofilm 

On remarque dans taus les cas, que la croissance initiale du 

biofilm est tres lente (jusqu'a env. 15 ~m>. Durant cette 

periode, le biofilm est tres sensible au cisaillement. Apres 

cette epaisseur critique, le biofilm devient beaucoup plus 

resistant et son epaisseur augmente a peu pres de fa~on 

exponentielle <evolution similaire au processus autocatalytique). 

La figure B17 regroupe !'ensemble des valeurs de d sur un m~me 

graphique. 

L'experience a montree qu'il s'etablit un profil d'epaisseur 

de biofilm en fonction de la cote dans le lit fluidise, ce profil 

est evident lorsque l'epaisseur du biofilm excede 30 ~m. 

L'epaisseur du biofilm augmente de haut en bas de !'annulus. Les 

echantillons de bioparticules ant toujours ete pris a la m~me 

position, les courbes representent done !'evolution de 

l'epaisseur du biofilm a 0,1 m du sommet du lit fluidise. Un 

modele pour expliquer ce phenomene est presente a la section 4.3. 

4.1.3. Taux d'utilisation du substrat 
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Les courbes w.~=f<t> montrent qu'a t=O, le taux de reaction 

n'est pas nul car les bacteries libres assurent une oxydation. 

Lorsque l'epaisseur du biofilm augmente, la contribution relative 

des bacteries libres a l'oxydation du fer ferreux diminue, carle 

rapport bacteries fixees/bacteries libres devient de plus en plus 

eleve. La figure B18 regroupe 1 'ensemble des valeurs de w.~ sur 

un m~me graphique. 

Au cours de certaines experiences <v.g. exp. #2), on a note 

que la courbe w.~=f<t> possede un maximum relatif quelques jours 

apres le debut de !'experience. La chute qui suit correspond au 

lessivage <washout> des bacteries libres, car on augmente le taux 

de dilution a mesure que le biofilm croit en epaisseur. 

Lorsque le temps de residence dans le bioreacteur est 

inferieur au temps de residence minimal des bacteries libres 

(1/D~>, la concentration en bacteries libres devient tres faible. 

Cette concentration n'est pas nulle, puisque les bacteries fixees 

liberent dans le liquide des cellules lors de leurs divisions. 

Cette concentration est particulierement faible, car les 

bacteries fixees se divisent plus lentement que des bacteries 

libres. Cependant on a observe a l'aide d'un microscope, la 

presence de bacteries libres dans le liquide a un temps de 

residence inferieur a 1 heure. 

Un faible taux d'utilisation du substrat, peut ~tre cause par 

une faible activite bacterienne au encore la consequence des 
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conditions d'operation. Deux types de conditions d'operation 

peuvent entrainees une faible valeur de W.u <W.u=F*<So-S>>. 

La premiere, est un faible debit d'alimention, le temps de 

residence sera long et la conversion voisine de 1007.. La 

seconde, est une faible concentration du substrat alimentee. 

En culture libre, on a enregistre comme valeurs maximales du 

taux volumique d'utilisation du substrat: 0,476; 0,405 et 0,349 

Kg/m3 .h pour les souches ATCC 23270, ATCC 19859 et G 15. En 

culture fixe, on a obtenu respectivement comme valeurs maximales: 

2,62 <d=67,8 ~m>; 0,830 <d=15,9 ~m) et 1,01 Kg/m3 .h (d=45,8 ~m>. 

Ces valeurs montrent bien l'effet positif du lit fluidise, 

surtout si l'on considere que le nombre de particules support 

ainsi que l'epaisseur du biofilm n'etaient pas optimises. 

4.1.4. Taux sp•cifiqua d'utilisation du substrat 

Pour les courbes q=f<t>, les valeurs a biofilm tres mince ne 

sont pas valables. Au debut des experiences, les bacteries 

libres assurent en majorite l'oxydation du fer ferreux ainsi on 

obtient des valeurs tres grandes pour q=W.u/MaF <MaF n'inclut pas 

les bacteries libres). La figure B19 regroupe !'ensemble 

des valeurs de q sur un m~me graphique. 

Apres ces valeurs anormalement elevees, q varie peu. On 

remarque cependant que la pente de la courbe est legerement 

negative pour les 4 experiences. Cela peut ~tre cause par la 
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concentration du substrat <S> qui n'est pas constante dans le 

temps au bien par une resistance~ la diffusion de !'oxygene dans 

1 e biofi lm. On montre au chapitre 5, que la premiere hypothese 

ne peut expliquer les resultats experimentaux. Ce chapitre est 

consacre Ala cinetique en culture fixe, c'est la modelisation 

des valeurs experimentales de q. 

4.2. Stabilit6 des RBFI de 4 litre• 

Au cours des experiences #1 et #2 en biofilm, on a coupe 

!'alimentation de la solution en sels <9K>, apres !'expansion 

complete du lit fluidise inverse (54 em>. L'expansion complete 

avait necessite respectivement 40 et 62 jours. Cette action 

avait trois buts, limiter la croissance du biofilm, reduire au 

minimum la formation de jarosite et diminuer les couts 

d'operation. Dans les deux cas, on a observe une amelioration 

des performances et par la suite, une deterioration du biofilm 

avec une chute brutale des performances. 

La chronologie suivante a ete observee au cours de 

!'experience #2 (c.f. fig. 85). Initialement, la valeur de w.~ a 

augmente jusqu·~ un plateau d'environ 4,0*10- 3 Kg/h. Au 67:L•on• 

jours, on a coupe !'alimentation en sels. Environ 2 jours plus 

tard, w.~ a augmente sensiblement pour depasser 5,0*10-3 Kg/h, on 

a enregistre un maximum de 6,42*10-3 Kg/h. Ces performances 

remarquables ant dure approximativement 21 jours. Apres cette 

periode, le biofilm est devenu tres friable, w.~ a diminue 
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radicalement pour atteindre aussi peu que 0,74*10-3 Kg/h. Le 

111~•~- jours on a realimente en sels, la croissance a alors 

reprise tres lentement. 

La comprehension de ce phenomene n'est pas evidente, on 

avance !'explication suivante: le sulfate ferreux que nous avons 

utilise ne contenait pas assez d'impuretes (sels> pour permettre 

la croissance au la maintenance de la biomasse. Lorsqu · i 1 n · y 

avait plus de sels disponibles, les cellules ant axe leur 

metabolisme sur la consommation du substrat. Cependant apres 

environ 21 jours, les cellules avaient vieilli et ant degenere 

rapidement. 

Dans les experiences qui ant suivi, on n·a pas interrompu 

!'alimentation en sels apres !'expansion complete du lit 

fluidise. On a essaye de limiter la croissance du biofilm en 

diluant la solution 9K par un facteur 2, puis par un facteur 4. 

Ces dilutions n'ont pas eut l'effet escompte. 

4.3. Mecaniqu• du biofilm 

4.3.1. Performances des arodeurs 

Aucune des experiences en culture fixe n·a permis 

l'etablissement d'un veritable regime permanent, ou la croissance 

du biofilm dans l'espace annulaire est contrebalancee par 

!'abrasion dans le tube interne par l'erodeur. Aucun des 
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erodeurs, n·a ete capable d·user le biofilm tres dur de 

Thiobacillus ferrooxidans. Cinq types differents d·erodeurs ont 
• 

ete testes: 

-Gravier grassier 0,635 em <12 a 25 pieces>. 

-Cylindres 6X6 mm d·acier inoxydable 316L <12 a 58 piecces>. 

-Boudins d'acier inoxydable 316L. 

-Combinaison cylindres et boudins. 

-Cylindres d·acier inoxydable 316L 10 mm coupes en biseau. 

Le tableau 11 donne un exemple d·epaisseur du biofilm dans 

l'espace annulaire. Les mesures ont ete prises a 16 jours 

d·intervalles, lors de !·experience #6 avec la souche G 15. Au 

cours de cette periode, !·expansion du lit fluidise etait 

complete <54 em>, il y avait presence d'un erodeur constitue de 

24 cylindres de 6X6 mm dans le tube interne et la solution 9K 

n·etait pas diluee. 

10 sept. 86 26 sept. 86 

y d y d 

m J.lffi m J.lffi 

o, 1 48,2 o, 1 77.,7 

0,2 58,6 0,2 83,8 

0,3 57,9 0,3 92,2 

0,4 90,5 

0,5 91,7 

Tableau 11: Profil d'epaisseur du biofilm dans 1·espace annulaire 
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Experimentalement, on observait que le taux de recirculation 

des bioparticules etait eleve. Le tableau precedent montre 

clairement que la croissance du biofilm n'etait pas contr8lee. 

Malgre la presence de l'erodeur, il y avait croissance nette du 

biofilm; done augmentation de la densite des bioparticules. 

Ainsi avec le temps, on a observe qu'une fraction croissante du 

lit fluidise decantait au fond du bioreacteur. 

4.3.2. Mod.lisation du profil d••paisseur du biofilm avant la 

recirculation des bioparticules 

Avec un erodeur efficace, il serait normal d'obtenir un 

profil d'epaisseur de biofilm dans !'annulus en regime permanent; 

car il y aurait abrasion dans le tube interne et croissance dans 

1 'espace annulaire. L'experience a montre, qu'un profil se 

developpait en !'absence d'un erodeur et m~me avant la 

recirculation des bioparticules. Le profil etait evident 

pour une epaisseur de biofilm excedant 30 ~m. 

Un programme FORTRAN pour expliquer !'apparition d'un profil 

d'epaisseur de biofilm avant la recirculation des bioparticules a 

ete developpe. Ce programme tient compte des observations 

suivantes: 

a) II y a une distribution des . diametres des particules support. 

b> Des le debut de !'experience, il y a segregation suivant 

le diametre des particules support: le diametre decroit de 

haut en bas du lit fluidise inverse. 
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c> La parasite croit de haut en bas du lit. 

d) Avec le temps, il s ' etablit un profil d'epaisseur du biofilm, 

1 'epaisseur croit de haut en bas du lit. 

e> Ce profil se developpement avant la recirculation des 

biopartic~les. 

Le programme est base sur le modele suivant: 

rBFn=raF-rAb 

=~aF*VaF-K<1~~)*n*(d8p) 2 

VaF1+1=VaF1+raFn*~t 

( 16) 

(17) 

(18) 

On suppose que le taux de croissance du biofilm est 

directement proportionel a son volume, cela est carateristique 

d ' un processus autocatalytique. On suppose aussi que !'abrasion 

est causee par le frottement des bioparticules les unes contre 

les autres a l'interieur du lit fluidise. Cette abrasion 

superficielle est d'autant plus importante que les bioparticules 

sont entassees, la parasite <~> est calculee par la correlation 

de Richardson-Zaki [30]. La constante du taux d'abrasiqn a des 

unitees de vitesse ce qui est classique d'un phenomene d'usure. 

Ce modele demande d'ajuster deux parametres ~aF et K, 1 'essai de 

differentes combinaisons arbitraires rend son utilisation 

laborieuse. Des resultats vraisemblables ant tout de m~me ete 

generes avec ~aF=0,002 h- 1 et K=1,2*1o-• cm/h; un petit profil 

d'epaisseur s'est. developpe, du aux conditions de cisaillement 

differentes a l'interieur du lit sur une periode de 75 jours. On 

retrouve a l'annexe C (c.f. fig. C1, C2, C3> ces resultats ainsi 

qu'un listing du programme. 
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CHAPITRE ~ 

CINETIQUE DE L'OXYDATION DU FER FERREUX EN BIOFILM 

5.1. Objectifs 

Notre objectif est de modeliser les valeurs experimentales du 

taux specifique d'utilisation du substrat <c.f. fig. B9, BlO, 

B11, B12>. Ce modele de l'oxydation du fer ferreux ne fera pas 

reference ~ un modele de croissance du biofilm. 

On utilisera les donnees recueillies lors de la croissance du 

biofilm, au cours des experiences # 2,4,7 et 8, pour determiner 

la forme du modele et les parametres biocinetiques pour 

l'oxydation du fer ferreux en culture fixe, par les souches ATCC 

19859, ATCC 23270 et G 15. Les donnees experimentales figurent 

aux tableaux B1, B2, B3, B4. 

~.2. Mod•la de Michaelis-Menten 

Le modele de Michaelis-Menten et celui de Monad sont 

analogues. Celui de Michaelis-Menten a ete developpe sur des 

bases theoriques, pour decrire la vitesse d'une reaction 

catalysee par un enzyme. Celui de Monad est base sur 

1 'empirisme, il exprime le taux specifique de croissance d'une 

espece microbienne cultivee avec un substrat limitant [35]. 

L'equation de Michaelis-Menten s'ecrit: 



I 

q=q,..*S/ <K.+S> < 19) 

au q=W.L&/MaF <20) 

avec W.L&=F<So-S> <21) melange parfait 

En combinant les equations <19>, (20> et <21>, on obtient une 

expression quadratique en S dont une seule racine est positive: 

S=[(q,..MaF+FK.-FSo) 2+4F2K.SoJ0 •~-<FK.-FSo+q,..MaF> <22) 

2F 

Contrairement au mod~le du ''Monad Chemostat" utilise pour la 

culture libre, la concentration du substrat a la sortie du 

bioreateur est fonction de la concentration d'entree dans le 

cas d'une culture fixee. 

L'utilisation du mod~le de I 'equation <19> pour expliquer les 

valeurs observees de q, implique les hypoth~ses suivantes: 

a> Regime pseudo-permanent. 

b) La biomasse ne deperit pas. 

c> Cinetique d'ordre zero par rapport a l'oxyg~ne 

(l'oxyg~ne dissous est cependant le reactif limitant car 

S>>Co2>. 

d) La diffusion interne (dans le biofilm> de l'oxyg~ne n'est pas 
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l'~tape limitante. 

e) L'~paisseur du biofilm est approximativement constante dans 

tout le bioreacteur. 

f> L'oxydation du fer ferreux par les bacteries libres est 

n~gligeable par rapport a celle des bact~ries fix~es. 

Justification respective des hypotheses: 

a> Exp~rimentalement, on observe que la croissance du biofilm est 

un processus tres lent. L'hydrodynamisme et la cinetique 

possedent une dynamique beaucoup plus rapide. 

b) En culture libre on a trouve Kd=O. 

c) Nikolov et Karamanev ant trouv~ qu'en culture libre la 

constante de saturation pour !'oxygene est: Ko2=0,00023 

Kg 02/m3 • La concentration la plus faible mesur~e dans le 

RBFI a ~te de 0,0038 Kg 02/m3 • 

d) Hypothese simplificatrice en premiere approche 

e) D'apres nos observations, cela est verifie pour d<30~m. 

f) L'approximation est bonne lorsque le taux de dilution est 

superieur a Dm. 

Remargue: Le transfert de masse intrabiofilm qui peut ~tre 

limitant est celui de !'oxygene. En effet, la concentration de 

saturation de !'oxygene <env. 8*10-:s Kg 02/m3 ) est beaucoup plus 

faible que les concentrations de fer ferreux utilis~es. 

les consommations de fer et d'oxygene sont reli~es par la 

stoechiom~trie, on conclut que la concentration du fer 

Puisque 
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ferreux a l'interieur du biofilm est pratiquement constante, elle 

est essentiellement egale a sa concentration en vrac ("bulk"). 

Pour satisfaire les conditions e) et f>, on a considere 

seulement uncertain domaine des points experimentaux, les 

limites figurent au tableau 12. 

exp. 

#2 

#4 

#7 

#8 

limite inf. 

(jours> 

8 

3 

6 

6 

limite sup. 

< jours) 

50 

39 

49 

49 

nb de points 

21 

19 

20 

15 

Tableau 12: Domaine des points consideres pour les regressions 

Le tableau 13 resume les resultats obtenus par regression non 

lineaire <methode de Gauss-Newton) avec le logiciel SAS. 

On obtient un resultat remarquable, de fa~on generale le 

parametre K. n'est pas statistiquement different de zero en 

culture fixe. Par centre, en culture libre, ce parametre etait 

statistiquement different de zero pour les trois souches 

etudiees. 
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exp.#2 

exp.#4 

exp.#7 

exp.#8 

q,.. <Kg/Kg MST.h> 

estime 

0,0318 

0,0488 

0,0214 

0,0196 

ecart-type 

0,00286 

0,00631 

0,00197 

0,00193 

K. <Kg/m::s> 

estime ecart-type 

0,026 

o, 125 

0,010 

-0,107 

0,0810 

0,0822 

0,0330 

0,0125 

Tableau 13: Parametres de regression modele de Michaelis-Menten 

~.3. Cin•tiqu• d'ardr• z•ra par rappart au f•r f•rr•ux 

Dans le but de verifier que les K. sent voisins de zero, on 

trace les courbe q=f<S> <c.f. figures 813 a 816). On remarque 

que ces courbes n·ont pas la forme caracteristique d'un modele de 

Michaelis-Menten, les valeurs de q sent a toute fin pratique 

independants de s (les points singuliers a biofilm tres minces 

n·ant pas ete consideres>. 

L'equation <19> se simplifie done a: q=q- <23> 

Le tableau 14 donne la valeur de q_ apres !'application de 

nouvelles regressions non-lineaires. 
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exp.#2 

exp.#4 

exp.#7 

exp.#8 

q~ <Kg/Kg MST.h> 

estime 

0,0310 

0,0345 

0,0209 

0,0229 

ecart-type 

0,00116 

0,00340 

0,00117 

0,00258 

Tableau 14: Parametres de regression modele d'ordre zero 

Les parametres q~ obtenus pour la souche Bulgare G 15 <exp.#7 

et #8> sont tres semblables, cela confirme la reproductibilite 

des resultats experimentaux dans les limites que l'on s'est 

fixees. 

Dans le but de verifier la dependance de q par rapport a la 

concentration du substrat eta l'epaisseur du biofilm, on a 

calcule les coefficients de correlation de Pearson q vs S et q vs 

o (c.f. tableau 15). 
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exp.#2 

exp.#4 

exp.#7 

exp.#B 

q vs s 

0,572 

0,130 

-0.075 

-0,345 

q vs d 

-0,779 

-0,681 

-0,605 

-0,900 

Tableau 15: Coefficients de correlation de Pearson 

Les correlations entre q et S sont, d'une fa~on generale, 

assez faibles. Encore une fois, on a confirmation que les 

valeurs des K. sont pres de zero car le taux specifique 

d'utilisation du substrat est a toute fin pratique independant de 

la concentration en substrat. D ' autre part, les correlations 

entre q et d sont toutes negatives et hautement significatives. 

Done la diminution du taux specifique d'utilisation du substrat 

peut ~tre associee a !'augmentation del 'epaisseur du biofilm. 

Les valeurs de qm identifiees ci-dessus ne sont en fait que les 

valeurs moyennes. 

5.4. Modele avec r•action et diffusion an parallel• 

~.4.1. Equation de vit•••• 

On peut modeliser plus exactement les resultats 
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experimentaux, par une cinetique d'ordre zero par rapport au fer 

ferreux jumellee A une cinetique de Michaelis-Menten pour 

1 'oxygene, la vitesse de la reaction globale etant controlee par 

la diffusion de !'oxygene dans le biofilm. 

L'equation cinetique s'ecrit alors: 

q=qm*<Co2/(Co2+Ko2)) <24> 

lei, q est un taux local et C02 est une concentation locale dans 

le biofi lm. A des fins pratiques, on peut decrire le taux moyen 

dans tout le biofilm en termes d'une concentration mesurable et 

d'un facteur d'efficacite. 

q=~*qm*<C*o2/(C*o2+Ko2>> (25) 

0~ n=taux de reaction observe/taux de reaction en !'absence 

de profil d'oxygene dans le biofilm 

On neglige la diffusion externe, ainsi C*o2 est egale A la 

concentration d'oxygene dissous en vrac ("bulk">. Cette 

simplification est justifiee par la forte turbulence qui agite le 

lit fluidise inverse. Miller et Melick [31] mentionne que pour 

un bioreacteur bien con~u, ou le film stagnant re~oit suffisament 

de perturbations, le transfert de masse externe n'est pas 

important. De fa~on typique, pour des enzymes ou des cellules 

immobilises, l'etape limitante est la diffusion interne. 
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~.4.2. Equation diff•r•nti•ll• 

Le profil d'oxygene, en regime permanent, a l'interieur du 

biofilm est regi par 1 'equation differentielle non-lineaire: 

Do2*d2 Co2/dz 2 = qm*PmF*<Co2/(Co2+Ko2))/Y./o2 (26) 

o~ Y./c2 = 7,0 Kg/Kg 02 <valeur stoechiometrique> 

PaF = 2000 Kg MST/m3 

Avec pour conditions de frontieres: 

C.F.l Co2=C*c2 @ z=O 

C.F.2 dCo2/dz=O @ z=d 

Le membre de gauche de !'equation <26) decrit la diffusion 

effective de 1 'oxygene dans le biofilm selon la loi de Fick. Le 

membre de droite est la consommation de !'oxygene suivant la 

cinetique postulee. On a neglige la courbure du biofilm car le 

diametre du support de polystyrene expanse est beaucoup plus 

grand que l'epaisseur du biofilm. La condition 1 stipule que la 

concentration a !'interface liquide-biofilm est connue, la 

condition 2 dit que le flux d'oxygene a }'interface 

biofilm-support est nul. 

Si l'on connait les valeurs des parametres biocinetiques qm 

et Ko2 ainsi que _la diffusivite effective Do2, on peut 
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solutionner numeriquement !'equation (26). De cette solution, on 

peut obtenir le taux reel de consommation d'oxygene pour une 

bioparticule <Wo2> et calculer la valeur du facteur d'efficacite. 

Wo2= -Do2*aaF*dCo2(0)/dz <27) 

Tl = -<Do2*dCo2(0)/dz)/o <28) 

PsF*qm(C*o2/(C-o2+Ko2))/Y./o2 

Bailey et Ollis [29] discute des valeurs du facteur 

d'efficacite en fonction de la cinetique et de la geometrie du 

catalyseur. Pour la cinetique de Michaelis-Menten ainsi que les 

deux cas limites, ordre un et ordre zero, ils concluent ~ la 

relative insensibilite de T!; ils tirent la m~me conclusion pour 

1 'effet de la geometrie. L'equation <26> ne possede pas de 

solution analytique, un programme FORTRAN a ete developpe pour 

integrer cette equation. On retrouve ~ 1 'annexe D un listing du 

programme et un exemple de solution. Par contre, la solution 

exacte pour une cinetique d'ordre 1 pour un catalyseur spherique 

est bien connue [32]. 

5.5. R*acteur • recirculation 

5.5.1. Caract•ristiquaa du raactaur 
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Le RBFI n'est pas adapte a I 'identification des parametres 

Ko2 et Do2 a cause de l'appauvrissement en oxygene dans l'espace 

annulaire. Le profil d'oxygene est une fonction tres complexe de 

l'hydrodynamisme et de la vitesse de reaction. A cette fin, on a 

con~u un petit lit fixe avec forte recirculation <c.f. fig.3). 

C'est un reacteur opere en continu, la connaisance du debit de 

recirculation du liquide, permet de calculer le taux de 

consommation en oxygene pour un echantillon de bioparticules. On 

a les relations suivantes entre les differents taux de 

consommation. 

W ...... =F<So-5> 

Wo2=R<Co2 •ntr6•-C02 -~rt~•) 

r • .._.=W • .._./V 

ro2=Wo2/V 

q=W • ._./MeF 

qo2=Wo2/MeF 

Une etude sur l'etat du melange a ete realisee avec le bleu 

de methyl ene comme traceur <c.f. annexe E>. Suite a cette etude, 

on peut assumer un melange parfait pour le fer. Le reacteur a 

ete traite comme differentiel pour l'oxygene, on a suppose que la 

concentration en oxygene etait uniforme et egale a la moyenne 

entre la concentration d'entree et de sortie du reacteur. Le 

transfert de masse externe n'est pas considere. Compte tenu de 

ces hypotheses, on a que: C*o2=<Co2 •ntr••+Co2 •ort~-)/2. 

f 
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Figure 3 Sch~ma du r~acteur • recirculation 

1 sortie de trop plein 

2 diffuseur poreux 

3 r~servoir de m~lange (50 mL de liquide) 

4 pompe de recirculation p~ristaltique (9.65 L/h) 

5 bior~acteur ~ lit compacte (6 ~ 8 mL de billes) 

6 sondes ~ oxyg~ne 

volume total de liquide=65±2mL 

diam~tre des conduites=0,5cm 
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~-~-2. Id•ntification d•• param•tr•• d• l'*quation d• vit•••• 

On a effectue des experiences avec la souche G 15, pour trois 

epaisseurs de biofilm, en diminuant la teneur en oxygene 

alimentee <c.f. fig.4) [33]. Les donnees experimentales sent 

tabulees a 1 'annexe F. Les trois courbes ont la forme 

caracteristique d'une cinetique de Michaelis-Menten, q=>O lorsque 

C*oa=>O et q tend vers une limite lorsque C*o2 prend de grandes 

valeurs. On a effectue une regression non-lineaire pour estimer 

les parametres qm et K02 pour chacune des epaisseurs de biofilm, 

les resultats figurent au tableau 16. On remarque qu avec 

!'augmentation de l'epaisseur du biofilm, l'estime de qm diminue 

et 1 'estime de Ko2 augmente. Ces deux tendances confirment que 

le transfert de masse ne peut_~tre neglige, la diffusion de 

!'oxygene dans le biofilm doit ~tre pris en consideration pour 

expliquer les vitesses de reaction observees. 

0 

J..lm 

6,5 

18,0 

49,0 

qm 

Kg/Kg MST.h 

1,235 

0,465 

0,392 

Ko2 

Kg 02/m3 

7,34*10-4 

9,44*10-4 

4,67*10-3 

Tableau 16: Parametres de regression Qm et Koa pour trois 

epaisseurs de biofilm souche 6 15 
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On a considere que le transfert de masse n'etait pas l'etape 

limitante pour !'experience a biofilm mince (d=6,5~m). Les 

valeurs des parametres biocinetiques de !'equation de vitesse 

seraient: Ka2=0,734*10-3 Kg 02/m3 et q~=1,235 Kg/Kg MST.h. 

La valeur de Ko2 est vraisemblable, mais celle de q~ est d'un 

ordre de grandeur superieure aux valeurs observees dans le RBFI 

(c.f. fig. Bll et B12>, elle doit ~tre rejettee. Le reacteur a 

recirculation contient tres peu de bioparticules et done tres peu 

de biomasse fixee sur ces bioparticules; d'un autre c&te les 

surfaces sont omnipresentes du a sa faible taille. Ainsi il y 

avait une importante biomasse presente sur les diverses surfaces 

(tubulures, diffuseur, etc.) qui n'a pas ete comptabilisee dans 

MaF, cela a augmente artificiellement les valeurs de q. 

Cependant, l'estime de Ko2 n'est pas affecte par la sous 

estimation de MaF. 

L'ecart-type sur Ko2 est 0,450*10-3 Kg 02/m3 • L'estime 

du parametre est 1,63 fois superieur a cette valeur, 

statistiquement il est peu significatif. Cependant, on doit 

necessairement 1 'inclure dans notre modele pour expliquer la 

decroissance chronologique des valeurs de q. On a assume une 

concentration constante de bacteries dans le biofilm, la 

decroissance ne peut ~tre expliquee que par une influence du 

substrat ou de l'oxyg~ne dissous. On a montre sans equivoque que 

la cinetique d'oxydation etait d'ordre zero par rapport au fer 

ferreux (pour les concentrations etudiees>, alors on doit 

considerer un Ko2 non nul. 
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On a obtenu des estimes de Qm en extrapolant a t=O, les 

courbes q=f<t> <c.f. fig. B9 a B12> avec des regressions 

lineaires. Les points consideres pour ces regressions sont 

mentionnes au tableau 12. 

extrapolees par le facteur 

On a ensuite corrige les valeurs 

<Ko2+Co2>/Co2, avec Ka2=0,734*10- 3 Kg 

02/m3 et C02=7,47*10-3 Kg 02/m3 <concentration de saturation a 

3ooc>. Les resultats sont presentes au tableau 17. Pour la 

souche G 15, on a choisi la plus grande des deux valeurs, comme 

estime de Qm• 

Experience 

#2 

#4 

#7 

#8 

souche 

ATCC 23270 

ATCC 19859 

G 15 

G 15 

extrapolation 

a t=o 

Kg/Kg MST.h 

0,0449 

0,0345 

0,0304 

0,0482 

estime 

de Qm 

Kg/Kg MST.h 

0,0493 

0,0379 

0,0334 

0,0529 

Tableau 17: Estimes de Qm par extrapolations a t=O 

~.~.3. Identification da la diffusivit• affactiva de l'oxyg•n• 

L'identification de la diffusivite effective de !'oxygene 
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dans le biofilm a ete obtenue des deux experiences a biofilm plus 

epais <18,0 et 49,0~m>. Les parametres qm et Ko2 ant ete estimes 

a 0,0529 Kg/Kg MST.h et 7,34*10-4 Kg 02/m3 respectivement. 

Pour un Do2 donne, on peut solutionner numeriquement 

1 ·equation <26). De cette solution, on peut calculer la valeur 

theorique de Wo2 par !'equation <27>. La valeur de Do2 qui 

minimise la somme des carres des residus entre les valeurs 

experimentales et les valeurs calculees est 2,4*10-• m2 /h. Cette 

valeur correspond a 307. de la diffusivite de !'oxygene dans 

l'eau ala m~me temperature. Cette valeur de diffusivite n'est 

qu'approximative etant donne la presence de biomasse active qui 

n'etait pas sur les bioparticules. La figure 5 donne la valeur 

du facteur d'efficacite pour deux epaisseurs du biofilm sur une 

plage de concentrations d'oxygene dissous. 
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CONCLUSION 

Cette etude a porte sur la caracterisation de la cinetique de 

croissance et d'oxydation du fer ferreux en culture libre 

submergee, de Thiobacillus ferrooxidans et sur la modelisation de 

la cinetique d'oxydation du fer ferreux lorsque la bacterie etait 

fixee dans un biofilm et mise en oeuvre dans un reacteur a lit 

fluidise inverse. Dans les deux valets, trois souches 

differentes ant ete etudiees. 

En culture libre submergee, on a obtenu a partir 

d'experiences en continu, que le taux specifique de croissance 

suivait une equation de Monad a un substrat limitant, le fer 

ferreux. On a aussi montre, que le taux volumique de 

consommation du substrat etait directement proportionel au taux 

volumique de croissance de la biomasse. De fa~on specifique, on 

a obtenu pour les souches ATCC 23270, ATCC 19859 et G 15: 

Un coefficient de rendement theorique en biomasse <YT> de 

0,049 <ATCC 19859>, 0,048 Kg MST/Kg <G 15). 

Un taux specifique de deperissement de la biomasse <Kd> non 

statistiquement differe~t de zero. 

Un taux specifique maximum de croissance <~m> de 0,140 

<a 31°C>, 0,128 <a 30°C>, 0,158 h- 1 <a 30°C>. 

Une constante du taux de moitie <K.> de 0,478, 0,288, 0,665 

Kg/m3 • 
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" Pour la cinetique d'oxydation en biofilm~ !'analyse des 
/\ 

'l 
resultats a montre que 1 'equation de vitesse etait d'ordre zero 

- par rapport au fer ferreux couple a une cinetique de 

• Michaelis-Menten pour !'oxygene dissous • La diffusion de 

_... !'oxygene dans le biofilm contr8lait la vitesse de la reaction .. global e. 
,-

·-- Des experiences menees dans les RBFI~ on a obtenu des estimes 

' 
pour le taux specifique maximum d'utilisation du substrat <q->. 

;" Pour les souches ATCC 23270, ATCC 19859 et G 15, on a obtenu 

• respectivement: 0,0493, 0,0379 et 0,0529 Kg/Kg MST.h. 

--
li 
,--.. Un reacteur a recirculation a ete con~u pour mesurer la 

• consommation d'oxygene, au cours d'experiences ou la 

-- concentration en oxygene alimente etait variee. Ce reacteur 

-· etait parfaitement melange pour le fer et on l'a considere 

differentielle pour !'oxygene • Trois experiences ant ete 

• realisees avec la souche G 15. Pour !'experience avec 

• l'epaisseur du biofilm le plus mince (6,5~m>, on a considere que 

le transfert de masse n'etait pas limitant; on a obtenu la ,,., 
constante du taux de moitie pour 1 'oxygene <Ko2> 0,734*10-~ Kg 

-- 02/m~ • 

• 
..... 

~-
Les deux autres experiences a biofilm plus epais, ont permis 

-- d'obtenir un estime pour la diffusivite effective de 1 'oxygene 

~ dans le biofilm <Do2> 2~4*1o-• m2 /h. Cette valeur a ete 

1 determinee par la minimisation de la somme des carres des ecarts~ 
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entre les valeurs experimentales du taux de consommation 

d'oxygene <Wo2> et les valeurs calculees. Les valeurs calculees 

ont ete generees a partir de la solution numerique de 1 'equation 

differentielle, reliant la diffusion et la consommation de 

l'oxygene dans le biofilm. 

Cette valeur de diffusivite est peu precise car des problemes 

ont ete rencontres lors de !'operation du reacteur a 

recirculation. Une partie importante de la biomasse n'etait pas 

fixee sur les bioparticules, cela a fausse a la hausse les 

consommations de substrat et d'oxygene. La validation de cette 

valeur devra faire appel a un autre type de systeme. 

Pour les experiences en culture libre, on a enregistre comme 

valeur maximale pour le taux d'utilisation du substrat, 

W-~=1,24*10-3 Kg/h <r.u=0,476 Kg/m3 .h). On a obtenu avec 

le m~me bioreacteur muni d'un lit fluidise (0,9 litre>, 

W.u=6,03*10-3 Kg/h <r.u=2,62 Kg/m 3 .h) pour une epaisseur 

du biofilm, o=67,8~m <MaF=0,311 Kg MST>. Ainsi, pour un m~me 

volume de reacteur, le RBFI a permis d'oxyder jusqu'a 5 fois plus 

de fer que le airlift. 11 faut noter que cette performance a ete 

obtenue sans optimisation du volume du lit et de l'epaisseur du 

biofilm. 
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RECOMMANDATIONS 

1. Utiliser un reacteur d'un volume d'environ 250 ml, 

parfaitement melange par rapport l'oxygene dissous 
~~ 

pour verifier la cinetique en culture fixe <v.g. reacteur 

"jet"). 

2. Determiner si la concentration en bacteries est uniforme A 

l'interieur du biofilm < O<d<lOO~m >. 

3. Trouver les conditions operatoires des RBFI qui minimisent 

la production de la jarosite, tout en permettant de bonnes 

performances. 

4. Quantifier la contribution des bacteries libres A 1 'oxydation 

du fer ferreux en RBFI. 

5. Utiliser !'effluent d'un RBFI pour la lixiviation d'un minerai 

de cuivre A basse teneur. 
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Tableau A1: Donnees experimehtales souche ATCC 23270 

D 

h-1 

0,0328 

0,0383 

0,0491 

0,0701 

0,0946 

0,1115 

V = 2,60 ± 0,05 litres 

T = 31,0 ± 0,25°C 

pH= 1,9 A 2,1 

S<Fe2 +) 

Kg/m 3 

o, 17 

0,22 

0,22 

0,40 

1,12 

1 '73 

Fe::s .... 

Kg/m 3 

5,40 

4,32 

4,64 

4,40 

4,88 

4,20 

So<Fe~-~> X 

Kg/m3 Kg MST/m3 

5,60 1,017 

4,42 0,636 

4,82 0,818 

4,50 0,860 

5,63 0,648 

6,00 0,818 

r.... q 

Kg/m3 .h Kg/Kg MST.h 

o, 178 o, 175 

o, 161 0,253 

0,226 0,276 

0,287 0,334 

0,427 0,659 

0,476 0,582 
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Tableau A2: Donnees experimentales souche ATCC 19859 

D 

h-1 

0,0347 

0,0497 

0,0694 

0,0797 

0,0919 

o, 1012 

o, 1068 

0,1125 

V = 3,20 ± 0,05 litres 

T = 30,0 ± 0,25°C 

pH = 1,9 a 2,1 

S<Fe2 +) 

Kg/m 3 

o, 14 

0,28 

0,45 

0,34 

0,50 

0,67 

1,80 

1,33 

Fe3+ 

Kg/m 3 

4,60 

4,05 

4,35 

4,27 

4,15 

4,00 

3,15 

2,80 

So<Fetat) X 

Kg/m3 Kg MST/m3 

4,75 0,2150 

4,40 0,2133 

5,00 0,2467 

4,50 0,2533 

4,70 o, 1733 

4,60 o, 1900 

5,00 o, 1567 

4,15 o, 1030 

79 

r_._. q 

Kg/m3 .h Kg/Kg MST.h 

0,160 0,744 

0,205 0,960 

0,316 1,280 

0,332 1,309 

0,386 2,227 

0,398 2,093 

0,342 2,181 

0,317 3,058 
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Tableau A3: Donnees experimentales souche G 15 

D 

h-1 

0,0375 

0,0750 

0,0787 

0,0938 

0,0975 

0,1125 

0,1181 

o, 1280 

V = 3,20 ± 0,05 litres 

T = 30,0 ± 0,25°C 

pH = 1 , 9 a. 2, 1 

S<Fe2 ... ) 

Kg/m::s 

0,25 

0,45 

0,39 

0,82 

1,23 

1,62 

1,96 

2,35 

Fe::s ... 

Kg/m::s 

3,65 

3,55 

3,96 

3,65 

3,58 

3,08 

2,65 

2,51 

So<Fet.~t.) X 

Kg/m::s Kg MST/m::s 

3,91 0,2167 

4,18 0,2000 

4,45 0,2100 

4,60 o, 1500 

4,80 o, 1400 

4,75 o, 1767 

4,70 o, 1633 

4,95 o, 1467 

80 

r_... q 

Kg/m::s.h Kg/Kg MST.h 

o, 137 0,633 

0,280 1,399 

0,320 1,522 

0,355 2,367 

0,339 2,424 

0,352 1,993 

0,324 1,982 

0,333 2,269 



r--.. 
iiJ 
L 
:::! 
iiJ 
..c 

.......... 
..-
'-" 

0 

.. 

fvl o n o d : [) == f=- ( S) 
ATCC 23270, CULTURE LIBRE 

0.1 6 

0 .15 

0.1 4 

0 .1 3 

0.1 2 

0. 1 1 
-~-+~H-t-t-+-+ 

0 .1 

0.09 

0 .08-

0.07 -

0 .06-

0 .05 

0.04-

0 .03 

0.02-

0.01 

0 r--
0 2 3 

S (Kg/m3) 
co urbe theoriq ue + o pts ex peri men taux 

Figura Al Comparaison da la courbe d• r•or•••ion du mod*l• 
d• Monad •t d•• point• •Hp•rim•ntauH <ATCC 23270) 

r--

4-

Q) .... 



0.1 6 

0.1 5 

0.1 4-

0.1 3 

0.1 2 

0.1 1 

_.--... 0.1 
II) 
L 0.09 :J 
II) 

..c: 0.08 
""-..-

0.07 '--/ 

0 
0.06 

0.05 

0.04-

0.03 

0.02 

0.01 

0 

~!lc>nc>d D==F(S) 
ATCC 19859, CULTURE LIBRE 

[] 

D 

,------ ---1 

0 2 3 

0 pts experimentaux 
S (Kq/ m 3) 

+ regress ron 

Fi~ure A2 Comparaison da la courba de regression du mod*l• 
da Monad at daa points &Kp*rimantauK (ATCC 198~9) 

4-

Q) 
1\) 



.. 

,-.... 
II) 
L 

::J 
II) 

..c 
.......... ..... 
'--" 

0 

... 

0.1 6 

0.1 5 

0.1 4-

0.1 3 

0.1 2 

0. 1 1 

0 .1 

0.09 

0.08 

0.07 

0.06 

0.05 

0.04-
I 

0.03 

0.02 

0.01 -

0 

fO 

tvl<JrlC>d D==F(S) 
SOUC:HE G 15, CULTURE LIBRE 

_..¥"~ 
-*'"" 

0 .....-'-lll,_,_-..-___..-.-.-.-~~-t-+-

0 ./ 0 
-""~ 

.--
0 2 3 

0 
S (Kg/m3) 

pts experimentaux regression + 

FiQura A3 Comparaison da la courba de r6Qression du mod*l• 
de Monad et des point eKp6rimentauK (6 1~) 

4-

·• 

Ol 
(,) 



D ( 1 /heure) 

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 

0 !') {..~J 
+ U1 a: ~.J D) (D t'-) (.,J + 

c.,.r, ·:): 

0 
I I I I I I I I I 

., 0 

I~ 
.... 10 
c: ., )> ill 

-l ' 0 
::D 0 --·~ t> .,. """' 

l v ~, 
\ J ¢ 

.... n N '>!, 
• 0 GJ '\. 0 • c: :::J ., h) 

Ill C" ~ 'li-
Ill • 
.. 0 

~ \ C"Q. 
...... T. 
Ill 

I 
\ 

., 0 '- Q.ID-I \ 
--;:? 

11110 t> 
Ill ., 

I 
<. 

Ill :\-o --
"C • -\ 

,", 
0 • 

~ 
\._./ 

....... l. 
:::J 0 

~ 
_) 

rt:::J 
I Ill ~~ 

\ ! (-'1 
Q, - Ill c: (/) 

I 
,.-± ·~ '---'" 

X 
~-...., I I ,, 

"C .. I 
v 

\ 
-l Ll.._ 

ID-0 ):"~ c 
., Q, ~~-~ I 

' 
::<J 

...... t-.,) 
I ...... ~-" 

n 
" . ~3 I 

T n :::J I I '--.--' 
rtQ. 
~ 

I I ro II 
II • 
c: 

I 

-1-II X :r rn t 
t> 

:;;.] 

I 
0 U1 n 

il :::J ·:.C 
\ 

0 
l I Q, /-""' 

ID \ C/) c: 
-r-

., '· T .. .....___,/ 

.l.. 

J C.-I 
i I 

l 

C> T 

I 
..L 

,-) I t \j, 

] 
I 

U1 l \ 
1 

+ 
I 

178 



3XI~ 3~n~,n~ N3 S3~N3I~3dX3 930 S33NNOQ 

a 3X3NN\1 

I 



86 

Tableau B1a Donnaes experience *2 en culture fixe •cuche ATCC 23270 

TEHPS 
jours 

0 
1 
2 
4 
5 
6 
7 
8 

10 
13 
15 
17 
20 
21 
22 
27 
28 
29 
34 
35 
36 
41 
42 
43 
45 
48 
49 
50 
52 
53 
54 
57 
60 
61 
62 
67 
69 
71 
73 
74 
75 
76 
79 
83 
86 
88 
90 

111 
125 
131 
132 

F 
L/h 

0.2852 
0.3013 

0.299 
0.5773 
1.2604 
0.5405 
0.6095 
0.6049 
0.5635 
0.5474 
0.5543 
0.6049 
0.5842 
0.5819 
0.5796 
0.5658 
0.5727 
0.5888 
0.6555 
0.6946 

0.805 
0.851 
0.828 
0.874 

0.9614 
1.0396 
1.0557 
1.0189 
1. 0189 
1. 007 4 
0.9085 
1.0879 
3.3695 
1.1293 
1.0971 
1.1454 
0.8579 
1.0856 
1.4835 
2.0907 
1.8262 
0.9913 
0.9361 
1.8377 
1. 4191 
1.4927 
0.6141 
0.7406 
0.6049 
0.6256 

so 
g/L 

4.55 
4.5 
4.5 
5.1 

5.38 
4.5 
5.6 
4.5 

4.55 
4.7 
5.1 

4.51 
4.28 
4.25 
4.35 
4.37 
4.18 
3.68 
3.62 
3.8 

4.65 
5.25 
4.63 
4.38 
4.33 

4 . 1 
5.15 
3.9 

4.13 
4 

4.25 
4.1 

6.62 
4.55 
4.12 
5.3 

4.62 
4.1 

3.92 
3.95 
3.9 

4.57 
4.12 
4.42 

4.9 
4.9 

2.55 
3.5 

3.95 
3.82 

S EPAISSEUR Mbf 
g/L microns g MST 

2.85 
1.3 
0.3 
0.9 

3.65 
1.4 

3.25 
1. 98 
2.23 
2.28 
2.45 
1. 68 
1. 66 
1. 48 
1.4 

1. 27 
1.18 
0.44 
0.48 
0.65 
1. 43 
1. 55 
0.72 
0.7 
0.8 
0.9 

2.13 
0.8 

0.88 
0.85 
0.63 
0.85 
5.44 
1. 25 
0.27 
0.75 
0.05 
0.05 
0.12 
1. 07 
0.75 
0.07 
0.05 
0.93 
1. 42 
1. 77 
0.31 
1. 02 
2.73 
1. 39 

0 
0.1 
0.1 
2.2 

4 
5.4 
5.1 
6.9 
7.5 

8 
6.5 
9.8 

10 
11.6 
8.1 
9.2 

13.3 
11.8 
14.7 
17.3 
15.7 
20.6 
20.9 
22.5 
25.7 

27 
22.2 
30.4 
33.4 
35.4 
41.6 
37.8 
49.7 
43.6 
49.1 
66.8 
47.1 
46.5 
46.5 
52.9 
67~8 
75.5 
56.7 
26.1 

0 
0.508474 
0.508474 
9.067796 
16.99152 
23.05084 
21. 77966 
29.49152 
31.77966 
33.98305 
27.45762 
41.61016 
42.79661 
49.36440 
34.49152 
39.32203 
56.82203 
50.46610 
63.05084 
74.53389 
67.37288 
89.19491 
90.29661 
97.24576 
111.9491 
117.6694 
96.48305 
132.9661 
146.8220 
155.8474 
184.7457 
167.1610 
222.8813 
193.8559 
219.9576 
306.2711 
210.3389 
207.7118 
207.7118 
238.4322 
311.2288 
349.8305 
256.6949 
113.6864 

23.8 100.5508 

26.6 115.8898 
49.8 222.9661 
32.4 142.3728 

Wsu 
gjh 

q 
gjg MST.h 

0.483 0.9499 
0. 966 1. 8998 
1.265 0.139504 
2.438 0.143483 
2.185 0.094790 
1. 679 0. 077090 
1. 426 0. 048352 
1.518 0.047766 
1.311 0.038578 
1.334 0.048583 
1.449 0.034823 
1.725 0.040306 
1.541 0.031216 
1.61 0.046678 

1.702 0.043283 
1. 748 0.030762 
1.725 0.034181 
1.909 0.030277 
2.047 0.027464 
2.162 0.032090 
2.599 0.029138 
3.151 0.034896 

3.22 0.033111 
3.22 0.028763 

3.358 0.028537 
3.335 0.034565 
3.197 0.024043 
3.151 0.021461 
3.312 0.021251 
3.174 0.017180 
3.289 0.019675 
3.542 0.015891 
3.979 0.020525 
3.726 0.016939 
4.232 0.013817 
5.221 0.024821 
3.979 0.019156 
4.393 0.021149 
5.635 0.023633 
6.026 0.019361 
5.75 0.016436 

4.462 0.017382 
3.818 0.033583 
6.417 
4.945 
4.669 0.046434 

1. 38 
1.84 0.015877 

0.736 0.003300 
1.518 0.010662 
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Tableau 82; Donn~es exp~rience *4 en culture fixe souche ATCC 19859 

TEMPS F so s EPAISSEUR Hbf Wsu q 
jours L/h g/L g/L microns g HST g/h g/g HST.h 

0 0.222 5.97 0.39 0 0 1.23876 
1 0.247 5.4 0.95 1.5 6.01 1.09915 0.079516 
2 0.262 5.53 0. 28 . 0.9 3.43 1.3755 0.174356 
3 0.327 4.47 0.22 2.6 12.16 1.38975 0.049690 
4 0.385 6.5 2.02 3.9 13.39 1.7248 0.056005 
7 0.462 4.25 1. 02 5.2 19.29 1.49226 0.033634 
8 0.356 4.13 1. 23 4.9 19 . 36 1.0324 0.023185 
9 0.368 4 ~ 29 1. 34 7.1 28.07 1.0856 0.016815 

10 0.405 4.02 1. 12 6 23.77 1.1745 0.021483 
11 0.417 4.58 2.13 6.1 24.17 1.02165 0.018377 
14 0.423 4.16 1. 23 7.3 28.88 1.23939 0.018658 
15 0.429 3.64 1. 34 7.4 29.53 0.9867 0.014527 
16 0.413 3.73 1.12 7.3 29.11 1.07793 0.016099 
17 0.392 4.55 1. 85 8.9 35.53 1.0584 0.012951 
18 0.397 4.73 1.9 6.9 27.56 1.12351 0.017724 
21 0.458 4.01 1. 29 8.4 33.62 1.24576 0.016110 
23 0.417 4.07 1.12 8.6 34.25 1 . 23015 0.015615 
24 0.376 4.06 1. 06 6.6 26.18 1.128 0.018733 
28 0.388 4.17 0.62 10.9 43.71 1.3774 0.013700 
33 0.393 4.07 0.23 11.1 44.46 1. 50912 0. 014757 
38 0 . 397 3.57 0.13 16.9 68.21 1.36568 0.008705 
39 0.553 3.79 0.34 15.9 60.98 1.90785 0.013602 
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Tableau 83: Donnees experience #7 en culture fixe souche e - 1~ 

TEMPS F so s EPAISSEUR Hbf Wsu q 
jours L/h g/L g/L microns g MST g/h gjg MST.h 

0 0.153 4.77 0.16 0 0 0.70533 
1 0.175 4.57 0.64 1.7 5.2 0.68775 0.132259 
5 0 . 183 3.1 0.14 5.7 17.8 0.54168 0.030431 
6 0.189 3.01 0.13 8.5 26.7 0.54432 0 . 020386 
7 0.168 3.17 0.27 7.7 23.9 0.4872 0.020384 
8 0.168 3.29 0.26 7.5 23.1 0.50904 0.022036 

14 0.248 3.68 0.23 8.5 26.6 0.8556 0.032165 
16 0.319 3.93 0.24 10.6 33.3 1.17711 0.035348 
19 0.372 4.48 0.59 13 40.7 1.44708 0.035554 
20 0.336 5.18 1. 03 13.5 42.4 1 . 3944 0.032886 
21 0.348 4.62 0.9 13 . 4 41.9 1.29456 0.030896 
26 0.331 5.14 1. 57 19.4 61.7 1.18167 0 . 019151 
27 0.331 5 . 14 1. 58 19.2 61 1.17836 0.019317 
28 0.344 8 . 93 5.45 16.5 52.3 1. 19712 0. 022889 
33 0.335 4.1 0.38 16.6 52.5 1.2462 0.023737 
34 0.335 3.85 0.21 15.8 49.8 1. 2194 0. 024485 
35 0.385 3.65 0.45 20.6 65.6 1.232 0.018780 
40 0.438 3.74 0.83 20.2 64.4 1.27458 0.019791 
41 0.438 3.84 0.93 19.1 60.6 1.27458 0 . 021032 
42 0.413 3.89 0.91 22.9 73.2 1. 23074 0. 016813 
47 0.417 4.05 1. 05 23.1 74.1 1.251 0.016882 
48 0 . 417 3.32 0.17 24.5 78.6 1.31355 0.016711 
49 0.474 3.34 0.24 24.8 79.6 1.4694 0.018459 
61 0.544 3.43 0.25 30.8 100.07 1. 72992 0. 017287 
68 0.536 3.18 0.39 36.9 121.1 1.49544 0.012348 
69 0.54 3.17 0.17 39.4 129.95 1.62 0.012466 
70 0.278 0.38 0.07 0.08618 
75 0.6 2.47 0.17 33.5 109.38 1.38 0 . 012616 
76 0.621 5.24 1. 49 44.7 148.65 2.32875 0.015665 
77 0.632 8.1 4.11 45.8 152.76 2.52168 0.016507 
83 57.4 195.33 
84 0.499 2.3 0.19 55.7 188.73 1.05289 0.005578 
87 0.528 2.3 0.21 62 212.42 1.10352 0.005194 
88 0.622 8.32 5.03 62.6 214 . 89 2.04638 0.009522 
90 0.627 7.47 5.01 52.3 176.35 1.54242 0 . 008746 
91 0.627 2.8 0.25 53.2 179.54 1.59885 0.008905 
94 0.614 2.7 0.35 59.7 203.79 1.4429 0.007080 

110 0.164 1.6 0.12 62.9 215.94 0.24272 0.001124 
112 0.601 1. 97 0.19 70.7 246.09 1. 0697 8 0. 00434 7 
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Tableau 84: Ponnees experience tB en culture fixe souche G 15 

TEMPS F so s EPAISSEUR Mbf Wsu q 
jours L/h g/L g/L microns g MST g/h gjg MST.h 

0 0.232 4.38 0.28 0 0 0.9512 
1 0.249 4.44 1. 06 3.6 10.79 0.84162 0.078 
5 0.252 3.92 0.3 7.6 22.57 0.91224 0.040418 
6 0.301 3.79 0.31 8.9 26.65 1.04748 0.039305 
7 0.295 3.64 0.15 5.5 16.52 1.02955 0 . 062321 
8 0 . 334 3.82 0.46 9 26.94 1.12224 0 . 041657 

14 0.287 8.5 25.35 
19 0.348 4.27 1. 64 8.6 25.65 0.91524 0.035681 

I 
20 0.348 4.3 1. 95 8.8 26.26 0.8178 0.031142 
21 0.348 4.13 2.16 13.8 41.49 0.68556 0.016523 
26 0.354 4.76 2 . 64 10.9 32.83 0.75048 0.022859 
27 0.345 4.87 2.62 9.3 27.76 0.77625 0.027962 
28 0.348 7.89 5.29 13.1 39.47 0.9048 0.022923 
34 0.174 11.3 33.91 
35 0 . 17 4.31 0.61 12.1 36.33 0 . 629 0.017313 
40 0.255 4.29 1. 57 10.7 31.93 0.6936 0.021722 
41 0.255 4.05 1. 45 11.2 33 . 53 0 . 663 0.019773 
42 0.257 4.05 1. 07 12.7 38.29 0.76586 0 . 020001 
47 0.24 13.7 41.16 
48 0.24 3 . 32 1. 32 12.9 38.82 0.48 0.012364 
49 0.255 3.63 1. 15 15.1 45.65 0.6324 0.013853 
61 0.241 3.85 0.74 12.9 38.88 0.74951 0.019277 
68 0 . 24 3 . 13 0.38 15.7 47.51 0.66 0.013891 
69 0.24 6.12 3.65 16 . 7 50.45 0.5928 0.011750 
70 0 . 24 7.47 5.49 14.3 43 . 21 0.4752 0.010997 
75 17.3 52 . 35 
76 0.166 2.57 0 . 09 19 57.61 0.41168 0.007145 
77 0.249 2.8 0.31 20.2 61.26 0.62001 0.010120 
83 0.266 2.42 0 . 04 17.6 53 . 14 0.63308 0.011913 

I 84 0 . 355 3.1 0 . 16 17.9 54.36 1.0437 0.019199 
87 0.396 2.39 0.09 18.9 57.25 0.9108 0.015909 
88 0 . 486 6.66 2.91 20 60 . 73 1.8225 0.030009 
90 0.492 7.7 5.15 21.3 64.87 1. 2546 0 . 019340 
91 0.492 2.57 0.22 19.8 60.17 1.1562 0.019215 
94 20.4 62.18 
95 0.465 2.62 0 . 15 20.1 61.06 1.14855 0.018810 

110 0.165 2.28 0.18 23.8 72.87 0.3465 0.004755 
112 0.498 2 . 27 0 . 22 22 . 6 68.85 1.0209 0.014827 
116 0.3 6.46 0.36 23.8 72.83 1.83 0.025127 
117 0.588 3.54 0.24 28.9 89.08 1.9404 0.021782 
118 0.676 3.71 0.21 30.3 93.91 2.366 0.025194 
122 0.712 2.41 0.22 24.2 74 . 04 1.55928 0.021059 
123 0.712 1. 26 0.08 25.1 77.04 0.84016 0.010905 
124 0.712 8.96 5.6 24.7 75.49 2.39232 0.031690 
125 0.712 5.75 2.02 23.3 71.33 2.65576 0.037232 
126 0.712 5.11 1. 68 28 85.9 2.44216 0.028430 
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ANNEXE C 

PROGRAMME DE PREDICTION DU PROFIL D'EPAISSEUR DE 

BIOFILM AVANT LA RECIRCULATION DES BIOPARTICULES 



1 
I 
1 
1 
I 
1 
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I 
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Page 1 
01-01-80 
00:03:02 

D Line# 
1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 

1 7 Microsoft 
C PROGRAMME DE PREDICTION DU PROFIL D"EPAISSEUR DE 
C AVANT LA RECIRCULATION DES BIOPARTICULES 

FORTRAN77 V3.20 02/84 
BIOFILH 

c 

8 c 
9 c 

10 c 
11 c 

REAL DP(20),NB(20),DBP(20),ROBP(20),UT,EPSILON(20), 
*DELTA(20),H(20),VBF(20),VP(20) , RBF ( 20),N , HU,K,EXP 

INTEGER T 
DATA D,S / 5.00,35 . 42/ 

D EST LE DIAHETRE EQUIVALENT DE L"ANNULUS 
S EST LA SECTION D"ECOULEHENT DANS L"ANNULUS 

12 WRITE(*,*)'------------- UNITES CGS------------' 
13 WRITE(*,*) ' VITESSE SUPERFICIELLE DU LIQUIDE ? ' 
14 READ(*,*) U 
15 WRITE(*,*) ' DENSITE DU SUPPORT?' 
16 READ(*,*) ROP 
17 WRITE(*,*) ' NOHBRE TOTAL DE PARTICULES?' 
18 READ(*,*) NTOT 
19 WRITE(*,*) ' EPAISSEUR INITIALE DU BIOFILH?' 
20 READ(*,*) DELTAO 
21 WRITE(*,*) 'ENTRER LE NOHBRE DE DIAHETRES DIFFERENTS ( <21)' 

1 
1 

1 
1 

1 
1 

1 
1 
1 
1 

1 
1 

1 
1 

1 
1 
1 

22 READ (*,*) H 
23 WRITE(*,*) 'ENTRER LES DIAHETRES PAR ORDRE DECROISSANT AVEC LEURS 
24 *FRACTIONS' 
25 DO 10 I=1,H 
26 READ(*,*) DP(I),NB(I) 
27 10 CONTINUE 
28 DO 20 I=l,H 
29 NB(I)=NB(I)*NTOT 
30 20 CONTINUE 
31 C ECHO DES DONNEES 
32 
33 
34 
35 
36 
37 
38 
39 
40 c 
41 
42 
43 
44 
45 
46 

30 

40 
90 47 

48 
49 
50 
51 
52 
53 
54 
55 
56 
57 
58 
59 

50 

60 
c 

WRITE(*,*) '0=' ,U, ' ROP= ' ,ROP, 'NTOT=' ,NTOT, 'DELTAO=' ,DELTAO 
DO 30 I=l,H 
WRITE(*,*) 'DP(I)=' ,DP(I), 'NB(I)=' ,NB(I) 
CONTINUE 
WRITE(*,*) ' TAUX SPECIFIQUE DE CROISSANCE: MU (1 / H)?' 
READ ( * , * ) HU 
WRITE(*,*) ' CONSTANTE D"ABRASION : K (CH/H)?' 
READ(*,*) K 

T=O 
DO 40 I=1,H 
VP(I)=(DP(I)**3)*3.14159/6. 
VBF(I)=((DP(I)+2 . *DELTA0)**3)*3 . 14159 / 6 . -VP(I) 
DELTA(I)=DELTAO 
CONT I NUE 
CONTINUE 
EXP=O . 
DO 50 I=1,H 
DBP(I)=DP(I)+2.*DELTA(I) 
CONTINUE 
DO 60 I=1,H 
ROBP(I)=(2.0*VBF(I)+ROP*VP ( I)) / (VBF(I)+VP(I)) 
CONTINUE 

DO 500 I=1,H 
XDBP=DBP(I) 
XROBP=ROBP(I) 
IF(XROBP.GT.l.) THEN 

110 



I 

D Line# 1 

I 
1 60 
1 61 
1 62 
1 63 c 
1 64 
1 65 
1 66 
1 67 
1 68 
1 69 
1 70 
1 71 
1 72 
1 73 
1 74 
1 75 
1 76 

I 
1 77 
1 78 
1 79 
1 80 

I 
1 81 
1 82 
1 83 
1 84 
1 85 
1 86 c 
1 87 
1 88 
1 89 
1 90 
1 91 
1 92 500 

93 
94 
95 600 
96 c 
97 
98 

1 99 
1 100 
1 101 
1 102 80 

103 c 
104 
105 
106 

I 107 
108 

Name Type 

D REAL 
DBP REAL 
DELTA REAL 

I 
DELTAO REAL 
DP REAL 
EPS REAL 
EPSILO REAL 

I 

Page 2 
01 - 01-80 
00:03 : 02 

7 
WRITE(*,*) ' DENSITE BIOPARTICULE > 
STOP 

Microsoft FORTRAN77 V3 . 20 02 / 84 
1' 

END IF 
CALCUL DE LA POROSITE PAR RICHARDSON-ZAKI 
XK=XDBP* ( 981. *1. * ( L -XROBP) / ( 0 . 0 1**2)) **0 . 333333 
IF( XK. LE . 3 . 3) THEN 
UT=(981. *XDBP**2* ( 1. -XROBP ))/( 18.*0 .01) 
ELSEIF (XK.LE . 43 . 6 ) THEN 
UT=0 . 153*(981.**0 . 71)* (XDBP**1.14 )*(1-XROBP)**0.71 
UT=UT/((XROBP**0.29)*(0.01**0 . 43)) 
ELSE 
UT=1.75*SQRT(981.*XDBP* ( 1-XROBP) / 1 . ) 
END IF 
RET=l . O*XDBP*UT/0.01 
IF(RET . LE . 0.2) THEN 
N=4.65+20.*XDBP/D 
ELSEIF (RET . LE.1.0) THEN 
N=(4.4+18.*XDBP/ D)*RET**(-0.03 ) 
ELSEIF(RET.LE . 200 . ) THEN 
N=(4 . 4+18 . *XDBP/ D)*RET** ( -0 .0 1) 
ELSEIF(RET . LE.500 .) THEN 
N=4.4*RET** (-0.1) 
ELSE 
N=2.4 
END IF 
EPS=(U/ UT)** ( l ./N) 
ECRITURE DES RESULTATS 
EPSILON(I)=EPS 
H(I)=(NB(I)*(3.1416 / 6.)*DBP(I)**3)/(S*(l.-EPSILON ( I))) 
EXP=EXP+H(I) 
IF(IFIX ( T/ 5. ) *5.NE . T) GOTO 500 
WRI TE(*,*)'T= ' , T, ' EPSI LON=' ,EPSILON ( ! ) , 'DELTA=' ,DELTA(! ) , ' H=' , H(I ) 
CONTINUE 
IF ( IFIX ( T/ 5. )*5.NE . T) GOTO 600 
WRITE(*,*) 'EXPANSION=' ,EXP, 'CH' 
CONTINUE 
MODELE DE CROISSANCE ET D"ABRASION 
T=T+1 
DO 80 I=1,H 
RBF(I)=l1U*VBF(I)-K*(l.-EPSILON(I))*3.14159*DBP(I)**2 
VBF(I)=VBF(I)+RBF(I)*24. 
DELTA(I)=((6.*VBF(I) / 3 . 14159+DP(I)**3)** . 33333-DP(I))/2. 
CONTINUE 

IF(T . LE . 100) THEN 
GOTO 90 
END IF 
STOP 
END 

Offset P Class 

802 
642 
722 
822 

2 
902 
482 
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1· 
I 

·a 

I 

I 
I 

D Line# 1 7 
EXP REAL 86 2 
H REAL 56 2 
I INTEGER*4 830 
IFIX INTRINSIC 
K REAL 850 
M INTEGER*4 826 
MU REAL 846 
N REAL 898 
NB REAL 82 
NTOT INTEGER*4 818 
RBF REAL 402 
RET REAL 894 
ROBP REAL 162 
ROP REAL 814 
s REAL 806 
SQRT INTRINSIC 
T INTEGER*4 854 
u REAL 81 0 
UT REAL 890 
VBF REAL 242 
VP REAL 322 
XDBP RE AL 878 
XK REAL 88 6 
XROBP REAL 882 

Name Type Size Class 

MAIN PROGRAM 

Pass One No Errors Detected 
108 Source Lines 

A> 

112 

Page 3 
01 - 01-80 
00 : 03:02 

Micros of t FORTRAN77 V3 . 20 02 / 84 



:...
.. 

r 
' 

P
O

R
O

S
iT

E
 

...,
. 

()
 :3 

0 
0 

0 
0 

0 
0 

0 
0 

0 

0 
r,J

 
(.

.~
 

+
 

t}
1 

0
) 

--.
.! 

co
 

<D
 

, 
0 

.... C
l s:::
 

I 
., • 

+
 

n .... 
mu

 
., 

;l
 

, 
N

 
lll

l t
 

0 ~
 

()
 

.... 
i 

ffi' 
... 

::J
 

* 
lJ

 
..

.J
 

.. 
11,

 I I 
... 

~~
 

-
n

 
3 

-~
·J
 

s:::
 

~
~·
 

... 
()

 
I)

. 

11
1\i

 
c.

 
I 

-,, 
I 

• 
J 

lmT
 

"'C
 

<> 
I 

-
0 

I~
 I 

., 
~l

 
'I

 
i 

0 
t. 

• 
-
i 

tilT
 

.... 
~
!
'
1
 

I
'-

r
l
 

,.,. I)
. 

_
.
.
~
 

I 
II

 I
 1

. 
>

 \.
.J

 

~
~
 

I 
~
-
i
-

II
] 

l 
-
i 

:_:;
 

IJJ
 

'I i
t.\

. 
;:::

: 
::J

 
I 

I 
I 

I 
l 

·v
 

,....
... 
~
J
 

il
l.t

~ 
I

Z
 

·-
· 

,.
 

lJ
 

0 
0 

I 
· r-

, -r
 

-
j 

\ 
\ 

1 ' 
II 

1'
1 

,--
.., 

-
; 

X
 

I 
I 

'" 
. I

\ 
.l 

v
' 

-o
 

.....
 _.

,.· 

I 
'-

"
' 

\ 
,~

 
::D

 
\ 

. 
I 

::::
;:: 

I 
I 

I 
I 

'-
I 

0 
t>

 
0

1
 
j 

~' 
0 

1 
en

 
I 

I 
\ 

-
I. 

I 
--1

 
0 

t:\
>X

 

()
 

I 
\
\
 i

. 
\ 

\ 
fT

I 
g~

 
• 

1. 
\ 

\ 
\ 

3 
~~

' 
I 

\ 

""' \
 \

 

1 

I\ 
\ \

 \
 

I 
I 

\ 

~
~
~
~
 
~
 

I 
\ 

\ 
\ 
\ 

' 

-..
.J 

\..\
 \ 

""
-~
 

I 
X

 
o

l 
lll

,\ 
' 

"· 
I 

'
\ 
\"

"
' 

I 
I 

\ 
\ 

' 
">

,k 
I 

9
'1

 
'£ 

~
 

0 '-0
 

(
l ::J
 

..
.J

 

I 



------(/i 
c 
0 
L 

u 
E 

'--/ 

:L 
_J 

I.L 
0 
II) 

o::: 
•=> 
I.LJ 
IJ) 
I}) 

<:( 
ll 
I.LJ 

.1 ~s ern 

-

80 

70 -

60 -

50-

4-0 -

30-

20 -

1 0 -

0 

0 

F::· F~ CJ F ll_ ) . _> .L'. t .. ...., c._ _ _ [ . I E- F' 1\ I ---- ---- E- l ) F~ 
_J - I \ ,...__. ..__) -- -

SltvtU LA TION, E:< P //7 

/f; 
--41 

l~" 

iff JJ· 

J
, 

·'/; 

~
-~~ 

~;.v 
/h ' 

~'{.0 

~~ 
/' 

'"".;;;:~-

~
~::"'" 

..-:. ,.. 

df~~ v~~·. 

--------------~ 
--,----,----T----.-·----r---·-·---~-----.---,----.----r---r---

1 0 20 :5o 4-0 50 60 70 

T [ lv1 P S (j o u r s) 
.10 ern + . 1 2 ·:::rn {> . 1 1 ern /.l )( 

Figure C2 Profil simul~ d'epaisseur du biofilm 

. 09 ern 

... ... 
~ 



E
P

;.i
.iS

S
E

U
R

 
Bi

OF
iU

\~
 

(m
ic

ro
n

s
) 

"'' 
V

I 
~
 

(]
1

 
0>

 
....

 J 
co

 
0 

0 
0 

0 
0 

0 
0 

0 
0 

"T
1 

0 
... oC

 
0 

c , II
 

I 
n 

Il
l 

V
I 

0 

i 
0 

+
 

a.
rn

 
0 

u 
1

1
"

0
 

)>
· 

:l
 

• 
II

 
,.

. 
I 

• 
I 

.....
 

0 
+

 
L/

) 
• 

Ill
 

.. 
c 

I 
:l

 
, 

ol
 

0 
(J

) 
:l

 
+

 
c 

a.
 

.-
c

 
0 

r
n

 

c 
I 

+
 

I 
I 

I 
II

 
C

" 
(
-

... 
Vo

l 
I 

I 
Ill

 
0 

J 
0 

0 
'-

--
~
 

.... 
0 

C>
 

)
l
 

.... 
(.

/)
 

a
_

.-
'-

•
 

I 
+

 
,A

_.
 

c 
3 

I 
0 

s:: 
II 

~
~
~
 

~
 

I 
I 

+
 

c.
.. 

Ill
 

:l
 

<>
 

I 
5: 

!
1

 
3 "
0

-t
. 

'<
 

r·"
 J

 
I 

'I
 

Ill
 

0 
::: 

,..
,-..

.... 
:l

 
,-

-,
 

n 
()

 
0 

u
u

 
~
 

0
3

 
0 

I 
z 

..) 
... 0 

'
-
/
 

I 
0 

:l
 

fT
l 

a.
 

(.}
1 

X
 

(/
) 

ID
 

0 
I 

I~ 
.... 

'-
•
 

r+
 

• 
l 

"0
 

0 
0 • ... 

I 
~
~
 

~
 

I 
.... 0 

~~
 

,.-
t-

~
 

t>
 

CD
 ' 

--
J 

:::5
 

0 
u 

'
-
•
 

(/
) 

"-
..

_
_

/ 

...j
>. 0 

I 

9
H

 



~iin~-39Nn~ 30 3n~I~3WnN NOii~~93iNI.a 3WW~~90~d 

a 3X3NN~ 

I 

I 
I 



I 

I 

D Line~ 
1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 

10 
11 
12 
13 
14 
15 
16 
17 
18 
19 
20 
21 
22 
23 
24 
25 
26 
27 
28 
29 
30 
31 
32 
33 
34 
35 
36 
37 
38 
39 
40 
41 
42 
43 
44 
45 
46 
47 
48 
49 
50 
51 
52 
53 
54 
55 
56 
57 
58 
59 

Page 1 
01-01-80 
00:25:12 

1 7 
C CE PROGRAMME RESOUD LA DIFFUSION ET 
C EN REGIME PERMANENT DANS UN BIOFILM 
C LES VARIABLES SONT ADIMENTIONN~LLES 

Microsoft FORTRAN77 V3.20 02/84 
LA REACTION SELON HONOD 
PLANA IRE 

C PAR FRANCOIS GODARD B. ING . 
c 
c LECTURE ET INITIALISATION DES DONNEES 

REAL*8 M,K02,NTOT,CSTAR,QMAX,ROBF,DELTA,Y02,RP,W02,D02,C1, 
*EPS,Al,A2,I1,I2,G,Gl,G2,Z,ABF,WCAL 

REAL*8 TEHP(l1),GRAD(ll),ETHA(l1) 
LOG I CAL LOG I 
WRITE(*,*) ' ENTRER C*,QHAX,ROBF,DELTA,YS/02,K02,RP,W02,NTOT' 
READ(*,*) CSTAR,QMAX,ROBF,DELTA,Y02,K02,RP,W02,NTOT 
WRITE(*,*) ' ENTER D02' 
READ(*,*) D02 
C1=(QHAX*ROBF*DELTA*DELTA)/(Y02*CSTAR) 
K02 =K02/CSTAR 
ABF=4.*3.1416*(RP+DELTA)**2 
WRITE(*,*) ' EPSILON ?' 
READ(*,*) EPS 
WRITE(*, 1100) 
WRITE(*,1200) 
WRITE(*,1400) EPS 
WRITE(*,1500) 
WRITE(*,1300) 
WRITE ( *, 1700) 
WRITE(*,1800) 
WRITE(*,1900) 
KKK=O 
LOGI=.TRUE. 

Cl 
CSTAR 
K02 
D02 

C CALCUL AVEC LA PREMIERE ESTIMATION 
A1=-1.7 
WCAL=-A1*D02*ABF*NTOT*CSTAR/DELTA 
G1=A1 
WRITE(*,2100) G1 
CALL RUNGE(TEMP,GRAD,ETHA,C1 , K02,D02,A1,LOGI) 
I1=A1 
IF(ABS(I1).GT . EPS) GOTO 1 
Z=G1 
GOTO 20 

C CALCUL AVEC LA SECONDE ESTIMATION 
1 A2=-0.5 

WCAL=-A2*D02*ABF*NTOT*CSTAR/DELTA 
G2=A2 
CALL RUNGE(TEMP,GRAD,ETHA,C1,K02,D02,A2,LOGI) 
I2=A2 
IF(ABS(I2) . GT . EPS) GOTO 2 
Z=G2 
GOTO 20 

2 CONTINUE 
C DEBUT DES ITERATIONS 
C CALCUL DE LA PENTE DE LA CORDE 

10 M=(I2-I1)/(G2-G1) 
C CALCUL DE LA SECANTE 

G=-I2/H+G2 
G2=Gl 
G1=G 
WCAL=-Gl*D02*ABF*NTOT*CSTAR/DELTA 
CALL RUNGE(TEMP,GRAD,ETHA,C1,K02,D02,G,LOGI) 
I2=ll 

117 
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D Line# 1 
60 
61 
62 
63 
64 
65 
66 
67 
68 
69 
70 
71 
72 
73 
74 
75 
76 

7 Microsoft FORTRAN77 V3.20 02/84 

1 
1 

Name 

A1 
A2 
ABF 
ABS 
C1 
CSTAR 
DELTA 
002 
EPS 
ETHA 
G 
G1 
G2 
GRAD 
11 
I2 
III 
KKK 
K02 

c 

Il=G 
KKK=KKK+1 
IF(ABS(I1).GT.EPS) 
WRITE(*,2200) KKK 
Z=G1 

GOTO 10 

C CALCUL DES RESULTATS 
c 

20 LOGI=.FALSE. 
CALL RUNGE(TEMP,GRAD,ETHA,C1,K02,D02,Z,LOGI) 

c 
C ECRITURE DES RESULTATS 
c 

77 
78 
79 
80 
81 
82 
83 
84 
85 
86 
87 
88 
89 
90 
91 
92 
93 
94 
95 
96 

50 
1100 
1200 
1300 
1600 
1650 
1700 
1800 
1900 
1400 
1500 
1000 
2000 
2100 
2200 
2300 

Type 

REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 

REAL*8 
REAL*8 
RE.AL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 
REAL*8 

WRITE(*,2300) 
WRITE(*,l600) W02 
WRITE(*,1650) WCAL 
WRITE(*,1000) 
DO 50 III=1, 11 
WRITE(*,2000) ETHA(III),TEMP(III),GRAD(III) 
CONTINUE 
FORMAT(/ I/) 
FORMAT( ' LES DONNEES SONT:'//) 
FORMAT( ' Cl=' ,1El2.4) 
FORMAT(' W02 EXP.=',1E12.4) 
FORMAT(' W02 CALCULE=',1E12.4) 
FORMAT(' C*=' ,1E12.4) 
FORMAT(' K02*=' ,1E12.4) 
FORMAT(' D02=' ,1E12 . 4) 
FORMAT(' EPSILON=' ,1E12.4) 
FORMAT(' PAS=0.001') 
FORHAT(/11X, 'POSITION' ,11X,'CONCENTRATION',9X,'GRADIENT'/) 
FORMAT ( (3E20 . 4)) 
FORMAT( ' L"ESTIMATION INITIALE DU GRADIENT=' ,1E12.4) 
FORMAT(' NOMBRE DE CALCUL DE LA SECANTE='I3) 
FORMAT(//' LES RESULTATS OBTENUS SONT:'/) 
STOP 
END 

Offset P Class 

378 
418 
354 

INTRINSIC 
346 
266 
290 
338 
362 
178 
450 
394 
426 

90 
402 
434 

INTEGER*4 458 
INTEGER*4 370 
REAL*8 306 

118 



Page 3 
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D Line# 1 7 Microsoft FORTRAN77 V3 . 20 02/84 
LOG I LOG I CAL*4 
M REAL*8 
NTOT REAL*8 
QMA.X REAL*8 
ROBF REAL*B 

374 
442 
330 
274 
282 
314 RP REAL*S 

TEMP REAL*8 
WCAL REAL*8 

2 
386 
322 
298 
410 

W02 REAL*B 
Y02 REAL*8 
Z REAL*8 

1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 

Name 

C1 
002 
ETHA 
GRAD 
H 
IFIX 
III 

97 
98 
99 

100 
101 
102 
103 
104 
105 
106 
107 
108 
109 
110 
111 
112 
113 
114 
115 
116 
117 
118 
119 
120 
121 
122 
123 
124 
125 
126 
127 
128 
129 
130 
131 
132 

c 
C SOUS ROUTINE D'' INTEGRATION DE RUNGE KUTTA D"ORDRE 4 
c 

c 

SUBROUTINE RUNGE(TEMP,GRAD , ETHA,C1,K02,D02,Z,LOGI) 
REAL*8 L1 , L2 , L3,L4,K1,K2,K3,K4,K02,C1 , D02,X , Y,Z,H 
REAL*8 TEMP(11),GRAD(11),ETHA(11) 
LOGICAL LOGI 
X=O. 
Y=l. 
H=0 . 001 
III=O 
DO 20 N=1,1001 
K1=Z*H 
L1=(C1/D02)*(Y/(Y+K02))*H 
K2=(Z+L1/2. )*H 
L2=(C1/D02)*(Y+.5*K1)/((Y+ . 5*K1)+K02)*H 
K3=(Z+L2/2 . )*H 
L3=(C1 / D02)*(Y+.5*K2)/((Y+.5*K2)+K02)*H 
K4=(Z+L3)*H 
L4=(C1/D02)*(Y+K3)/((Y+K3)+K02)*H 

C TEST POUR LES TROIS VALEURS INITIALES OK 
c 

IF(LOGI) GOTO 10 
IF(IFIX((N-1. )/100 . )*100 . NE.N-1) GOTO 10 
III=III+1 
ETHA( III )=X 
TEMP( III) =Y 
GRAD(III)=Z 

10 IF(N . EQ.1001) GOTO 20 
Y=Y+l . /6.*(K1+2 . *K2+2 . *K3+K4) 
Z=Z+1./6.*(L1+2.*L2+2.*L3+L4) 
X=X+H 

20 CONTINUE 

Type 

RETURN 
END 

Offset P Class 

REAL*8 12 * 
REAL*8 20 * 
REAL*8 8 * 
REAL*8 4 * 
REAL*8 846 

INTRINSIC 
INTEGER*4 854 
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D Line# 1 7 
K1 REAL*8 
K2 REAL*8 
K3 REAL*8 
K4 REAL*8 
K02 REAL*8 
11 REAL*8 
12 REAL*8 
L3 REAL*8 
L4 REAL*8 
LOGI LOGICAL*4 
N INTEGER*4 
TEMP REAL*8 
X REAL*8 
Y REAL*8 
Z REAL*8 

Name Type 

HAIN 
RUNGE 

862 
878 
894 
910 

16 * 
870 
886 
902 
918 

28 * 
858 

0 * 
830 
838 

24 * 

Size Class 

PROGRAM 
SUBROUTINE 

Pass One No Errors Detected 
132 Source Lines 

Page 4 
01-01-80 
00:25:12 

Microsoft FORTRAN77 V3.20 02/84 
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DIFF 
ENTRER C*,QMAX,ROBF,DELTA,YS/02,K02,RP,W02,NTOT 

1.8E-3 
.0304 
2000 . 
49E-6 
7 . 0 
.734E-3 
0.66E-3 
2.01E-5 
3237. 

ENTER 002 
2.4E-6 

EPSILON ? 
0.001 

LES DONNEES SONT: 

EPSILON= .1000E-02 
PAS=0.001 
C1= . 1159E-04 
C*= .1800E-02 
K02*= .4078E+OO 
002= .2400E-05 
L"ESTIMATION INITIALE DU GRADIENT= -.1700E+Ol 
NOMBRE DE CALCUL DE LA SECANTE= 10 

LES RESULTATS OBTENUS SONT: 

W02 EXP.= .2010E-04 
W02 CALCULE= .3866E-05 

POSITION 

.OOOOE+OO 

.1000E+OO 

.2000E+OO 

.3000E+OO 

.4000E+OO 

.5000E+OO 

.6000E+OO 

.7000E+OO 

.8000E+OO 

.9000E+OO 

.1000E+01 
Stop - Program terminated. 

B> 

CONCENTRATION 

.1000E+Ol 

.8023E+OO 

. 6366E+OO 

.5003E+OO 

.3906E+OO 

.3045E+OO 

.2390E+OO 

.1914E+OO 

.1593E+OO 

.1408E+OO 

.1348E+OO 

- -- - - ---------~--~-------

121 

GRADIENT 

-.2145E+Ol 
-.1813E+01 
- . 1506E+01 
-.1225E+Ol 
-.9741E+OO 
-.7529E+OO 
-.5608E+OO 
-.3949E+OO 
-.2505E+OO 
-.1214E+OO 
-.1003E-03 
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Le but de !'etude de la qualite du melange, etait de verifier 

si l'on pouvait considere le reacteur a recirculation, 

parfaitement melange pour le fer. Cette condition etait 

essentielle car les echantillons liquides etaient pris dans le 

reservoir de melange, loin des bioparticules. 

La pompe de recirculation a ete operee a puissance maximale 

et le debit d'air dans le reservoir de melange etait constant. 

Certaines conditions operatoires ont ete choisies afin de 

defavoriser le melange. 

Temps de residence hydraulique d'environ 20 minutes. 

Environ 30 ml de particules support occupant tout le volume 

de la colonne. 

Ces conditions etaient plus severes que le mode d'operation usuel 

du reacteur. 

Le systeme a d'abord ete rempli avec une solution aqueuse de 

bleu de methylene (3,06 mg/1). Ensuite, on a introduit un 

debit constant d'eau. L'evolution de la concentration a ete 

suivie par analyse spectrophotometrique. Les echantillons ant 

ete pris a interval~es reguliers dans le reservoir de melange. 

La courbe de calibration a montree que la relation entre 

!'absorbance et la concentration etait lineaire jusqu'a une 

absorbance de 0,60: C = 5,37*Ab, pour 0 { Ab { 0,60. 



125 

Le volume de liquide dans le systeme etait de 145 ml et le 

debit d'eau alimente de 6,67 ml/min. Par un bilan de masse, on 

obtient pour un melange parfait la relation suivante: 

C = Co*exp((-F/V)*t] = 3,06*exp(-0,046*t] 

On retrouve les resultats experimentaux ainsi que les valeurs 

theoriques pour un melange parfait au tableau El. La figure El 

permet de visualiser la tres bonne correspondance entre les 

points experimentaux et la courbe theorique. On pourra done 

asssumer un melange parfait pour le fer, lors d'operations A 

debits plus faibles <mais pas pour !'oxygene lorsqu ' il y aura 

presence de biomasse>. 



t Absorbance 

(min> 

0 0,57 

2 0,51 

4 0,46 

6 0,42 

8 0,38 

10 0,35 

12 0,31 

14 0,30 

16 0,27 

18 0,25 

20 0,22 

22 0,20 

24 o, 19 

26 o, 18 

28 o, 17 

30 o, 16 

32 o, 14 

34 o, 13 

36 o, 12 

38 o, 10 

C exp. 

<mg/1) 

3.06 

2,74 

2,50 

2,26 

2,04 

1,88 

1,67 

1 ,61 

1,45 

1,34 

1,18 

1,07 

1,02 

0,97 

0,91 

0,86 

0,75 

0,70 

0,64 

0,54 

C theorique 

(mg/1) 

3,06 

2,79 

2,55 

2,32 

2,12 

1,93 

1 '76 

1,61 

1,47 

1,34 

1,22 

1 ' 1 1 

1,01 

0,93 

0,84 

0,77 

0,70 

0,64 

0,58 

0,53 

Tableau E1: Resultats sur l'etat du melange du reacteur a 

recirculation 
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Tableau F1: Donnees experience a biofilm mince 

d=6,5 j.Jffi 

R=9,65*1o-::s m3 /h 

F=62,3*1o-• m3 /h 

Nte>t=1931 

dp=1,52*1o-::s m 

Co:z •ntr•• Co:z •e>rt~-

X saturat. X saturat. 

76,4 55,1 

71 ,B 47,4 

52,8 25,1 

30,7 13,7 

17,6 01,0 

24,0 07,7 

MaF 

10-3 Kg MST 

o, 181 

o, 183 

o, 186 

o, 188 

o, 191 

o, 193 

C*o:z q 

ppm l<g/Kg MST.h 

5,33 1,247 

4,83 1,161 

3,16 1' 132 

1 ,so 0,949 

1,28 0,887 

0,75 1,063 

129 

qo:z 

l<g 02/l<g MST.h 

0,092 

o, 104 

o, 117 

0,071 

0,068 

0,066 



Tableau F2: Donnees experience a biofilm moyen 

d=18,0 J.lm 

R=9,65*10- 3 m3 /h 

F=62,3*10-• m3 /h 

Ntot=1838 

dp=1,52*10-3 m 

Co2 -ntr•- Co2 •~rt~-

'l. saturat. 'l. saturat. 

61,6 36,4 

49,8 24,8 

31,2 13,6 

16,0 07,0 

MaF 

10-3 Kg MST 

0,487 

0,498 

0,506 

0,516 

C*o2 

ppm 

3,97 

3,02 

1,82 

0,93 

q 

Kg/Kg MST. h 

0,381 

0,369 

0,288 

0,235 

130 

qo2 

Kg 02/Kg MST.h 

0,041 

0,039 

0,027 

0,014 



Tableau F3: Donnees experience a biofilm epais 

o=49,0 J-lm 

R=9,65*1o-::s m3 /h 

F=78,0*1o-• m3 /h 

Nt:.at:.=3237 

dp=1,32*1o-::s m 

Co2 -~t:.~•• Co2 •crt:.~• MaF 

7. saturat. 7. saturat. 10-3 Kg MST 

46,9 17,6 1,862 

68,6 26,4 1,890 

45,2 13,5 1,920 

36,8 11,1 1,980 

33,7 11 ,2 2,240 

17,6 04,7 2,700 

C*o2 q 

ppm Kg/Kg MST.h 

2,61 o, 155 

3,85 o, 157 

2,38 o, 132 

1,94 o, 118 

1,82 0,099 

0,90 0,063 

131 

qo2 

Kg 02/Kg MST.h 

0,0123 

0,0175 

0,0129 

0,0102 

0,0079 

0,0038 


