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Résumé

Les équations de la Mécanique des Fluides sont des équations fortement non linéaires pour
lesquelles, en général, on ne dispose pas de solutions analytiques. Elles doivent donc étre réso-
lues numériquement en utilisant des méthodes adaptées. Ce mémoire présente une sélection de
mes activités de recherche ayant consisté a mettre en équations des problemes d’écoulements de
fluides ou de transport d’espéces chimiques, puis a résoudre ces systemes d’équations en utilisant
des techniques d’analyse numérique. Le fil conducteur de ces travaux est donc l'utilisation de
la modélisation et de la simulation numérique pour la compréhension de phénoménes complexes.

La premiere partie de ce mémoire présente une notice de mes titres et travaux.

Dans la seconde partie, consacrée au bilan de mes travaux de recherche, j’ai choisi de détailler
mes apports dans les trois domaines suivants :

— la modélisation des instabilités hydrodynamiques;

— la modélisation des écoulements de surface et souterrains;

— la modélisation du transport réactif en milieu poreux.

Dans le chapitre consacré a la modélisation des instabilités hydrodynamiques, je présente mes
activités de recherche sur la phase déterministe de développement de l'instabilité de Richtmyer-
Meshkov, instabilité hydrodynamique particuliere qui apparait lorsqu’une interface séparant
deux fluides de densités différentes est soumise a une accélération « impulsionnelle » créée, par
exemple, par le passage d’une onde de choc.

Dans le chapitre consacré a mes travaux en modélisation des écoulements de surface et
souterrains, je présente une nouvelle expression du coefficient de frottement en fonction de la
hauteur d’eau dans la lame d’eau qui ruisselle. Cette expression a été établie et validée grace a
des expériences d’écoulement de surface et de transport d’un traceur non réactif sur une parcelle
instrumentée. Je rappelle ensuite quelques travaux que j’ai réalisés en hydrogéologie pour la
problématique du stockage géologique de déchets nucléaires.

Dans le chapitre consacré a mes apports en modélisation du transport réactif en milieu po-
reux, je présente dans un premier temps la modélisation du couplage géochimie-transport et les
outils numériques que j’ai développés pour la problématique du stockage de déchets nucléaires.
Puis je montre 'intérét de ces outils pour d’autres applications dans le domaine des geosciences.

Finalement, dans la troisieme et derniere partie de ce mémoire, je trace quelques perspectives
en lien avec les trois volets scientifiques que j’ai choisi de présenter dans le bilan de mes travaux
antérieurs. Ces perspectives concernent :

— I’étude des instabilités convectives, sources de I’hydrothermalisme océanique ;

— la modélisation du couplage géochimie-transport conduisant au relachement d’hydrogene

au niveau de la dorsale médio-atlantique

— la modélisation du couplage entre écoulements de surface et souterrains.
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Introduction

Ce mémoire présente une sélection de mes travaux de recherche effectués de septembre 1988,
date de début de ma these, a aujourd’hui. Différents thémes de la physique sont abordés mais
le fil conducteur de ces travaux est la modélisation et la simulation numérique pour la compré-
hension de phénomenes en Mécanique des Fluides. L’objet d’étude de la Mécanique des Fluides
est le mouvement des liquides et des gaz dans ’approximation ou ceux-ci sont considérés comme
des milieux continus. Les équations de base sont établies a l’aide de considérations macrosco-
piques et phénoménologiques qui consistent a écrire des équations de conservation de la masse
et de conservation de 1’énergie totale. Que ce soient les équations pour I’écoulement (comme
celles de Navier-Stokes, celles de Saint-Venant pour les écoulements de surface ou encore celles
de Darcy pour les écoulements en milieux poreux) ou que ce soient les équations de transport
d’un élément chimique par diffusion, dispersion et/ou convection, les équations en Mécanique
des Fluides sont des équations fortement non linéaires pour lesquelles on ne dispose de solutions
analytiques que dans des cas tres particuliers. Elles doivent étre la plupart du temps résolues
numériquement en utilisant des méthodes adaptées. Mes activités de recherche ont donc princi-
palement consisté a mettre en équations des probléemes d’écoulements de fluides ou de transport
de traceurs, puis a résoudre ces systémes d’équations grace a des techniques d’analyse numérique.

Ces travaux ont été effectués au sein de différentes directions du Commissariat a I'Energie
Atomique (CEA). Embauchée en 1991 a la Direction des Applications Militaires (DAM), j’ai
rejoint en 2000 la Direction des Etudes Nucléaires (DEN), puis intégré en 2004 le Laboratoire
des Sciences du Climat et de ’Environnement (LSCE) au sein de la Direction des Sciences de
la Matiere (DSM). Notons ici que si la DSM est une direction du CEA & vocation de recherche
fondamentale, il n’en est pas de méme de la DAM et de la DEN ou la priorité des objectifs
n’est pas — voire pas du tout — la publication des résultats dans des revues internationales. Les
recherches menées a la DAM sont en effet en général a caractere confidentiel et celles faites a
la DEN ont souvent pour objectif le soutien en Recherche et Développement aux industriels du
nucléaire, tels que EAF, AREVA, I’Agence Nationale pour les Déchets RAdioactifs (ANDRA),
ou 'Institut de Radioprotection et de Streté Nucléaire (IRSN).

Au cours de mon parcours professionnel, j’ai été amenée a étudier une tres grande diversité
de phénomenes, couvrant différentes échelles d’espace et différentes échelles de temps. A chaque
fois, que ce soit & la DAM, & la DEN ou a présent a la DSM, j’ai développé des outils de
modélisation et de simulation numérique avec le souci permanent de les appliquer soit a la
compréhension d’expériences de laboratoire ou d’expériences de terrain, soit comme des outils
purement prédictifs la ou I'expérience n’est pas envisageable. Répondre a la question « quelles
activités de recherche méritent d’étre présentées dans ce mémoire » n’a pas été chose facile. J’ai
finalement fait le choix de ne parler que des travaux antérieurs ou actuels pour lesquels j’envisage
un prolongement dans les prochaines années, ou qui m’ont apporté une expertise exploitable
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dans des domaines connexes. Par exemple, dans le corps de ce mémoire, j’ai sciemment omis de
commenter mes travaux, dans le domaine du stockage du CO3 en couches géologiques profondes,
sur les écoulements diphasiques de fluides soumis aux forces de gravité dans un milieu fortement
hétérogene. En effet, je n’envisage pas de poursuivre cette activité.

Aussi, pour compléter ce panorama non exhaustif de mes activités depuis ma these de troi-
sieme cycle jusqu’a aujourd’hui, la premieére partie de ce mémoire propose une notice de mes
titres et travaux.

La seconde partie, quant a elle, présente un bilan de mes travaux de recherche. J’ai choisi
de détailler dans ce mémoire mes apports dans les trois domaines suivants : (i) la modélisation
des instabilités hydrodynamiques, (ii) la modélisation des écoulements de surface et souterrains
et (iii) la modélisation du transport réactif en milieu poreux. Mes travaux de recherche dans
chacun de ces domaines sont déclinés dans trois chapitres différents de cette seconde partie de
ce mémoire. Dans chacun des domaines explorés, j’ai choisi de présenter en priorité des travaux
mettant en avant 'importance d’une parfaite synergie entre expériences et modélisations. Je suis
en effet convaincue que la modélisation seule, c’est-a-dire sans confrontation avec l’expérience,
n’a que peu de chance d’étre un reflet fideéle de la réalité.

Dans le premier chapitre consacré a la modélisation des instabilités hydrodynamiques, je
présente mes activités de recherche réalisées a la DAM, de 1991 a 2000. Le but de ce travail
était d’étudier l'instabilité de Richtmyer-Meshkov, instabilité hydrodynamique particuliére qui
apparait lorsqu’une interface séparant deux fluides de densités différentes est soumise a une
accélération « impulsionnelle » créée, par exemple, par le passage d’'une onde de choc.

Le second chapitre est consacré a mes travaux en modélisation des écoulements de surface et
souterrains. Dans un premier temps, j’ai choisi de présenter un travail récent de modélisation de
I’écoulement de surface et du transport d’un traceur non réactif sur une parcelle instrumentée
par U'Institut de Recherche pour le Développement (IRD). Les résultats expérimentaux a haute
résolution spatiale et temporelle ont permis de tester différentes lois de ruissellement et d’établir
et valider un nouveau modele de frottement. Dans un second temps, je rappelle quelques travaux
que j’ai réalisés a la DEN ou je me suis principalement intéressée a I’hydrogéologie de sites de
stockage et a la migration d’eau dans les matériaux ouvragés constituant le champ proche d’un
stockage.

Dans le troisiéme chapitre, je montre mes apports en modélisation du transport réactif en mi-
lieu poreux. Dans un premier temps, je présente la modélisation du couplage géochimie-transport
et les outils numériques que j’ai développés a la DEN pour la problématique du stockage de dé-
chets nucléaires. Puis je montre I'intérét de ces outils pour d’autres applications dans le domaine
des geosciences.

Dans la troisiéme et derniere partie de ce mémoire, je trace quelques perspectives de recherche
faisant écho aux trois volets scientifiques présentés dans la partie précédente. Ainsi, I'expertise
que j’ai acquise en hydrodynamique des fluides m’a permis d’initier un projet de recherche sur
I’étude des instabilités convectives en milieu poreux, en m’intéressant plus particulierement a
ces instabilités comme sources de la convection hydrothermale au niveau des dorsales médio-
océaniques. Ces sites hydrothermaux sont également le siege d’intenses réactions géochimiques
entre fluides et milieux poreux, conduisant au relachement de fluides & hautes températures et
de compositions géochimiques tres particulieres. La modélisation du transport réactif en milieu
poreux devrait pouvoir aider a la compréhension de ces phénomeénes fortement couplés.

J’expose également dans cette derniere partie consacrée a mes perspectives de recherche la
suite que j’envisage pour mes travaux de modélisation des écoulements de surface et souterrains.



Il s’agit de réaliser le couplage des écoulements entre ces deux « compartiments »naturels.

Le travail de recherche n’est que rarement un travail solitaire. De nombreuses personnes
sont impliquées tout au long de ce mémoire : collégues, collaborateurs francais ou étrangers,
étudiants en stage, en theése ou en post-doctorat. J’ai a chaque fois tdché de citer la contribution
de chacun.
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TRAVAUX






1

Résumé des Activités de Recherches
(1988-2012)

Comme c’est souvent le cas, ma vocation pour la recherche et le parcours que j’ai ensuite
suivi ont été le fruit du hasard de quelques belles rencontres. J’aimerais commencer ce résumé
de mes activités de recherches par mon stage de fin d’études car c’est mon responsable de stage,
Paolo Mariani, qui m’a donné le goiit pour la recherche. J’ai effectué ce stage en 1988 dans un
laboratoire & Ancone, sous le doux soleil printanier de la cote adriatique italienne, grace a la
mise en place du tout nouveau systéme de bourses ERASMUS (dont j’ai « essuyé les platres »
puisque ma bourse de stage ne m’a été octroyée qu’aprés mon retour en France). Au cours
de ce stage, j’ai étudié par différentes techniques (observations optiques, diffraction des rayons
X, calorimétrie) la variation de la structure de phases mésomorphes (appelées aussi cristaux
liquides) selon leurs concentrations. Ce travail expérimental a donné lieu & une publication qui
est encore aujourd’hui citée (Mariani et al., 1989). Les cristaux liquides synthétisés et étudiés
ont en effet une structure cristalline qui évolue selon la température, leur conférant ainsi des
propriétés particulierement appréciées dans l'industrie trés lucrative des cosmétiques.

Cette belle premiére expérience de recherche dans le monde si particulier des cristaux li-
quides, c’est-a-dire a la frontiere entre la physique des solides et la physique des liquides, s’est
ensuite poursuivie en France dans le cadre d’une thése sous la direction de Gérard Pépy et de
Marianne Lambert. J’ai en effet effectué ma these de troisieme cycle de 1988 a 1991 au Labora-
toire Léon Brillouin, unité mixte CEA-CNRS située sur le centre de Saclay. Ma these a porté sur
I’étude par diffusion neutronique de cristaux liquides nématiques sous écoulement de Rayleigh-
Bénard. Ce travail de recherche, qui s’inscrivait dans la problématique de la compréhension de
la transition au chaos déterministe, a consisté a analyser 'ordre ou le désordre des molécules
d’un cristal liquide soumis & un gradient de température et a un champ magnétique en utilisant
simultanément deux méthodes expérimentales a deux échelles spatiales tres différentes : la dif-
fusion neutronique (échelle moléculaire) et des observations optiques (échelle macroscopique).
Ces deux techniques complémentaires m’ont permis d’établir le diagramme de phases du sys-
teme hydrodynamique et de caractériser I'arrangement des molécules de cristaux liquides dans
I’écoulement (Miigler, 1991).

Des instabilités hydrodynamiques a la turbulence (CEA/DAM, 1991-2000)

Apres cette these expérimentale sur I'instabilité de Rayleigh-Bénard, j’ai été embauchée au
CEA, en 1991, & la Direction des Applications Militaires (CEA/DAM), d’abord sur le site de
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8 Chapitre 1. Résumé des Activités de Recherches (1988-2012)

Limeil-Valenton (Seine et Marne) puis sur celui de Bruyéres-le-Chétel (Essonne).

Dés mon arrivée a la DAM en 1991, j’ai eu la responsabilité du développement d’un outil de
simulation numérique directe pour prédire correctement les performances des cibles laser utili-
sées dans les expériences de fusion par confinement inertiel. Ces expériences consistent a faire
imploser a I'aide de faisceaux lasers des microballons contenant un matériau fusible. Le rende-
ment énergétique de ces expériences d’implosion peut étre fortement détérioré par 'apparition
d’instabilités hydrodynamiques qui entrainent le développement d’un mélange turbulent entre
I’enveloppe du microballon et son contenu. L’une de ces instabilités, I'instabilité de Richtmyer-
Meshkov (IRM), apparait lorsqu'une interface séparant deux fluides de densités différentes est
soumise a une accélération « impulsionnelle » créée, par exemple, par le passage d’'une onde de
choc. Cette instabilité et la turbulence qui en découle doivent donc étre correctement modélisées
pour prédire au mieux les performances des cibles laser. A I'échelle du laboratoire, I'TRM est
étudiée a 'aide de tubes a chocs, dispositifs expérimentaux permettant, a partir d’une situation
initiale donnée, d’étudier 'apparition d’une zone de mélange turbulente sous 'effet d’une accé-
lération, puis son comportement quand elle est soumise & des accélérations ultérieures. L’outil
de simulation numérique directe que j’ai développé avait pour but de simuler et interpréter les
expériences en tube a choc. En m’appuyant sur les résultats expérimentaux et numériques, j’ai
ensuite proposé des modeéles théoriques pour les différentes phases de développement d’une IRM :
(i) la phase linéaire, ou les amplitudes des perturbations initiales sont suffisamment faibles pour
justifier une linéarisation des équations; (ii) la phase non linéaire, ou l'interaction des modes
de Fourier conduit & une phase chaotique, dite de turbulence faible, et enfin (iii) la phase de
turbulence pleinement développée, ou un grand nombre de modes sont excités et produisent des
comportements tres irréguliers a la fois dans I'espace et dans le temps.

Pour réaliser la simulation des expériences en tube a choc, j’ai donc développé un code
d’étude bidimensionnel, le code CADMEE, résolvant les équations de Navier-Stokes d’'un mé-
lange de fluides. Pour cela, je suis partie d'un code existant du laboratoire américain de Los
Alamos, le code CAVEAT résolvant les équations d’Euler, dont j’ai étendu la méthode a un mé-
lange de fluides visqueux. La simulation numérique directe nécessitant I'utilisation de schémas
numériques tres précis, j’ai de plus étendu le schéma numérique de type Godunov du code CAD-
MEE & lordre 2 en temps (méthode de Runge-Kutta). Puis, dans le cadre d’une collaboration
scientifique avec des équipes de laboratoires militaires russes (institut ENIN de Moscou), j’ai va-
lidé I'outil numérique sur des résultats expérimentaux parfaitement calibrés (Miigler et Gauthier,
1998). Le code CADMEE, une fois validé, a été utilisé d’une part pour simuler et mieux com-
prendre les phases de création et de développement de la zone de mélange dans les expériences
en tube a choc et d’autre part pour des études académiques. Ainsi, la simulation numérique
directe des expériences en tube a choc réalisées au Centre d’études de Vaujours-Moronvilliers
(CEA/DAM) ont non seulement aidé a concevoir les expériences mais ont également permis
leur interprétation physique (Miigler et Gauthier, 2000). La transition a la turbulence a pu
étre simulée et comparée aux modeles statistiques de turbulence développée. D’un point de vue
académique, CADMEE a permis de développer et valider des modeéles théoriques décrivant de
facon analytique le taux de croissance linéaire monomode d’un défaut a 'interface. Ainsi, nous
avons montré que la viscosité et la diffusion moléculaire atténuent, sans 'annuler, le taux de
croissance des petites longueurs d’onde. En phase faiblement non-linéaire, les taux de croissance
approchés des perturbations a I'interface ont été obtenus analytiquement par une méthode de
perturbations (Vandenboomgaerde et al., 2002).

La simulation numérique directe nécessite des schémas numériques précis, peu diffusifs, et



également une discrétisation spatiale tres fine, qui peut s’avérer fort contraignante et coliteuse
en temps machine. C’est pourquoi, a partir de 1997, j’ai participé a la définition du cahier des
charges d’un nouveau code 3D parallélisé, le code TRICLADE, qui a consisté a généraliser le
schéma numérique du code CADMEE & une résolution tridimensionnelle des équations de Navier-
Stokes et a adapter le code aux machines massivement paralléles comme celles dont dispose la
DAM. Ce nouveau code, écrit en langage C++, a été I'un des premiers codes & utiliser toutes
les performances de la machine Tera du CEA/DAM et a ainsi participé a 'optimisation de la
machine et de ses périphériques comme par exemple le mur d’images.

Du colis de déchets nucléaires au site de stockage (CEA/DEN, 2000-2004)

Désirant m’ouvrir a d’autres thématiques et étant attirée par I'enjeu sociétal que repré-
sente le stockage des déchets nucléaires, j’ai choisi de rejoindre en avril 2000 un laboratoire
de la Direction des Etudes Nucléaires (DEN) ou j’ai pu apporter mon expertise en modélisa-
tion et simulation numérique. Mes activités de recherche et développement a la DEN ont donc
consisté a concevoir, réaliser et appliquer des outils numériques adaptés aux différents processus
thermiques, géochimiques et hydrogéologiques ayant trait au stockage de déchets nucléaires, de
I’échelle du colis de déchets a ’échelle du site. Les travaux que j’ai réalisés dans ce cadre se sont
difficilement prétés a l'exercice de publications dans des revues de rang A, car ils répondaient
a des opérations ponctuelles a la demande de I’Agence Nationale pour la gestion des Déchets
Radioactifs (ANDRA) ou de I'Institut de Radioprotection et de Streté Nucléaire (IRSN).

Le concept de stockage de déchets nucléaires en formation géologique profonde repose sur
la mise en place d’une succession de barrieres : le colis et éventuellement son surconteneur, la
barriere ouvragée et la roche hote. Les radioéléments sont initialement confinés au sein de la pre-
miére barriére (colis, surconteneur) mais lorsque le colis est attaqué par ’eau du site de stockage,
des radioéléments peuvent s’en échapper. Le role de la barriere ouvragée, puis de la roche hote,
est de retarder la migration des radioéléments et ainsi de limiter leur flux vers ’hydrosphere
et la biosphere. L’enjeu sociétal majeur du stockage en formation géologique profonde consiste
a prendre en compte de tres grandes échelles de temps (plusieurs dizaines, voire centaines de
milliers d’années) et d’espace (plusieurs km?). La modélisation et les simulations numériques
associées sont des outils essentiels pour comprendre les comportements géochimiques et les mé-
canismes de transport dans ces systémes complexes et pour prédire leur évolution future. Les
travaux que j’ai réalisés ou auxquels j’ai participé dans ce cadre sont allés de 1’échelle du colis,
ou il est essentiel de modéliser correctement le couplage entre la géochimie et le transport, a
I’échelle du site.

A Déchelle du colis, le modele empirique de dégradation par lixiviation des pates cimentaires
utilisées pour certains colis de déchets nucléaires repose sur ’hypothese que le phénomene prin-
cipal de l'altération est la décalcification, pilotée par la concentration de calcium en solution.
Ce modele se traduit par une équation de transport des ions calcium fortement non linéaire, les
parametres de transport (porosité et coefficient de diffusion effective) ainsi que les termes de
dissolution/précipitation étant des fonctions empiriques de la concentration en calcium. Dans le
cadre du projet sur le Comportement & Long Terme des colis de Béton (projet CLTB), j’ai résolu
les différentes équations du modele en utilisant un schéma numérique spatial de type éléments
finis mixtes hybrides (EFMH) et une méthode de Picard pour les non linéarités, a l'aide de la
plate-forme numérique Cast3M développée a la DEN. Dans une seconde étape, j’ai couplé ce
modele de dégradation des colis cimentaires a un modele de rétention des radionucléides, avec
prise en compte de la décroissance radioactive. Dans une troisiéme et derniere étape, j’ai égale-
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ment modélisé la carbonatation atmosphérique (Bary et Miigler, 2006). Cet outil numérique a
été appliqué a des colis de déchets cimentaires fracturés pour analyser les seuils de profondeur
de fracturation impliquant le reldchement de radionucléides (Bejaoui et al., 2007).

Cette expérience de modélisation de la dégradation des colis de déchets m’a permis de partici-
per activement au développement et a la validation d’un module de couplage géochimie-transport
dans la plate-forme numérique ALLTANCES, développée conjointement par le CEA, ’ANDRA
et EAF. J'ai présenté ce travail & la Commission Nationale d’Evaluation du 10 juin 2003 et la
plate-forme ALLIANCES a recu en 2005 un prix décerné par la Société Francaise d’Energie
Nucléaire (grand prix SFEN). Ce code de transport réactif n’est pas spécifique aux calculs de
stireté des sites de stockage et d’entreposage de déchets nucléaires. Par exemple, en ’appliquant
au cas d’un ancien site du CEA pollué par de 'uranium, nous avons montré que les variations
saisonnieres des concentrations en uranium dissous mesurées in situ étaient liées a la variation
des conditions redox du sol plus ou moins propices a la formation de complexes d’uranium (Mon-
tarnal et al., 2007).

Apres la résolution de problemes a I’échelle du colis, je me suis intéressée a ce qui se passait
a ’échelle du site de stockage. Dans de nombreux pays dont la France, les roches hotes pres-
senties pour le stockage des déchets nucléaires sont des roches argileuses. Pour pouvoir prévoir
leur réponse a la présence d’un stockage, il est nécessaire de caractériser les propriétés phy-
siques et chimiques de ce type de roches, telles que la perméabilité, la porosité et la conductivité
thermique. Cet inventaire est fait dans le cadre de projets par 'IRSN sur le site de Tournemire
(Aveyron) et par 'TANDRA sur les sites de Mont Terri (Suisse) et de Bure (Meuse-Haute Marne).
En m’appuyant sur ces résultats expérimentaux, j’ai réalisé la modélisation 3D du creusement
du tunnel et des galeries de la station expérimentale de Tournemire de 'IRSN. La simulation
numérique a clairement montré la décompression hydraulique du site naturel argileux et elle a
de plus permis de définir, en parfaite synergie avec les équipes sur le terrain, les zones géogra-
phiques les plus pertinentes pour les campagnes ultérieures de mesures de charges hydrauliques
(Miigler et al., 2004a). J’ai également réalisé a ’aide du code Cast3M la modélisation 3D dé-
taillée de 'expérience HE-C de diffusion thermique réalisée par TANDRA sur le site suisse du
Mont Terri. Cette expérience a consisté a mesurer en continu pendant plusieurs mois I’élévation
de la température en plusieurs points autour d’'un élément chauffant introduit dans le massif
argileux. L’utilisation combinée de techniques de simulations inverses et de réseaux de neurones
(logiciels KALIF et NEMO développés au CEA/DEN) a permis de déterminer les conductivités
thermiques longitudinales et transversales du milieu argileux (Miigler et al., 2006; Cartalade
et al., 2007).
Finalement, dans le cadre du projet Haute Activité et Vie Longue de la DEN (projet HAVL), j’ai
réalisé la simulation du fonctionnement global d’un site de stockage en m’intéressant au relache-
ment d’iode 129. Ce travail a permis de confronter le code Cast3M a une configuration réaliste 3D
de calcul de transport de radioéléments, a la fois autour d’un ouvrage (une alvéole de stockage)
mais aussi dans le milieu géologique constitué de différentes couches, elles-mémes constituées de
zones aux propriétés hydrauliques et de transport a tres fort contraste spatial (plusieurs ordres
de grandeur). Les problémes rencontrés ont mis en évidence certaines limites du code Cast3M
(problemes de monotonie, de temps calculs) et ont servi de base pour le développement de nou-
veaux schémas numériques comme un schéma de convection décentré de type volumes finis pour
mieux décrire les écoulements dans les couches géologiques les plus perméables. Les résultats ont
permis de participer avec succes aux benchmarks internationaux organisés par le Groupement
de Recherche en Modélisations Mathématiques et Simulations Numériques liées aux problemes
de gestion des déchets nucléaires (benchmarks COUPLEX du GdR Momas).



11

Modélisation en hydrologie et hydrogéologie (CEA/DSM, depuis 2004)

Ayant mesuré I'importance de recherches amont pour mieux comprendre les milieux naturels
et souhaitant valoriser mon expertise en modélisation du couplage géochimie-transport dans le
domaine des géosciences, j’ai rejoint le Laboratoire des Sciences du Climat et de ’Environne-
ment (LSCE) en novembre 2004. Mon travail de recherche s’est orienté suivant trois directions
(i) la séquestration géologique du C'Oq, (ii) le couplage entre la géochimie et le transport et son
application a des systémes géochimiques naturels et (iii) les écoulements de surface.

Le premier axe concerne la séquestration du COs, travail initié par Emmanuel Mouche
(CEA/DSM). Le probléme d’écoulements diphasiques de fluides soumis aux forces de gravité
dans un milieu fortement hétérogene est un domaine novateur, de grande importance, notam-
ment dans la problématique du stockage de CO2 en couches géologiques profondes, domaine
pour lequel nous avons été encouragés par ’ANR a apporter nos compétences. L’approche théo-
rique du probleme, déja complexe dans le cas d’une répartition géométrique déterministe des
hétérogénéités, devient particulierement ardue quand cette répartition est aléatoire. Dans le
cadre du projet « Minéralisation du CO3 » de I’Action Concertée Incitative (ACI) « Energie »,
puis du projet financé par 1’Agence Nationale de la Recherche (ANR) « Hétérogénéités-COs9 »
mené conjointement avec le Bureau de Recherches Géologiques et Minieres (BRGM), le CNRS,
Schlumberger et I'Institut Frangais du Pétrole (IFP), j’ai développé a I'aide de Cast3M un code
diphasique reposant sur un schéma de convection décentré pour simuler l'injection et la mi-
gration d’'une bulle de CO2 dans un aquifére hétérogene. Cet outil, en paralléle avec une étude
théorique menée par Emmanuel Mouche et Mohamed Hayek (post-doctorant), a permis de simu-
ler la propagation d’une bulle de CO2 dans un aquifere hétérogene. On a ainsi pu proposer une
explication pour la stratification du CO9 observée apres injection dans 'aquifére salin hétérogene
du site de Sleipner en Mer du Nord (Hayek et al., 2009). Nous nous sommes ensuite intéressés
au probleme de la mise a 1’échelle d’un modele de transport de bulle de COs & travers un milieu
stratifié, en déterminant les parametres effectifs de transport du systeme. Nous avons montré
que, lorsque la capillarité est négligée, la fonction de flux mise a ’échelle devient discontinue par
morceaux (Mouche et al., 2010).

Le second axe concerne la modélisation de systémes géochimiques naturels. Que ce soit a la
DAM ou a la DEN, j’ai participé au développement, a la validation, puis a la valorisation de diffé-
rents codes de simulations numériques. Ces codes ont ensuite été mis a disposition d’utilisateurs.
C’est dans cet esprit que, dés mon arrivée au LSCE, j’ai présenté au cours d’un séminaire interne
les possibilités offertes par le module de couplage géochimie-transport du code ALLIANCES.
Avec l'accord de la DEN et de TANDRA, j’ai ensuite installé le code sur le réseau informatique
du LSCE.

L’utilisation du code ALLIANCES pour I’étude de systémes géochimiques naturels m’a per-
mis d’initier en collaboration avec des colléegues du LSCE un projet de recherche concernant
le recyclage de la matiere organique dans les sédiments en milieu cotier. Les cycles biogéochi-
miques naturels du carbone, de ’azote et de 'oxygene dans les sédiments en milieu cotier sont
fortement perturbés par I'augmentation des concentrations en matiéres organiques, sulfates et
nitrates due a 'activité anthropique. Dans le but de mieux comprendre et quantifier la dyna-
mique et la variabilité spatiale et temporelle de ces cycles observées expérimentalement, j’ai
initié un projet de modélisation et de simulation d’expériences réalisées au LSCE et qui a été
financé par INSU/EC2CO en 2007 et en 2008. Apres la phase assez délicate d’adaptation du
code ALLTANCES a la problématique de la dégradation de la matiére organique, j’ai pu simu-
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ler des expériences de laboratoire et montrer 'importance du role des hétérogénéités (présence
d’agrégats ou de terriers) sur la dégradation de la matiére organique (Miigler et al., 2012).

En collaboration avec des collegues du LSCE et de 'TFREMER, je me suis ensuite intéressée
aux systemes complexes que constituent les circulations hydrothermales au niveau des dorsales
océaniques. L’IFREMER a en effet mis en évidence 'existence d’un flux important d’hydrogene
naturel issu des évents hydrothermaux le long de la dorsale médio-atlantique. Cette production
naturelle constitue une ressource énergétique potentiellement inépuisable qu’il convient d’étudier
et de quantifier. Dans le cadre d’une collaboration entre le LSCE et le département Géosciences
Marines de 'IFREMER, j’ai proposé un programme de recherche dont le but principal est de
comprendre, grace aux données de terrain et a la modélisation, les différents processus physiques
et géochimiques conduisant & cette production naturelle d’hydrogene et d’en quantifier les flux.
La these de Florian Perez s’inscrit dans cette thématique. Nous avons dans un premier temps
développé dans le cadre de la plate-forme numérique Cast3M, un module de couplage entre
la thermique et ’hydrogéologie. Cet outil est actuellement utilisé pour déterminer la meilleure
configuration géométrique et physique conduisant aux valeurs de température et de flux mesurées
sur le site de Rainbow. L’utilisation de la plate-forme ALLIANCES s’est avérée vaine car elle ne
permet pas de simuler les réactions et le transport des solutions solides qui sont & la source de la
production d’hydrogene. Il va donc s’agir de coupler dans Cast3M le module thermo-hydraulique
déja construit avec la géochimie pour interpréter les importants flux d’hydrogéne mesurés in situ.
Les outils ainsi développés vont permettre de mieux comprendre les phénomeénes mis en jeu au
niveau de la dorsale. Ils constituent également des outils précieux pour déterminer les plages de
validité de certains modeles comme par exemple I’approximation d’Oberbeck-Boussinesq.

Dans les prochaines années, j’aimerais également m’intéresser a la caractérisation hydro-
logique et géochimique de linfiltration en milieu karstique. Les spéléothémes (stalagmites et
stalagtites) constituent des archives trés intéressantes des climats passés, leur formation dans
les cavités karstiques étant le résultat de multiples processus biogéochimiques, thermodyna-
miques et hydrodynamiques. Les espéces chimiques entrant dans leur composition résultent en
effet & la fois de la migration plus ou moins rapide d’eaux souterraines dans les milieux po-
reux vers ces cavités mais sont aussi le résultat de nombreuses réactions biogéochimiques liées,
par exemple, & 'activité biologique dans les sols sus-jacents. Avec d’autres collegues du LSCE,
nous nous proposons de batir un modele conceptuel de fonctionnement hydrologique et géo-
chimique du systéme karstique conduisant & la formation de spéléothémes dans la grotte de
Villars (Dordogne), grotte instrumentée par le LSCE. Cette modélisation permettra de progres-
ser dans I'analyse des signaux géochimiques en termes de variations climatiques et hydrologiques.

Le troisieme et dernier axe de recherche concerne la modélisation et la simulation des écou-
lements de surface et de subsurface. La modélisation de I'approximation des équations de Saint
Venant a permis de tester différentes lois de ruissellement (Manning, Darcy-Weisbach, Lawrence)
pour expliquer les mesures de vitesse ainsi que les courbes de restitution de traceurs injectés dans
la lame d’eau dans des expériences réalisées par I'Institut de Recherche pour le Développement
(IRD) sur une parcelle a Thies, au Sénégal. La confrontation entre les résultats des simulations
et les résultats expérimentaux a permis de montrer les limites des modeles de Darcy-Weisbach
et de Manning, et la nécessité de considérer un coefficient de rugosité variable en fonction de la
hauteur de la lame d’eau (Miigler et al., 2011).

Une modélisation couplée des écoulements de surface et subsurface a été récemment déve-
loppée au LSCE (Weill, 2007; Weill et al., 2009). L’originalité de 'approche repose sur une
description unifiée de ’écoulement en subsurface, zones saturée et non saturée, et en surface :
une méme équation parabolique non linéaire, appelée équation de Richards généralisée, décrit
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les écoulements dans les différents compartiments hydrologiques. Ce modeéle a été implémenté
dans Cast3M et a donné des résultats encourageants sur des configurations académiques (Weill,
2007; Weill et al., 2009). Par contre, il s’est avéré tres délicat d’utilisation, voire inadapté dans sa
configuration actuelle, lors de la simulation de configurations plus complexes. Une amélioration
des performances du schéma numérique doit donc étre envisagée. Je prévois de réaliser ce travail
de recherche en collaboration avec d’autres laboratoires frangais intéressés par le développement
de modeles couplés surface-subsurface pour la modélisation hydrologique : le Laboratoire d’Hy-
drologie et de Géochimie de Strasbourg (LHyGeS) et le Laboratoire d’étude des Interactions
Sol-Agrosystéme-Hydrosysteme (LISAH) de Montpellier. C’est dans cette optique de collabora-
tion que nous avons construit un projet, (appelé COSMOS pour COupled Surface-subsurface
MOdelS), dont l'objectif est de développer et tester une nouvelle génération de modeles hy-
drologiques distribués et intégrés a bases physiques, reposant sur un couplage intégral des flux
de surface et souterrains. Dans le cadre de ce projet, nous envisageons (i) de développer trois
versions originales de modeles couplés (une par partenaire du projet) reposant sur des approches
numériques innovantes; (ii) de construire des benchmarks synthétiques ou expérimentaux com-
plétant ceux disponibles dans la littérature et couvrant une large gamme de processus de genese
du ruissellement pour différentes situations géométriques, pédologiques et climatiques; (iii) de
développer de nouvelles approches d’inter-comparaison des modéles couplés; (iv) d’appliquer
les versions de ces modeles sur des jeux de données d’un bassin versant réel issu du SOERE
RBV-Réseau des Bassins Versants.

A terme, dans le cadre d’une collaboration avec I'IRD, nous envisageons d’appliquer de tels
modeles aux bassins versants du sud-est asiatique. Le but d’une telle modélisation est d’améliorer
les méthodes de prédiction de l'influence du changement climatique et/ou de 'usage des terres
sur I’érosion de ces bassins versants et donc d’apprécier la vulnérabilité des terres agricoles mais
également des ressources en eau de cette région. Le travail de Frangois Moussu (post-doctorant)
s’inscrit dans cette thématique. Nous testons actuellement différents modeles conceptuels et
différentes bases de données météorologiques pour modéliser les écoulements dans un petit bassin
versant au Laos, celui de Houay Pano (0,6 km?), et dans un grand bassin versant limitrophe,
celui de la Nam Khan (6000 km?).
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Curriculum Vitae

Claude MUGLER

Née le 29 décembre 1965,
Ingénieur-Chercheur au Commissariat & ’Energie Atomique (CEA) depuis 1991.

Laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environnement,

UMR 8212 CEA-CNRS-UVSQ, Centre de Saclay, Orme des Merisiers
91191 Gif-sur-Yvette Cedex

Tél : 01.69.08.93.63

Mél : claude.mugler@cea.fr

Diplémes et titres universitaires

1988-1991 These de doctorat en Physique des Solides de I’Université d’Orsay-Paris XI.
Mention tres honorable avec félicitations du jury.

1987-1988 D.E.A. de Physique de la Matiére et du Rayonnement de I’Université des Sciences et
de la Technologie de Grenoble.

1985-1988 Diplome d’ingénieur de I’Ecole Nationale Supérieure d’Ingénieurs Electriciens de Gre-
noble (ENSIEG), Institut National Polytechnique de Grenoble (INPG). Option Génie
Physique, Spécialité Matériaux.

Domaines de compétences

- Modélisation en Mécanique des Fluides :

Modélisation en hydrologie et hydrogéologie. Couplage avec la thermique. Couplage entre
la géochimie et le transport.

Modélisation stochastique de milieux hétérogenes. Techniques de changements d’échelles.
Instabilités hydrodynamiques. Chaos déterministe. Modélisation de la turbulence.

- Développement de codes de simulations numériques :

Développement des codes d’études CADMEE et TRICLADE de simulation numérique
d’écoulements de mélanges de fluides compressibles visqueux.
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Chapitre 2. Curriculum Vitae

Développement dans Cast3M d’un modele diphasique incompressible et d’un modeéle thermo-
hydraulique. Validation de ces codes.

Parcours professionnel

depuis 2004 Direction des Sciences de la Matiere, CEA Saclay,

20002004

1991-2000

1988-1991

Laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environnement,

Modélisation et simulation numérique en hydrologie et hydrogéologie, transfert d’eau
et de matiere sur les surfaces continentales et en milieu géologique. Modélisation de
systemes géochimiques naturels.

Direction de I’Energie Nucléaire, CEA Saclay,

Modélisation et simulation numérique de I’écoulement et du transport de radioélé-
ments en milieu poreux. Etude de sites naturels argileux : laboratoires souterrains de
Tournemire et du Mont Terri, site de Bure. Etude de milieux ouvragés : dégradation
du béton par lixiviation. Couplage géochimie-transport.

Direction des Applications Militaires, CEA Bruyeéres-le-Chéatel,
Développement d’un code de simulation numérique d’écoulements compressibles de
fluides visqueux. Simulation et modélisation d’expériences d’instabilités hydrodyna-
miques.

Direction des Sciences de la Matiere, CEA Saclay,

Etude par diffraction neutronique et observations optiques d’écoulements chaotiques
dans les cristaux liquides. These dirigée par G. Pépy et M. Lambert.

Participation a des projets

2010-2012

2008-2010

2007-2009

2007-2008

Projet GIS « PASTEK » : Modélisation a ’aide de modeles distribués et de
modeles conceptuels de ’hydrologie de bassins versants au Laos.

Partenaires : BIOEMCO (coordinateur : C. Valentin), LSCE et SISYPHE. Role :
Modélisations Cast3M (implication : 20%).

Projet EC2CO « ONDINE » : Impact des changements d’usages des terres sur
les processus de genése des crues - Etude combinant bassins versants réels et virtuels.
Partenaires : SOLUTIONS (coordinateur : O. Ribolzi), BIOEMCO, LSCE, LTHE et
SISYPHE. Role : Mise en place du modeéle numérique et optimisation des schémas
numériques (implication : 20%).

Projet ANR « HETEROGENEITES-CO, » : Evaluation de 'incidence des hé-
térogénéités physiques et minéralogiques sur les processus physico-chimiques associés
au stockage du CO2 dans une formation aquifere.

Partenaires : BRGM (coordinateur : A. Sbai), ICMCB-CNRS, IFP, LSCE et Schlum-
berger. Role : Modélisation stochastique de la migration de COs dans un aquifere
hétérogene. Mise au point de techniques de changements d’échelles, responsable de 2
taches (implication : 30%).

Projet EC2CO : Recyclage de la matiére organique dans les sédiments en milieu
cOtier : modélisation 2D.

Partenaires : LSCE, CEA/DEN, LMGEM-CNRS et Université de Goteborg (Suede) ;
Role : Modélisation ALLIANCES et coordination du projet (implication : 30%).
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20042007  Projet « Minéralisation du CO; » de I’ACI Energie : Séquestration de CO5 &
trés long terme par minéralisation solide dans les réservoirs gréseux et silicatés.
Partenaires : ICMCB-CNRS (coordinateur : D. Bernard), IPGP, LSCE, LGIT,
LMTG et TPHY-CNRS. Role : Modélisation de la migration de CO2 dans un aquifere
et approche stochastique (implication : 50%).

2003 Projet « HE-C »du Mont Terri : Mesures in situ des propriétés thermiques et
des mécanismes de désaturation de l'argile a Opalinus.
Partenaires : ANDRA (coordinateur : Y. Wileveau) et CEA. Réle : Modélisation 3D
d’une expérience de diffusion thermique. Détermination des conductivités thermiques
du milieu naturel par méthode inverse et réseaux de neurones (implication : 30%).

20022004  Projet « ALLIANCES » : Développement d’'une plate-forme numérique pour si-
muler les sites de stockage de déchets nucléaires.
Partenaires : CEA et ANDRA (coordinateurs : A. Bengaouer et L. Loth). Role :
Participation & la qualification de la plate-forme numérique ALLIANCES. Présenta-
tion & la CNE du 10/06/2003. Cours de formation a 'utilisation du code (du 4 au
6/11/2003) (implication : 40%).

20012002  Projet Haute Activité et Vie Longue (HAVL) de la DEN : Etude du com-
portement a long terme des déchets nucléaires.
Role : Modélisation 3D du site de Bure avec Cast3M. Calculs du transport de radio-
nucléides appliqués & un scénario de siireté du site de Bure (implication : 30%).

20002004  Projet Comportement a Long Terme des colis de Béton (CLTB) de la
DEN.
Role : Intégration du modele opérationnel de dégradation des colis de béton sous
Cast3M. Simulation du transport des radionucléides. Intégration du modele de car-
bonatation atmosphérique des bétons sous Cast3M. (implication : 30%).

2000-2001 Projet « TOURNEMIRE » : Caractérisation des propriétés hydrauliques, ther-
miques et de transport de la roche argileuse.
Partenaires : IRSN (coordinateur : J. Cabrera) et CEA. Réle : Modélisation 3D de
I'impact hydraulique du creusement de galeries sur le site (implication : 50%).

1991-2000 Projets « CADMEE » et « TRICLADE » de la DAM.
Role : Développement et qualification de codes 2D et 3D de simulation numérique
directe. Interprétation d’expériences en tube a choc. Modélisation d’instabilités hy-
drodynamiques. Responsable du projet (implication : 100%).

Expertise, Review, Distinctions

- Reviewer pour plusieurs revues et pour ’ANR.

- Grand Prix SFEN pour le projet ALLIANCES en 2005 : Participation au projet de plate-
forme logicielle ALLIANCES pour la modélisation et la simulation du stockage de déchets
radioactifs.

- Organisation des Journées d’Etudes sur les Milieux Poreux (JEMP) & Orsay en 2009.

Participation a un jury de these

Ingrid GALAMETZ  Visualisation et mesure de masse volumique dans un mélange gazeux en tube
d choc. These de Mécanique de I'Université des Sciences et Technologies de
Lille, soutenue le 2 décembre 1994.
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Expériences d’encadrement

Co-encadrement de doctorants :

Florian PEREZ, Production naturelle d’hydrogéne par la serpentinisation des roches mantel-

liques : apport de la modélisation a la compréhension des processus physiques
et géochimiques mis en jeu et quantification des flux.

These co-financée CEA-IFREMER. Directeur de these : Jean Luc Charlou
(IFREMER). 60% de co-encadrement avec Philippe Jean-Baptiste (LSCE).
Soutenance prévue fin 2012.

F. Perez, C. Migler, P. Jean-Baptiste, J.L. Charlou. Coupled modeling of
thermics and hydrology with the Cast8M code : Application to the Rainbow
hydrothermal field (Mid-Atlantic-Ridge, 36°1/’N). Soumis d Computational
Geosciences.

Jérémy PATIN,  Approches de modélisation pour la partition ruissellement infiltration a diffé-

rentes échelles spatiales et temporelles. Cas de la parcelle de Thiés (Sénégal)
et du bassin versant de Houay Pano (Laos).

Directeurs de these : Michel Bues (LAEGO, Nancy) et Emmanuel Mouche
(LSCE). 20% de co-encadrement. These INPL (Nancy) soutenue le 6 juin 2011.
C. Mdgler, O. Planchon, J. Patin, S. Weill, N. Silvera, P. Richard, E. Mouche.
Comparison of roughness models to simulate overland flow and tracer transport
experiments under simulated rainfall at plot scale, Journal of Hydrology 402,
25-40 (2011).

Co-encadrement de postdoctorants :

Frangois MOUSSU,  Modélisation hydrologique de bassins versants au Nord Laos (2012).

20% de co-encadrement avec Emmanuel Mouche (LSCE).

Mohamed HAYEK, Modélisation de la séquestration du C'Oy (2008-2010).

30% de co-encadrement avec Emmanuel Mouche (LSCE).

Encadrement de scientifiques du contingent :

1997-1998

1995-1996

1993-1994

1992-1993

Cyril LE GAL, Etude numérigue de couplage de modes dans une in-
stabilité de Richtmyer-Meshkov, rapport DO 113 émis le 13/01/1998 a
CEA/DRIF/DCSA/SSET.

Frédéric AGUILE, Développement d’un outil de post-traitement permettant [’étude
spectrale de l'instabilité de Richtmyer-Meshkov, rapport DO 41/97 émis le 21,/04/1997
a CEA/DRIF/DCSA/SSET.

Pierre LURIN, Simulation numérique directe de mélanges d’écoulements compres-
sibles visqueux : simulations d’expériences en tube a choc, rapport DO 431/94 émis
le 24/11/1994 & DAM/CEL-V/D.ET/S.PL

Marc VANDENBOOMGAERDE, Contribution a ’interprétation des expériences en
tube d choc, rapport DO 367/93 émis le 20/12/1993 & DAM/CEL-V/D.ET/S.PL.
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Encadrement de stagiaires :

Avril-sept. 2012

Fév.-juil. 2009

Juin-aotit 2008

Juin 2008

Juin 2007

Mars-juil. 2007

Mars-juil. 2006

Juil.-nov. 2005

Juil.-sept. 2004
Juin-oct. 2001

Mars-aott 2001

Anne MAISONNEUVE, Master 2 professionnel d’Ingénieries Mathématiques (UFR
Sciences, Nantes), Modélisation de systémes naturels a l'aide d’un code couplant la
thermique et I’hydrogéologie.

Florian PEREZ, 3¢ année de I'Ecole Nationale du Génie de ’Eau et de ’Environ-
nement de Strasbourg (ENGEES), Modélisation bidimensionnelle de la circulation
hydrothermale au niveau de la dorsale lente médio-atlantique.

Florian DUJARDIN, 2¢™¢ année de ’'Ecole Centrale de Lyon, Traitement des données
expérimentales et premieres modélisations du comportement thermique de la grotte
de Villars.

Rémy REBOUL, Master 1 Université Paris Sud 11, Etude du partage ruisselle-
ment/infiltration a ’échelle de la parcelle dans le bassin versant de Houay Pano.
Jérémy LONGUET, Licence de physique de I’Université de Versailles-Saint Quentin,
Détermination des paramétres chimiques, hydrologiques et géologiques pour I’étude de
[’évolution de la composition chimique des eaux de formation des spéléothémes.
Matthias STAUB, 3%"¢ année de 'Ecole Nationale du Génie de I'Eau et de 'En-
vironnement de Strasbourg (ENGEES), Amélioration de la compréhension des phé-
nomenes hydrologiques dans un bassin versant du Sud-FEst asiatique sous régime de
MouUsson.

Hélene EHRSAM, 3¢ année de 'Ecole des Mines de Nancy, Modélisation de la
séquestration du COy dans des aquiferes salins profonds.

Mamoudou CAMARA, 2°"¢ année du Master Géosciences et Environnement de
I’Université d’Orléans, Modélisation couplée chimie-transport de la dynamique de
loxzygene dans les sédiments de I’étang de Thau.

Julie COLIN, 3%"¢ année de 'Ecole Nationale Supérieure des Industries Chimiques
de Nancy, Modélisation et simulation de la migration de l'uranium en milieu naturel.
Ricardo SALGADO, 3%"¢ année de 'Ecole Centrale de Nantes, Validation de la
plate-forme Castem 2000 du LECBA (Simulation de la dégradation de bétons).
Valéry CHARTIER, DEA de Mécanique de I’Université Pierre et Marie Curie, Simu-
lation numérique de la dégradation de colis de déchets en verre.
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Liste des publications

Publications de rang A

1.

10.

11.

P. Mariani, C. Mazabrard-Miigler, A. Garbesi, G. P. Spada (1989), A study of the structure
of the Lyomesophases formed by the Dinucleoside Phosphate d(GpG). An approach by X-
ray diffraction and optical microscopy, Journal of the American Chemical Society 111,
6369-6373.

. M. Vandenboomgaerde, C. Miigler, S. Gauthier (1998), Impulsive model for the Richtmyer-

Meshkov instability, Physical Review E 58, 1874.

C. Miigler, S. Gauthier (1998), Numerical simulations of single-mode Richtmyer-Meshkov
experiments, Physical Review E 58, 4548.

. C. Miigler, S. Gauthier (2000), Two-dimensional Navier-Stokes simulations of gaseous mix-

tures induced by Richtmyer-Meshkov instability, Physics of Fluids 12, 1783.

M. Vandenboomgaerde, S. Gauthier (2002), C. Miigler, Nonlinear regime of a multimode
Richtmyer-Meshkov instability : a simplified perturbation theory, Physics of Fluids 14,
1111.

. C. Miigler, M. Filippi, P. Montarnal, Y. Wileveau, J.-M. Martinez (2006), Determination

of the thermal conductivity of Opalinus clay via simulations of experiments performed at
the Mont Terri underground laboratory, Journal of Applied Geophysics 58, 112.

P. Montarnal, C. Migler, J. Colin, M. Descostes (2007), Validation and use of a reactive
transport code in porous media, Physics and Chemistry of the Earth 32, 507-517.

. A. Cartalade, P. Montarnal, M. Filippi, C. Migler, M. Lamoureux, J.-M. Martinez, F.

Clément, Y. Wileveau, D. Coelho, E. Tevissen (2007), An overview of inverse modeling
methods applied to the thermal and diffusion experiments at Mont Terri rock laboratory,
Physics and Chemistry of the Earth 32, 491-506.

. S. Bejaoui, J. Sercombe, C. Miigler, H. Peycelon (2007), Modelling of radionuclide release

from a concrete container, Transport in Porous Media 69, 89-107.

M. Hayek, E. Mouche, C. Miigler (2009), Modeling vertical stratification of COz injected
into a deep layered aquifer, Advances in Water Resources 32, 450-462.

E. Mouche, M. Hayek, C. Miigler (2010), Upscaling of COg vertical migration through a
periodic layered porous medium : the capillary-free and capillary-dominant cases, Advances
in Water Resources 33, 1164-1175.
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12. C. Miigler, O. Planchon, J. Patin, S. Weill, N. Silvera, P. Richard, E. Mouche (2011), Com-
parison of roughness models to simulate overland flow and tracer transport experiments
under simulated rainfall at plot scale, Journal of Hydrology 402, 25-40.

13. C. Miigler, C. Rabouille, B. Bombled, P. Montarnal (2012), Impact of spatial heterogenei-
ties on oxygen consumption in sediments : experimental observations and 2D numerical
modeling. Journal of Geochemical Exploration 112, 76-83.

Articles soumis

1. M. Hayek, C. Miigler, E. Mouche. Effect of wettability heterogeneity on COs vertical
migration through a 1D periodic layered porous medium. Soumis a Transport in Porous
Media.

2. F. Perez, C. Miigler, P. Jean-Baptiste, J.L.. Charlou, Coupled modeling of thermics and
hydrology with the Cast3M code : Application to the Rainbow hydrothermal field (Mid-
Atlantic-Ridge, 36°14’N). Soumis a Computational Geosciences.

Autres publications dans les revues internationales avec comité de lecture

1. C. Migler, A. Genty, J. Cabrera (2004), Numerical modelling of hydraulic decompression
due to the excavation of tunnel and drifts at the Tournemire underground laboratory,
Geotechnical and Geological Engineering 22, 525.

2. C. Migler, P. Montarnal, A. Dimier, L. Trotignon (2004), Reactive transport modelling
on the Alliances software platform, Developments in water science 55, part 2, 1103-1115.

3. B. Bary, C. Miigler (2006), Simplified modelling and numerical simulations of concrete
carbonation in unsaturated conditions, Revue européenne de génie civil 10, n°9, 1049.

Publications dans des revues de « vulgarisation »

1. C. Mdugler (1995), Simulation de l'instabilité de Richtmyer-Meshkov, Chocs 14, 44.

2. J.L. Charlou, J.-P. Donval, F. Brunet, M. Munoz, O. Vidal, F. Perez, C. Miigler, P. Jean-
Baptiste (2011), Hydrogene : produit naturel de la Terre. Nouvelles découvertes en domaine
océanique. Revue de la Société de I'Industrie Minérale (SIM), hors-série Mines & Carriéres
185, 58-69.

Conférences nationales ou internationales avec actes et comité de lecture

1. C. Migler, B. Meltz, M. Vandenboomgaerde, S. Gauthier, S. Aubert, L. Hallo, P. Ferrand,
M. Buffat (1995), Numerical simulations of compressible viscous flows, 19th International
Symposium on Shock Waves, édité par H. Gronig, Springer-Verlag.

2. C. Miigler, M. Vandenboomgaerde, S. Gauthier (1996), Richtmyer-Meshkov instability in
inviscid and viscous flows, 5th International Workshop on the Physics of Compressible
Turbulent Mixing, édité par R. Young, J. Glimm et B. Boston, New York.

3. C. Miigler, L. Hallo, S. Gauthier, S. Aubert (1996), Validation of an ALE Godunov algo-
rithm for solutions of the two-species Navier-Stokes equations, AIAA Paper 96-2068, 27th
ATAA Fluid Dynamics Conference, New Orleans, LA.
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4. M. Vandenboomgaerde, C. Miigler, S. Gauthier (1997), Richtmyer-Meshkov instability :
the impulsive model revisited, 6th International Workshop on the Physics of Compressible
Turbulent Mixing, Marseille, édité par G. Jourdan et L. Houas.

5. C. Miigler, S. Gauthier (1997), 2D Navier-Stokes simulations of Richtmyer-Meshkov insta-
bility in shock tube, 6th International Workshop on the Physics of Compressible Turbulent
Mixing, Marseille, édité par G. Jourdan et L. Houas.

6. C. Miigler, S. Gauthier (1999), 2D Navier-Stokes simulations of Richtmyer-Meshkov insta-
bility in shock tube, 7th International Workshop on the Physics of Compressible Turbulent
Mixing, St-Petersbourg.

7. M. Vandenboomgaerde, C. Miigler, S. Gauthier (1999), Richtmyer-Meshkov instability :
the impulsive model revisited, 7th International Workshop on the Physics of Compressible
Turbulent Mixing, St-Petersbourg.

8. S. Béjaoui, J. Sercombe, C. Miigler, H. Peycelon (2004), Modelling of the radionuclides re-
lease from a concrete container : effects of leaching and cracking, CSNI/RILEM Workshop

on Use and Performance of Concrete in NPP Fuel Cycle Facilities, Madrid, 15-16 mars
2004.

9. C. Miigler, E. Mouche (2006), Stochastic modelling of COy migration in a heterogeneous
aquifer, 8th International Conference on Greenhouse Gas Control Technologies, Trond-
heim, 19-22 juin 2006.

10. Y. Le Gallo, L. Trenty, V. Lagneau, P. Audigane, O. Bildstein, C. Miigler, E. Mouche
(2007), Recent development for long term modelling of COq storage, French-German sym-
posium on geological storage of COg, Potsdam, 21-22 juin 2007, published in Geotechno-
logien Science Report.

Conférences nationales ou internationales avec résumés

1. C. Miugler, S. Gauthier (1998), Simulations numériques bidimensionnelles de l'instabilité
de Richtmyer-Meshkov en tube & choc, 10™¢ séminaire sur les Ecoulements de Fluides
Compressibles, Saclay, janvier 1998.

2. C. Miigler, P. Montarnal, A. Dimier (2003), Validation of a coupled reactive transport
code in porous media, European Geophysical Society General Assembly, Nice, 6-11 avril
2003.

3. A. Dimier, P. Montarnal, C. Miigler (2003), Couplage chimie-transport en milieux po-
reux dans le cadre de la plate-forme Alliances, 15°™¢ Séminaire de Mécanique des Fluides
Numérique, Paris, 28-30 janvier 2003.

4. C. Miigler, P. Montarnal, A. Dimier (2003), Validation d’un code de transport réactif en
milieu poreux, 6°™¢ Journées d’Etudes sur les Milieux Poreux, Toulouse, 12-14 novembre
2003.

5. C. Miigler, M. Filippi, P. Montarnal, J.-M. Martinez, Y. Wileveau (2004), Determination
of the thermal conductivity of the Opalinus clay via inverse simulation of experiments
performed at the Mont Terri underground laboratory, Asia Oceania Geosciences Society
(AOGS) 1st annual meeting, Singapour, 5-9 juillet 2004.

6. P. Montarnal, A. Dimier, C. Miigler, J. Colin, M. Descostes (2005), Validation and use
of a reactive transport code in porous media. International Meeting Clays in Natural and
Engineered Barriers for Radioactive Waste Confinement, Tours, 14-18 mars 2005.
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10.

11.

12.

13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

A. Cartalade, P. Montarnal, M. Filippi, C. Miigler, M. Lamoureux, J.-M. Martinez, F.
Clément, Y. Wileveau, D. Coelho, E. Tevissen (2005). An overview of inverse modeling
methods applied to the thermal and diffusion experiments at the Mont Terri underground
rock laboratory. International Meeting Clays in Natural and Engineered Barriers for Ra-
dioactive Waste Confinement, Tours, 14-18 mars 2005.

M. Descostes, C. Miigler, P. Montarnal, A. Dimier, J. Colin (2005). Modelling Uranium
migration in different redox conditions (with ALLIANCES reactive-transport module).
MIGRATION’05, Avignon, 18-23 septembre 2005.

C. Miigler, E. Mouche (2005), Modélisation de la séquestration du COy dans des couches
géologiques profondes, 7¢™¢* Journées d’Etudes sur les Milieux Poreux, Bordeaux, 26-27
octobre 2005.

C. Migler, E. Mouche (2006), Modélisation stochastique de la séquestration du CO9 dans
un aquifere hétérogene par simulations Monte-Carlo, Réunion des Sciences de la Terre,
Dijon, 4-8 décembre 2006.

C. Migler, E. Mouche (2007), Modélisation de la séquestration de CO2 dans un aquifére
hétérogene : approche stochastique et changement d’échelle, 8™¢ Journées d’Etudes sur
les Milieux Poreux, Lyon, 24-25 octobre 2007.

M. Hayek, E. Mouche, C. Miigler (2008), Theoretical analysis of COy plume vertical migra-
tion in a stratified heterogeneous porous media, XVII International Conference on Com-
putational Methods in Water Resources, July 6-10 2008, San Francisco.

Weill S., Mouche E., Patin J., Miigler C. (2008), Continuum Darcy approach for surface-
subsurface flow and transport modelling : application to the Thies plot experiment in
Senegal, XVII International Conference on Computational Methods in Water Resources,
July 6-10 2008, San Francisco.

C. Miigler, C. Rabouille, B. Bombled, P. Montarnal (2009), Modélisation du recyclage de la
matiere organique dans les sédiments en milieu cotier a ’aide d’un code couplé géochimie-
transport, 9°™¢ Journées d’Etudes sur les Milieux Poreux, Orsay (JEMP 09), Orsay, 21-22
octobre 2009.

M. Hayek, E. Mouche, C. Miigler (2010), COq vertical migration through a layered po-
rous medium : dynamics and upscaling. Conference on Computational Methods in Water
Resources (CMWR 2010), Barcelone (Espagne) 21-24 juin 2010.

F. Perez, C. Migler, P. Jean-Baptiste, J.L.. Charlou, J.-P. Donval, C. Marcailloux, M.
Munoz (2010). Hydrogeological and geochemical modeling of active ultramafic-hosted hy-

drothermal systems with Cast3M and Alliances. American Geophysical Union fall meeting,
San Francisco (USA) 13-17 décembre 2010.

C. Migler, O. Planchon, J. Patin, S. Weill, N. Silvera, P. Richard, E. Mouche (2011).
Modelling of overland flow and tracer transport experiments under simulated rainfall at
plot scale. EGU General Assembly, 3-8 avril 2011, Vienne (Autriche). Geophysical Research
Abstracts Vol.13, EGU2011-5740.

F. Perez, C. Miugler, P. Jean-Baptiste, J.L. Charlou (2011). Modeling of ultramafic-hosted
hydrothermal systems using Cast3M. Goldschmidt Conference, 14-19 aofiit 2011, Prague
(République tcheque). Goldschmidt Conference Abstracts, Mineralogical Magazine, June
2011, v. 75, p.1623.

F. Perez, C. Miugler, P. Jean-Baptiste, J.L. Charlou (2012). Modeling of ultramafic-hosted
hydrothermal systems using Cast3M. The Deep-sea and Sub-seafloor Frontiers Conference,
11-14 mars 2012, Sitges (Espagne).
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20.

F. Perez, C. Miigler, P. Jean-Baptiste, J.L. Charlou (2012). Modelling of hydrothermal
fluid circulation in a heterogeneous medium : application to the Rainbow Vent site (Mid-
Atlantic-Ridge, 36°14N). EGU General Assembly, 22-27 avril 2012, Vienne (Autriche).
Geophysical Research Abstracts Vol.14, EGU2012.

Documents Techniques

1.

10.

11.

12.

13.

14.

15.

C. Miigler, B. Meltz, S. Gauthier (1993), Simulation numérique directe de mélanges d’écou-
lements compressibles visqueux : 1. Présentation des choix numériques, DO 314/93 émis
le 05/03/1993 & W/D.ET/S.PIL

. M. Vandenboomgaerde, C. Miigler (1993), Contribution & l'interprétation des expériences

en tube a choc, DO 367/93 émis le 20/12/1993 & DAM/CEL-V/D.ET/S.P1L.

. P. Lurin, C. Migler, S. Gauthier (1994), Simulation numérique directe de mélanges d’écou-

lements compressibles visqueux : 3. Simulations d’expériences en tube a choc, DO 431/94
émis le 24/11/1994 & DAM/CEL-V/D.ET/S.PL.

. C. Miigler (1995) Simulation numérique directe de mélanges d’écoulements compressibles

visqueux : 2. Validation du code CADMEE, DO 442/95 émis le 27/01/1995 & DAM/CEL-
V/D.ET/S.PL

. C. Miigler, M. Vandenboomgaerde, S. Gauthier (1995), Influence des coefficients de trans-

port sur la phase linéaire de linstabilité de Richtmyer-Meshkov, DO 520/95 émis le
04/10/1995 a DAM/CEL-V/D.ET/S.PL

. C. Miigler (1996) Simulation d’'une expérience d’instabilité de Richtmyer-Meshkov avec

interface sinusoidale, DO 561/96 émis le 19/02/1996 a DAM/CEL-V/D.ET/S.PIL

M. Vandenboomgaerde, C. Miigler, S. Gauthier (1997), Phase linéaire de I'instabilité de
Richtmyer-Meshkov, une nouvelle formulation du modeéle impulsionnel, DO 42/97 émis le
21/04/1997 a CEA/DRIF/DCSA/SSET.

. C. Mugler, F. Aguile (1997), Développement d’un outil de post-traitement permettant

I’étude spectrale de l'instabilité de Richtmyer-Meshkov, DO 41/97 émis le 21/04/1997 &
CEA/DRIF/DCSA/SSET.

. C. Miigler, F. Poggi (1997), Etude des couches limites turbulentes dans les tubes & choc :

mesures et modélisation, DO 100 émis le 24/11/1997 & CEA/DRIF/DCSA/SSET.

C. Le Gal, C. Miigler (1998), Etude numérique de couplage de modes dans une instabilité
de Richtmyer-Meshkov, DO 113 émis le 13/01/1998 a CEA/DRIF/DCSA/SSET.

C. Migler, F. Poggi (1998), Simulation bidimensionnelle d’une expérience de Richmyer-
Meshkov en tube a choc, DO 153/98 émis le 28/04/1998 a CEA/DRIF/DCSA/SSET.

C. Miigler (1999), Instabilité de Richmyer-Meshkov & double interface : simulation numé-
rique, théorie et expérience, DO 338/99 émis le 10/11/1999 & CEA /DIF /DCSA/SSEL.

C. Migler, M. Boulet (2000), Le code TRICLADE - Validation de sa version 2D, DO 69
émis le 26/09/00 4 CEA/DIF/DCSA /SNEC.

C. Miigler (2000), Intégration du modele opérationnel Béton sous Castem 2000 - Version
1D, DEN/DMT/SEMT /MTMS/RT/00-032/A.

C. Miigler (2001), Modélisation 3D de I'impact hydraulique du creusement du tunnel et des
galeries de la station expérimentale de Tournemire, DEN/DM2S/SFME/MTMS/RT/01-
004/A.
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16. C. Miigler (2001), Intégration du modele opérationnel Béton sous Castem 2000 - Version
2D, DEN/DMT/SEMT/MTMS/RT/01-009/A.

17. C. Miigler (2001), Implantation du transport des radionucléides dans le modele Diffu-Ca
sous Castem 2000, DEN/DM2S/SFME/MTMS/RT/01-015/A.

18. C. Miigler, M. Lamoureux (2002), Calculs de transport de radionucléides avec le code CAS-
TEM 2000 appliqués & un scénario de stireté du site Est, DEN/DM2S/SFME/MTMS/RT/02-
003/A.

19. C. Migler (2003), Transfert thermique dans un milieu argileux : simulation directe 3D de
Pexpérience HE-C du Mont Terri, DEN/DM2S/SFME/MTMS/RT /03-006/A.
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1

Modélisation de ’instabilité
hydrodynamique de
Richtmyer-Meshkov

Mis en évidence il y a plus d’un siecle (Reynolds, 1883), le probleme de la stabilité des
écoulements hydrodynamiques est un probleme essentiel en mécanique des fluides. En effet,
certaines solutions des équations d’Euler ou de Navier-Stokes, méme si elles sont exactes, ne
sont pas observées dans la nature. Les écoulements qui existent réellement doivent non seulement
vérifier les équations de la mécanique des fluides, mais encore étre stables en ce sens que les petites
perturbations qui y prennent naissance doivent s’atténuer au cours du temps. Au contraire, si les
perturbations, aussi petites qu’elles soient, tendent a s’amplifier au cours du temps, I’écoulement
est instable et ne peut exister réellement.

L’évolution d’une instabilité hydrodynamique au sein d’un écoulement passe en général par
une succession de trois régimes : linéaire, non linéaire (éventuellement chaotique) et pleinement
turbulent. A la Direction des Applications Militaires (DAM) du CEA, je me suis intéressée a la
phase déterministe du développement d’une instabilité d’interface particuliere que 1'on appelle
Iinstabilité de Richtmyer-Meshkov, phase qui englobe a la fois le régime linéaire, le régime non-
linéaire et la transition au chaos et/ou a la turbulence. Aussi, je rappelle dans ce chapitre les
principaux résultats de ces recherches sur I'instabilité de Richtmyer-Meshkov réalisées dans le
contexte de la fusion par confinement inertiel.

Dans la troisieme partie de ce mémoire consacrée aux perspectives, j'aborderai les recherches
envisagées & la Direction des Sciences de la Matiere (DSM) du CEA sur I’étude d’une autre
instabilité et dans un contexte fort différent : l'instabilité de Rayleigh-Bénard, qui est a la
source de la circulation hydrothermale au niveau des dorsales médio-océaniques (cf. Partie 3,

§1).

1.1 Problématique des instabilités pour la fusion par confine-
ment inertiel

La fusion par confinement inertiel (FCI) consiste & comprimer un mélange fusible jusqu’a
des conditions de pression et de température telles que les réactions thermonucléaires puissent
s’amorcer et s’auto-entretenir. Dans les expériences réalisées au CEA, la FCI est obtenue en
faisant imploser a 'aide de faisceaux lasers un microballon sphérique contenant un mélange de
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deutérium et de tritium. Le rendement énergétique de ces expériences d’implosion peut étre forte-
ment détérioré par 'apparition d’instabilités hydrodynamiques qui entrainent le développement
d’un mélange turbulent entre I’enveloppe du microballon et son contenu. En effet, 'interface
séparant deux fluides de densités différentes peut, sous certaines conditions, devenir instable. Si
cette interface n’est pas parfaitement lisse, des petites perturbations a l'interface vont croitre,
d’abord de facon linéaire, puis non-linéaire, avant d’évoluer vers des structures plus complexes
ayant la forme de « bulles » et d’« aiguilles », et finalement vers un mélange turbulent. Ces in-
stabilités et la turbulence qui en découle doivent donc étre correctement modélisées pour prédire
au mieux les performances des cibles laser.

L’'une de ces instabilités, 'instabilité de Rayleigh-Taylor (IRT) apparait lorsqu’une interface
séparant deux fluides de densités différentes est soumise & un champ d’accélération permanent
dirigé du fluide léger vers le fluide lourd (Taylor, 1950). Lorsque 'accélération est « impulsion-
nelle », créée, par exemple, par le passage d’'une onde de choc, on parle alors d’instabilité de
Richtmyer-Meshkov (IRM). L’IRM a été découverte de fagon théorique par Richtmyer (1960)
avant d’étre confirmée expérimentalement par Meshkov (1969).

A Téchelle du laboratoire, les tubes & chocs constituent des dispositifs expérimentaux parti-
culierement intéressants pour mieux comprendre les mécanismes de formation du mélange des
constituants lorsque de telles instabilités hydrodynamiques se développent (Poggi et al., 1998).
Dans une expérience en tube a choc, 'interface entre deux gaz de densités différentes est initiale-
ment accélérée par une onde de choc puis décélérée par une succession d’ondes réfléchies au fond
du tube. L’évolution de la zone de mélange qui découle de ces interactions est alors étudiée par
image strioscopique ou par vélocimétrie Doppler laser (Poggi, 1998). Si la premiére technique
permet de visualiser certaines structures spatiales qui se développent au niveau de l'interface
apres passage du choc, elle ne fournit cependant que des informations qualitatives. Par contre,
la vélocimétrie Doppler laser permet de mesurer la vitesse instantanée dans la zone de mélange
et donc de quantifier le niveau d’énergie turbulente apreés chaque passage de choc.

Pour simuler et interpréter les expériences en tube a choc, j’ai développé un outil de simulation
numérique directe de mélanges d’écoulements compressibles visqueux, le code CADMEE. Dans
les paragraphes suivants, je présenterai rapidement les équations résolues par cet outil numérique
ainsi que sa validation (cf. §1.2). Quand 'expérience existe, j’ai toujours cherché a confronter les
résultats des simulations aux résultats expérimentaux (cf. §1.3). Mais des « expériences numé-
riques » peuvent aussi servir a valider les modeles théoriques ou a accéder a des quantités non
mesurables comme la vorticité, le spectre d’énergie ou des corrélations statistiques (cf. §1.4, §1.5
et §1.6). Ce travail a été réalisé sous la direction de Serge Gauthier (CEA/DAM) et avec la col-
laboration de nombreux scientifiques du contingent, dont I'un d’eux, Marc Vandenboomgaerde,
a été embauché au CEA pour continuer a travailler dans cette thématique.

1.2 Développement d’un outil de simulation numérique directe

1.2.1 Equations de Navier-Stokes compressibles

Pour réaliser la simulation des expériences en tube a choc, j’ai développé un code d’étude
bidimensionnel (2D), le code CADMEE; résolvant les équations de Navier-Stokes d’un mélange
de fluides compressibles. Pour cela, je suis partie d’'un code existant du laboratoire américain
de Los Alamos, le code CAVEAT (Addesio et al., 1990) résolvant les équations d’Euler, dont
j’ai étendu la méthode 4 un mélange de fluides visqueux. Le code CADMEE résout donc les



1.2. Développement d’un outil de simulation numérique directe 31

équations de Navier-Stokes instationnaires 2D pour un fluide compressible et visqueux :

op 0

N + o1 (pur) =0,

0 0 0P Ooy

5 (pu;) + o2 (pusuy) = ~an, + 0z, (1.1)
0 0 0 0 0 0

e (PE) + o (pEw) = ~om (Pw) + oz (XaxlT) + o (ojiuj) .

Dans ces équations, p représente la masse volumique, 7', la température, P, la pression, u; avec
i = 1,2, la vitesse du fluide selon la direction z;, F = e + u;u;/2, 'énergie totale spécifique de
masse, e, I’énergie interne spécifique et y, le coefficient de conductivité thermique. Les compo-
santes 0;; du tenseur de contraintes visqueuses o sont définies selon I'approximation de Stokes

par :
oij = 1 (3“j Ou 2, 6“’) : (1.2)

8@ 8$j g g ail'l

ol u est le coefficient de viscosité dynamique.

La vorticité, & = V x @, est une quantité tres utile pour décrire les instabilités d’interface et
la turbulence qui en découle. Elle sera utilisée au §1.6 pour quantifier la turbulence dans la
zone de mélange. L’évolution de la vorticité d’un fluide visqueux et compressible est décrite par
I’équation d’Helmholtz qui résulte du rotationnel de I’équation de quantité de mouvement (1.1) :

gtw + (19)5 = & (V.a) + (0.9) i - plﬁp X Vp+ ¥ x </1)6.3> . (1.3)

Dans le membre de droite de cette équation, les quatre termes correspondent respectivement aux
effets de la compressibilité, aux effets de ’étirement des lignes de tourbillons, a la production
barocline et a la dissipation de vorticité due aux effets visqueux. Notons ici que dans un écou-
lement 2D, le terme d’étirement est toujours nul. Le terme barocline, quant & lui, est source de
vorticité méme dans un écoulement initialement irrotationnel. C’est lui le moteur de 'IRM : il
suffit que le gradient de pression dii au choc et que le gradient de densité au niveau de 'interface
ne soient pas parfaitement colinéaires pour qu’il y ait production de vorticité.

1.2.2 Modele de mélange

Une des originalités du code CADMEE a été d’utiliser un modeéle de mélange particulier.
Alors que le mélange de deux fluides est souvent abordé par 'approximation multifluide qui
consiste a considérer les deux constituants comme non-miscibles et donc a calculer la position
de la frontiere qui les sépare, approche qui n’est plus valable & I’échelle moléculaire, nous avons
utilisé un modele de type monofluide ou une variable supplémentaire, la concentration, décrit
le passage de maniere continue d’un fluide a 'autre. L’équation de cette grandeur est régie par
une équation de type advection-diffusion :

0 0 0 oc
5 0+ 5 (pew) = o (pD ). (1.4)

ou D est le coefficient de diffusion. Les densités partielles des fluides 1 et 2 valent respectivement
pc et p(1 — ¢). Dans le modele de mélange, la pression P et la densité p, respectivement égales
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a la somme des pressions partielles et des densités partielles, vérifient la loi des gaz parfaits. De
plus, on fait 'hypothése d’équilibre thermique local, ce qui implique que la température T est
la méme dans les deux fluides. Finalement, on a :

P=P + P, p = p1+ p2, T=T="15, et P, = (’)/Z—1> picviT- (15)

Dans ces expressions, les indices correspondent aux quantités partielles des fluides 1 et 2. Le
rapport des chaleurs spécifiques du mélange, noté -, peut-étre évalué selon la relation suivante :
cep, +(1—c)cp,  copyi+ (1 —c)ep

Cpnwlange
i ey, + (1 —¢) ey, ey, + (1 —¢) ey, (16)

C'Umelange

Les coefficients de viscosité et de diffusion moléculaires sont calculés d’apres Hirschfelder et al.
(1954). En supposant que le nombre de Prandtl de chaque espéce reste constant, les coefficients
de conductivité thermique peuvent étre déduits a partir des coeflicients de viscosités. Les valeurs
de p et D pour le mélange sont alors obtenues grace a la loi de mélange de Wilke tandis que le
coefficient de conductivité thermique du mélange est calculé selon le modele de Mason et Saxena
(1958).

1.2.3 Modele algébrique de turbulence pour les couches limites

Les clichés strioscopiques pris au cours d’expériences en tube a choc montrant clairement que
les couches limites qui se développent le long des parois du tube deviennent turbulentes, j’ai choisi
d’implanter dans le code CADMEE un modéle algébrique de turbulence : le modéle de Baldwin-
Lomax (Baldwin et Lomax, 1978). Dans un modele de turbulence algébrique, les équations de
Navier-Stokes moyennées dans le temps qui décrivent les écoulements turbulents ont la méme
forme que les équations de Navier-Stokes, aux coefficients de transport pres : les effets de la
turbulence sont modélisés simplement par une viscosité et une diffusion thermique turbulentes
qui viennent s’ajouter aux effets de la viscosité et de la diffusion thermique moléculaires.

1.2.4 Meéthodes numériques

L’introduction par Godunov (1959) d’un nouveau type de schémas décentrés a permis de
faire un grand pas dans le traitement numérique de fortes discontinuités comme celles apparais-
sant en présence d’ondes de choc. L’idée originale de tels schémas est de supposer les variables
constantes dans chacune des mailles et de résoudre un probleme de Riemann sur leurs frontieres.
Le cofit d’une telle opération étant souvent élevé, nous avons choisi d’utiliser le solveur approché
non itératif de Dukowicz (1985). La discrétisation spatiale est de type volumes finis sur maillages
structurés et le schéma numérique est d’ordre 2 en espace. CADMEE peut indifféremment faire
appel & une méthode purement lagrangienne (méthode caractérisée par des maillages qui se
déplacent a la vitesse du fluide), ou & une méthode eulérienne (méthode utilisant normalement
un maillage fixe), avec ou sans raffinement dynamique du maillage. La simulation numérique
directe nécessitant 'utilisation de schémas numériques tres précis, j’ai de plus étendu le schéma
a Pordre 2 en temps par une méthode de Runge-Kutta (Williamson, 1980). Les figures 1.1 et 1.2
illustrent I'importance de la discrétisation spatiale et de la précision du schéma numérique sur
les premieres phases de développement de l'instabilité d’interface de Richtmyer-Meshkov et de
I'instabilité de cisaillement de Kelvin-Helmholtz qui en découle. L’utilisation d’un maillage trop
grossier et/ou d’un schéma numérique insuffisamment précis ne permet pas de simuler correc-
tement le tourbillon de Kelvin-Helmholtz. L’instabilité de cisaillement de Kelvin-Helmholtz est
en effet tres sensible, via le terme barocline, & la description spatiale du choc : plus le maillage
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F1GURE 1.1 — Influence du maillage. Isovaleur de la concentration ¢=0.5 pour différents nombres
de mailles par longueur d’onde A du défaut initial sinusoidal qui a généré le développement de
I'instabilité : (a) 50 mailles, (b) 100 mailles, (c) 200 mailles et (d) 360 mailles.
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FIGURE 1.2 — Influence de la précision du schéma numérique. Isovaleur de la concentration ¢=0.5
pour différents schémas numériques : (a) ordre 1 en espace et 1 en temps, (b) ordre 2 en espace
et 1 en temps, (c) ordre 2 en espace et 2 en temps.

est fin, plus le choc est raide et donc plus 'instabilité se développe. La convergence spatiale
nécessiterait des mailles d’épaisseur inférieure a celle du choc, c¢’est-a-dire des mailles de deux a
trois ordres de grandeur plus petites que celles utilisées ici. Par contre, comme le montrent les
figures 1.2(b) et 1.2(c), 'influence de la précision du schéma en temps est beaucoup plus faible
et nous avons vérifié qu'un ordre 3 en temps n’apportait pas d’améliorations significatives.

1.2.5 Validation du code CADMEE

L’outil de simulation numérique CADMEE a été validé sur de nombreux cas-test d’écoule-
ments stationnaires ou instationnaires : tube a choc 1D ou cylindrique, développement d’une
couche limite supersonique sur plaque plane, interaction onde de choc/couche limite, instabilité
de Richmyer-Meshkov. Les résultats obtenus ont été comparés a la solution analytique du pro-
bleme lorsqu’elle est connue ou aux résultats délivrés par deux autres codes, le code PROUST
et le code NATURng, développés & I'Ecole Centrale de Lyon par Stéphane Aubert et Ludovic
Hallo au cours de leur these respective (Miigler et al., 1996). Au vu des résultats obtenus, le
code CADMEE a pu étre qualifié d’opérationnel pour simuler des écoulements de fluides par-
faits ou visqueux, bidimensionnels, mono espéces ou multi especes, et ce du régime faiblement
compressible au régime supersonique.
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FI1GURE 1.3 — Géométrie et configuration initiale de I’expérience en tube a choc.

1.3 Simulation d’une instabilité de Richtmyer-Meshkov mono-
mode

Lorsque j’ai voulu réaliser les premieres simulations numériques directes d’expériences en

tube a choc, j’ai rapidement été confrontée au probléme crucial de ’absence de connaissances
précises des conditions initiales de perturbation de I'interface dans les expériences réalisées au
CEA/DAM (Poggi, 1998). Et c’est en parcourant les rapports concernant des contrats scienti-
fiques entre U'institut russe Krzlishanovsky (ENIN) et le CEA de Vaujours-Moronvilliers que j’ai
découvert que 1’équipe russe du professeur S.G. Zaytsev avait réalisé en 1994 des expériences
d’TRM multiples et variées, que ce soit par le choix de U'interface (interface continue ou discon-
tinue, 2D ou 3D) ou par le choix du couple de gaz (Ar/Xe, He/Xe, Kr/Xe, etc.). C’est 'une de
ces expériences que j’ai choisie pour étudier et mieux comprendre le développement de I'TRM
monomode. Ce travail a donné lieu a un article que j’affectionne particulierement car il propose
une compréhension des premieres phases de développement de I'IRM en s’appuyant autant sur
les résultats d’expériences que sur les simulations correspondantes (Migler et Gauthier, 1998)
(publication jointe en Annexe A de ce mémoire). De plus, il est le fruit d’une interaction avec
des scientifiques russes qui, pour certains d’entre eux, sortaient pour la premiere fois de leur
pays, ne parlaient aucune autre langue que le russe et n’avaient jamais publié dans la littérature
ouverte. Ce fut pour moi une expérience tres riche, autant sur le plan scientifique que sur le plan
humain.
L’originalité de I’expérience réalisée par 1’équipe russe réside dans le fait que les deux gaz pré-
sents dans le tube a choc sont initialement séparés par une trés fine membrane préformée et
parfaitement calibrée : 'amplitude initiale ag de la perturbation monomode de cette interface
est égale & 10 mm créte & créte, et sa longueur d’onde \ égale & 36 mm (Fig. 1.3). L’interface
est alors accélérée par une onde de choc a Mach 3.5 se déplagant du gaz lourd (du krypton)
vers le gaz léger (du xenon). L’évolution temporelle de la zone de mélange créée par 'interaction
choc/interface est observée par strioscopie. Cette expérience parfaitement calibrée m’a permis
de valider le code CADMEE. Comme le montre la figure 1.4, les clichés strioscopiques expéri-
mentaux et numériques sont en parfait accord et illustrent la croissance du défaut a 'interface
d’abord en phase linéaire, puis en phase non-linéaire. Le fluide lourd pénétre alors dans le fluide
léger sous forme d’« aiguilles » tandis que le fluide léger s’introduit dans le fluide lourd sous
forme de « bulles ». Le bon comportement du code CADMEE nous a permis de utiliser ensuite
pour réaliser des « expériences numériques » afin de valider de nouveaux modeles théoriques,
travail présenté dans les paragraphes suivants.
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(e)

FI1GURE 1.4 — Comparaison de 1’évolution au cours du temps des structures spatiales obtenues
expérimentalement (figures supérieures) et numériquement (figures inférieures) a différents ins-
tants apres le passage du choc incident a I'interface : (a) t=65 us, (b) t=108 us, (c) t=134 us,
(d) t=276 us et (e) t=464 us (Miigler et Gauthier, 1998).

(@) (b) (© (d)

1.4 Reégime linéaire : nouvelle formulation du modele impulsion-
nel

Dans le but d’améliorer la compréhension des premiers instants de la formation du mélange,
nous nous sommes tout d’abord intéressés a la croissance des instabilités en phase linéaire.
Dans ce domaine, I'IRT a été ’'objet de nombreuses études théoriques et numériques et I’analyse
linéaire en modes normaux permet d’exprimer de facon analytique le taux de croissance d’un
défaut monomode a l'interface (Kull, 1941). Pour le cas des grandes longueurs d’onde, pour
lesquelles la viscosité joue un role négligeable, 'analyse linéaire de 'instabilité de Rayleigh-
Taylor permet d’écrire une équation différentielle que vérifie 'amplitude d’un défaut monomode
a(t) :

d%a(t) 9
——= =n"a(?). 1.7
= () (17)
La solution d’une telle équation est de la forme :
a(t) = age™, (1.8)
ou a, est I'amplitude initiale et ou le taux de croissance de I'instabilité, noté n, vérifie :

n? = kgA; . (1.9)

Dans cette expression, k, g et A; représentent respectivement le nombre d’onde de la perturba-
tion, 'accélération du champ de pesanteur et le nombre d’Atwood. Si 'accélération est orientée
du gaz de densité p; vers celui de densité py, A, est défini par :

- _ (p2 — p1)
A = 7@2 o) (1.10)
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Dans le cas d’une accélération impulsionnelle, un formalisme simplifié permet de remplacer g
dans 'expression (1.9) par la quantité [u]d(t), ou [u] est le saut de vitesse de I'interface engendré
par l'onde de choc et ou §(¢) est la fonction de Dirac. L’intégration de ’équation (1.7) fournit :

da(t)
dt

= klu]4; a . (1.11)

Dans cette expression, au lieu de A; et de a;, Richtmyer (1960) préconise d’utiliser Af et aar
qui sont respectivement le nombre d’Atwood et amplitude du défaut juste apres le passage du
choc incident. On obtient alors :
da(t)
dt
+

avec ag = ag X (1 — [u]/Wenoe), 0t Wepoe est la vitesse du choc incident (Richtmyer, 1960).
Dans le cas d’'une onde de choc se déplacant du gaz lourd vers le gaz léger, Meyer et Blewett
(1972) ont montré que l'expression suivante donne de meilleurs résultats :

= k[u]Afad, (1.12)

da(t)
dt

= K[ul A/ (ag +af) /2 (1.13)

En utilisant une accélération non nulle et constante durant l'interaction entre ’onde de choc
incidente et l'interface et en supposant que 'amplitude de la perturbation et le nombre d’At-
wood varient linéairement durant cette interaction, nous avons obtenu de facon heuristique une
nouvelle formulation du taux de croissance de 'TRM dans sa phase linéaire (Vandenboomgaerde
et al., 1998) :
da(t)
dt

Les trois formules (1.12), (1.13) et (1.14) peuvent étre interprétées de la facon suivante : la for-
mulation de Richtmyer n’utilise que les quantités apres passage du choc alors que celle de Meyer
et Blewett tient compte de la variation de I'amplitude de la perturbation durant l’interaction
avec l'onde de choc. Notre formulation, quant a elle, tient compte a la fois de la variation de
I’amplitude et du nombre d’Atwood durant l'interaction.

Grace A loutil numérique CADMEE, nous avons pu réaliser un nombre conséquent de si-
mulations (plus d’une centaine) et établir le domaine de validité de notre formulation. Il s’est
avéré que cette nouvelle formulation du modele impulsionnel donnait une treés bonne estimation
du taux de croissance dans les deux configurations lourd/léger et léger/lourd, pourvu que soient
vérifiées les deux conditions : € < 0,4 et Vimaz/Ymin < 1,5. Dans ces expressions, € représente la
force du choc, égale & 1 — Py/P;, ou Py est la pression initiale et P; la pression derriére le choc
incident. La quantité 4,4, (resp. Ymin) est le maximum (resp. le minimum) des deux coefficients
adiabatiques. Cette nouvelle formulation trés simple du taux de croissance de I'IRM dans sa
phase linéaire a fourni un outil fort utile pour estimer le taux de croissance dans des situations
réelles (Vandenboomgaerde et al., 1998).

= k[u] (47 ag + Afag) /2. (1.14)

1.5 Régime non linéaire : méthode des perturbations simplifiée

La méthode des perturbations (Nayfeh, 1973) a été utilisée par plusieurs auteurs pour décrire
le régime faiblement non-linéaire des instabilités d’interface (Ingraham, 1954; Haan, 1991; Zhang
et Sohn, 1997, 1999; Velikovich et Dimonte, 1996). Quelques modéles ont également été proposés
pour le régime fortement non-linéaire (Alon et al., 1995; Ramshaw, 1998) en assimilant l'interface
a un champ de « bulles » ou « aiguilles » dont ils ont étudié 1’évolution. Zhang et Sohn (1997)
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développent une méthode de perturbation en exprimant chaque quantité physique sous la forme
d’une série ou chaque terme est proportionnel a un petit parametre (plus petit que 1). Le
petit parametre est ici agk, oll ag et k sont respectivement ’amplitude et le nombre d’onde du
défaut de l'interface pris au début de la phase non-linéaire. Le n®™¢ terme de chaque série est
considéré proportionnel a (apk)™ et est donc négligeable par rapport aux termes d’ordre inférieur.
Les quantités physiques ainsi exprimées sont introduites dans les équations hydrodynamiques
décrivant 1’évolution de l'interface. Apres regroupement des termes du méme ordre, le systeme
est résolu a chaque ordre. Cette méthode devient rapidement tres lourde, et Zhang et Sohn
ne lont poussée qu'a lordre 4 (Zhang et Sohn, 1997). Par ailleurs, il apparait que le petit
parametre agk est toujours multiplié par le temps ¢. Ainsi, les développements en puissance
de apk se transforment en développements en puissance de agkt, et lorsque ¢ devient grand,
I’ensemble agkt n’est plus petit devant 1. L’association du petit parametre, dans une théorie
des perturbations, et d’une quantité pouvant étre aussi grande que ’on veut, ici le temps ¢,
est appelé « terme séculaire » par Bender et Orszag (1978). En ce qui nous concerne, ce terme
s’écrit apkot (o étant proportionnel a la valeur asymptotique du taux de croissance linéaire).
C’est ce terme agkot qui doit dorénavant rester inférieur & 1. D’aprés Bender et Orszag (1978),
en présence de termes séculaires dans la résolution de la méthode des perturbations, on peut ne
conserver a chaque ordre que le terme séculaire de degré le plus élevé. Il en résulte, en ce qui
nous concerne, une grande simplification des calculs et les termes d’ordre élevé sont facilement
atteints. La détermination des potentiels de vitesse et de la forme de l'interface a 'ordre n, qui
nécessitait 'intégration de 3 x (n + 1) systémes a 3 inconnues polynomiales de degré n dans la
théorie classique, est réduite a la résolution de 3 x (n + 1) systémes algébriques a 3 inconnues
réelles. Nous avons programmé cette résolution a l'aide du logiciel Mathematica.

Cette tres grande simplification de la méthode a permis de traiter des interfaces monomodes
mais aussi multimodes. Par exemple, la figure 1.5 montre 1’évolution temporelle de ’amplitude
de trois modes, notés k1, ko et ks, caractérisant la perturbation initiale de I'interface. Les lignes
en pointillés correspondent aux résultats de la méthode des perturbations simplifiée, développée
a l'ordre 7, alors que les symboles représentent les résultats de la simulation numérique réalisée
A l'aide du code CADMEE. Comme on peut le voir, théorie simplifiée et modélisation sont en
bon accord : les deux méthodes montrent 'interaction des modes et la forte réduction de I'am-
plitude du mode k7 suite a cette interaction. La simplification de I’écriture des résultats a permis
d’identifier une famille d’interfaces équivalentes, définie par ak? = constante. La connaissance
de I’évolution de 'amplitude d’une interface donne acces a I’évolution de toutes les interfaces
de la méme famille. Cette similitude, établie théoriquement dans le seul régime faiblement non-
linéaire, semble, d’aprés les simulations CADMEE, toujours valable dans le régime fortement
non-linéaire (Vandenboomgaerde et al., 2002).

1.6 Transition a la turbulence

Je me suis ensuite intéressée a la transition a la turbulence grace aux résultats d’expériences
novatrices réalisées au CEA /Vaujours-Moronvilliers (Poggi, 1998; Poggi et al., 1998). Dans ces
expériences, un nouveau diagnostic, la vélocimétrie Doppler laser, a permis de mesurer la vitesse
instantanée de I’écoulement. Une telle information fournit apres traitement le niveau d’énergie ci-
nétique turbulente dans la zone de mélange. Les mesures expérimentales ont montré qu’une zone
de mélange turbulente est générée par ’onde de choc incidente, régime turbulent que nous avons
reproduit par des simulations 2D. La figure 1.6 montre I’évolution temporelle de la composante
longitudinale du vecteur vitesse du fluide mesurée (points) et simulée (courbe en traits continus).
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FIGURE 1.5 — Evolution temporelle de Pamplitude de trois modes, notés k1, ko et ks, caractérisant
la perturbation initiale de l'interface. Les lignes en pointillés correspondent aux résultats de la
méthode des perturbations simplifiée, développée a l'ordre 7, alors que les symboles représentent
les résultats de la simulation numérique réalisée a I’aide du code CADMEE (Vandenboomgaerde
et al., 2002).

Est également représentée sur cette figure la solution des relations de Rankine-Hugoniot (courbe
en pointillés). Comme on peut le voir, entre I’écoulement théorique pouvant étre calculé analy-
tiquement et celui observé expérimentalement, de nombreux phénomeénes viennent s’interposer.
Ainsi, le développement de couches limites derriére I'onde de choc incidente entraine une accé-
lération de ’écoulement moyen dans le tube a choc (Zeitoun et Imbert, 1979). Grace au modeéle
algébrique de turbulence implanté dans CADMEE, on a pu restituer a la fois cette accélération
mais également les structures en A\ dues a 'interaction onde de choc/couche limite (Fig. 1.7).
Le travail présenté dans ce paragraphe a fait I'objet d’une publication (Migler et Gauthier,
2000) jointe en Annexe B de ce mémoire.

1.6.1 Analyse statistique

Une étude rigoureuse des propriétés statistiques du mélange turbulent induit par 'TRM
compressible nécessiterait, en toute rigueur, une moyenne d’ensemble sur plusieurs simulations
numériques. Chaque simulation étant excessivement cofiteuse en temps de calculs et en place
mémoire, cela n’a pas pu étre réalisé : nous n’avons utilisé qu'une seule simulation a haute réso-
lution. De plus, nous avons supposé que le mélange était homogene selon la direction transverse
y. La vitesse instantanée v(z,y,t) moyennée selon la direction y s’écrit :

1 N
NZ v (z, jAy,t). (1.15)

Pour les écoulements incompressibles, les fluctuations turbulentes v’ de la vitesse v s’expriment
de la fagon suivante :

v (z,y,t) = v (2, y,t) —v(2,t), (1.16)
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FIGURE 1.6 — Evolution temporelle de la composante longitudinale du vecteur vitesse du fluide
en un point situé au centre du tube a choc et a 125.5 mm de la position initiale de 'interface. Les
points correspondent aux mesures expérimentales par vélocimétrie Doppler laser, la courbe en
traits continus, au résultat de la simulation numérique avec prise en compte des couches limites
turbulentes et la courbe en pointillés, a la solution des relations de Rankine-Hugoniot (Miigler
et Gauthier, 2000).
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FIGURE 1.7 — Clichés strioscopiques expérimental (a) et numérique (b) a un instant ¢ juste apres
I'interaction entre la zone de mélange et le premier choc réfléchi au fond du tube. A cause de son
interaction avec la couche limite, le choc transmis dans le SFg adopte une structure de « choc
en A » (Migler et Gauthier, 2000).
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alors que pour les écoulements compressibles, les fluctuations turbulentes v” de la vitesse s’ex-
priment en utilisant la moyenne de Favre :

v’ (x,y,t) =v(x,y,t) — 0 (x,t), (1.17)

ou la vitesse moyenne o (z,t) est définie par :

b (1) = 228 (1.18)

La figure 1.8(a) montre les profils d’énergie cinétique turbulente K = u”;u”;/2 & différents
instants. On voit clairement sur cette figure la création d’énergie cinétique turbulente apres in-
teraction de 'onde de choc incidente avec l'interface. L’amplitude maximale Ko de ces profils
décroit par diffusion et dissipation au fur et & mesure que la zone de mélange se déplace dans
le tube & choc. Cette décroissance suit une loi de puissance en (x — x9)~ 3%, xg étant la po-
sition initiale de l'interface. Comme la vitesse moyenne de la zone de mélange est a peu pres
constante, on obtient donc : Kmax(t) o 7135, Cette loi de décroissance, bien qu’obtenue & par-
tir de simulations 2D, est en bon accord avec la théorie de Kolmogorov selon laquelle I’énergie
cinétique d’une turbulence isotrope libre 3D dans un fluide incompressible décroit selon une loi
de puissance t~¢, avec a = 10/7 (Kull, 1991). Par ailleurs, d’autres publications basées sur des
calculs (Lesieur, 1997) ou sur des expériences (Mohamed et Larue, 1990) donnent o = 1,38 ou
a=1,3.

1.6.2 Comportement de ’enstrophie

Une quantité souvent utilisée pour caractériser la turbulence 2D est la densité d’enstrophie
Q=1/2 |u7\2 Cette quantité est I’analogue d’une I’énergie cinétique de turbulence calculée non
a partir de la vitesse mais a partir de la vorticité & = V x @ dont I’équation d’évolution a déja
6té rappelée au § 1.2 (cf. Eq. (1.3)). La figure 1.8(b) montre les profils Q(x) de Penstrophie
moyennée selon la direction transverse y, a différents instants apres le passage du choc incident.
Comme déja observé pour l'energie cinétique turbulente, ’amplitude maximale de ces profils
Qunae décroit au fur et a mesure que la zone de mélange se déplace dans le tube a choc selon
la loi Qnae(t) o< t72. Cette loi autosemblable de I’enstrophie moyenne est en accord avec les
résultats théoriques et numériques de Batchelor dans le contexte d’'une turbulence compressible
libre (Batchelor, 1969). Nos résultats ont montré que c’était le terme barocline qui était le terme
prépondérant dans la production d’enstrophie (Miigler et Gauthier, 2000), résultats en accord
avec d’autres simulations 2D (Passot et Pouquet, 1987). Ce comportement est donc différent
de celui d’écoulements 3D ol ce sont les termes d’étirement et de dissipation visqueuse qui
produisent le plus d’enstrophie (Kida et Orszag, 1990).
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FIGURE 1.8 — Profils spatiaux de (a) ’énergie cinétique turbulente et de (b) 'enstrophie, a
différents instants apres l'interaction de 'onde de choc incidente avec l'interface et avant le
retour du choc réfléchi au fond du tube (Miigler et Gauthier, 2000).
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2

Modélisation des écoulements de
surface et souterrains

L’étude du cycle de 'eau, ou hydrologie au sens large, est habituellement divisée en trois
disciplines distinctes : la météorologie, I’hydrologie de surface et I'hydrogéologie. Que ce soit
d’abord & la Direction des Etudes Nucléaires (DEN) ou ensuite & la Direction des Sciences de
la Matiere (DSM) du CEA, je me suis intéressée d’une part a la modélisation du ruissellement
de surface et d’autre part, aux écoulements en milieu souterrain. Dans ce chapitre, je présente
donc dans un premier temps mes travaux de modélisation du processus de ruissellement sur une
parcelle de sol nu. La méthode adoptée est une méthode déterministe consistant a résoudre une
forme simplifiée des équations de Saint-Venant. J’illustre ensuite mes travaux de modélisation en
hydrogéologie réalisés dans le cadre des études concernant le stockage en profondeur des déchets
nucléaires. Il s’agit ici de résoudre les équations de Darcy pour les écoulements en milieux poreux
saturés en eau.

Les perspectives de ce travail de modélisation du cycle de ’eau seront évoquées dans la
troisiéme et derniere partie de ce mémoire. Elles concernent la résolution numérique du couplage
spatial et temporel du ruissellement, de I'infiltration et de la circulation de nappe (cf. Partie 3,

§3).

2.1 Du modele de Manning pour la modélisation des écoule-
ments de surface

2.1.1 Problématique

Les écoulements de surface sont généralement modélisés par les équations de Saint-Venant
ou ses formes simplifiées. Dans ces équations, la résistance hydraulique, caractérisée par un pa-
rametre de rugosité, constitue un parametre clef qui détermine la hauteur et la distribution de
la lame d’eau qui ruisselle. Les relations couramment utilisées pour définir la dépendance entre
la vitesse, la rugosité du sol et la hauteur de la lame d’eau dans les écoulements de surface sont
issues de travaux anciens décrivant les écoulements dans des canalisations partiellement remplies
(modele de Darcy-Weisbach) et dans des canaux (modele de Manning et de Chezy). Ces lois
supposent un écoulement uniforme, paralléle a la surface du sol et de largeur constante, et une
rugosité de surface homogene et aléatoire. Ces conditions restrictives ne sont jamais vérifiées
lorsque 1’écoulement s’effectue sur un sol naturel (Smith et al., 2007). En général, le caracteére
perturbé de ’écoulement et I'influence grandissante de la rugosité a mesure que ’épaisseur de
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la lame d’eau diminue contribuent & un systeme d’écoulement bien plus complexe que les condi-
tions unidimensionnelles des écoulements en conduite pour lesquels ces théories ont été établies.
A partir de la compilation de travaux théoriques et expérimentaux, Lawrence (1997) avance
I’hypothese selon laquelle I’hydrodynamique de la lame d’eau sur un sol rugueux dépend prin-
cipalement du taux d’inondation, défini comme étant le rapport entre la hauteur d’eau et la
taille des rugosités. Cet auteur propose un modele heuristique basé sur la loi de Darcy-Weisbach
avec un coefficient de frottement dépendant de la hauteur de la lame d’eau et du taux d’inonda-
tion. A partir de Dobservation de 'impact de la végétation sur l’écoulement, Jain et al. (2004)
proposent également une loi empirique, mais cette fois basée sur la relation de Manning avec
un coefficient de rugosité variant en fonction de la hauteur de la lame d’eau selon une loi de
puissance (Tsihrintzis, 2001).

Reprenant le travail initié par Sylvain Weill (2007) et Jérémy Patin (2011) au cours de leur
these sous la direction d’Emmanuel Mouche (CEA/LSCE), j’ai testé ces différents modeéles pour
simuler le champ de vitesse mesuré lors d'une expérience menée sur une parcelle de 40 m? sous
pluie simulée. Il s’agit d’une expérience réalisée par Olivier Planchon (IRD) sur le site de Thies,
au Sénégal (Tatard et al., 2008; Miigler et al., 2011). Dans cette expérience (cf. §2.1.3), la vitesse
instantanée dans la lame d’eau a été mesurée localement en différents points et plusieurs expé-
riences de tracage ont été effectuées : injection de traceur en un point et mesure de la courbe
de restitution a I'exutoire de la parcelle. Le modéle mis en place permet de tester différentes
formulations du coefficient de frottement (cf. §2.1.2) par calage sur des données d’écoulement
(données locales) et de transport (données intégrées ou globales). Les résultats montrent 1'im-
portance de la description spatio-temporelle fine du milieu (de I'ordre du centimetre et de la
seconde) pour la simulation du champ de vitesse de ruissellement (Miigler et al., 2011; Patin,
2011).

Les résultats présentés dans les paragraphes suivants ont fait ’'objet d’un article (Migler et al.,
2011) joint en Annexe C de ce mémoire.

2.1.2 Un nouveau modele de rugosité
Modélisation de l’écoulement de surface

L’écoulement de surface est modélisé a ’aide d’une formulation simplifiée des équations de
Saint-Venant, I’équation de 1'onde diffusante :

oh
5t (hd)=R-1. (2.1)

Dans cette équation, h est la hauteur d’eau, 7, la vitesse d’écoulement moyennée verticalement,
R, le taux de précipitation et I, celui d’infiltration.
Les termes d’inertie étant négligés, la conservation des moments s’écrit (Wasantha Lal, 1998;
Weill et al., 2009) :

Spi =50 — 8612
Dans cette expression, I'indice ¢ correspond aux directions x ou y, Sy; représente la pente de
friction selon la direction 4, Sp; la pente topographique et z, la cote topographique.
De nombreuses expressions relient la vitesse a la pente de frottement (Kirkby, 1978). On peut
les exprimer sous la forme générique suivante :

= —Vl- (Zs + h) N (2.2)

U; = Oéhﬂ Sfﬂ‘, (23)
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ou u; est la composante selon la direction ¢ de la vitesse locale moyennée sur la hauteur d’eau
(i = x ou y), et ou les parametres a et § caractérisent la loi de frottement. Un choix judicieux
de a et de 8 fournit les expressions classiques de Darcy-Weisbach et de Manning-Strickler.
Lorsque le gradient de hauteur de lame d’eau est faible devant la pente topographique du sol,
on peut réécrire (Hromadka et Lai, 1985) :

on’
V'S

La combinaison des équations (2.1) et (2.4) fournit :

oh ahftl
at§%<%g>€%+m=RL (2.5)

Nous avons comparé quatre modeles caractérisés par une méme loi de frottement Eq. (2.3) avec
B=1/2et a=(8g/f(h)"?, mais avec différentes expressions pour le coefficient de frottement
f(h). Ces quatre modeles sont les suivants :

Vi(zs +h). (2.4)

Uy = —

(i) Modéle de Darcy-Weisbach (DW) : f(h) = cste.
Ce modele correspond au modele classique de Darcy-Weisbach, caractérisé par un seul para-
metre : la valeur constante du coefficient de frottement f.

(ii) Modéle de Manning d n constant : f(h) = 8gn®/h/3.
Ce modele correspond au modele classique de Manning, caractérisé par un seul parametre : la
valeur constante du coefficient de rugosité n généralement appelé coefficient de Manning.

(iii) Modéle de Manning d n variable : f(h) = 8g(n(h))?/h'/3.

Ce modele est I'analogue du modeéle de Manning mais avec un coefficient de rugosité n(h) qui
dépend de la hauteur d’eau (Kadlec, 1990; Tsihrintzis, 2001; Jain et al., 2004). Nous avons choisi
pour n(h) la formulation proposée par Jain et al. (2004) :

h —€

n(h) = ng (h) pour h < hg et n = ng pour h > hy. (2.6)
0

Les trois parametres de ce modele sont la valeur minimale ng du coefficient de Manning, 1’expo-

sant € et la hauteur d’eau hg a partir de laquelle n est supposé constant.

(iv) Modéle de Lawrence :

f(h) est exprimé en fonction du taux d’inondation A = h/h., ou h. représente 1’échelle caracté-
ristique de la rugosité de surface. Cette approche intégre le fait que I’épaisseur de la lame d’eau
est souvent de l'ordre de grandeur de la rugosité de surface. Lawrence (1997) distingue trois
régimes différents d’écoulement en fonction des valeurs de ce taux d’inondation :

- Lorsque h << h¢, le régime est qualifié de « partiellement submergé » et f s’exprime ainsi :

f= 8PCp min <7T /\> , (2.7)

T 4’

ou Cp est le coefficient de trainée des éléments rugueux (pris égal a 1 par Lawrence (1997)) et
ou P est la portion de surface du sol (en %) couverte par les éléments grossiers.
- Dans le régime « marginalement submergé » (h = h.), les éléments présents a la surface du
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sol sont immergés mais la perturbation associée a leur présence affecte tout le champ vertical
de vitesse de I’écoulement. Lawrence (1997) traduit ce comportement par une décroissance du
coefficient de frottement avec le taux d’inondation selon la relation :

10
- Dans le régime « totalement submergé » (h >> h.), les éléments présents a la surface du sol
sont largement noyés sous la lame d’eau et Lawrence (1997) adopte I'approche hydraulicienne
classique pour un écoulement turbulent :

1
(1,64 + 0,803 x InA)*

f = (2.9)
Les deux parametres du modele de Lawrence sont donc le pourcentage de couverture P et
I’échelle caractéristique de rugosité he.

Modélisation du transport de traceur

Le transport du traceur dans la lame d’eau qui ruisselle en surface est modélisé a 'aide
d’une équation de type advection-diffusion moyennée sur 1’épaisseur de la lame d’eau (Weill
et al., 2009) :

Ohc =

v + V. (hﬁc — D?c) = —Ic, (2.10)
ou c est la concentration moyennée sur I’épaisseur de la lame d’eau, 7, la vitesse de ruissellement,
D le tenseur de diffusion-dispersion et —Ic le terme puits de concentration dii & I'infiltration.
Les équations (2.5) et (2.10) sont résolues a 'aide du code Cast3M par une méthode des éléments
finis mixtes hybrides (Dabbene, 1998; Bernard-Michel et al., 2004).

2.1.3 Validation du modeéle sur une expérience de ruissellement et de tracage

Les quatre modeles de rugosité présentés au paragraphe précédent ont été testés en simulant
des expériences réalisées par Olivier Planchon (IRD) a Thies, au Sénégal, sur une parcelle de
40 m? et 1% de pente. Les expériences se sont déroulées sur plusieurs jours, avec successivement
une étape de préparation du sol, des pluies simulées préliminaires, une expérience de tragage et
une expérience de mesures des vitesses instantanées (Tatard et al., 2008; Miigler et al., 2011). La
topographie a été mesurée avant et apres chaque expérimentation, avec une précision verticale de
0,5 mm et une résolution horizontale de 5 cm longitudinalement et 2,5 cm transversalement. Les
expériences de mesure de vitesses instantanées ont consisté a mesurer localement (en 62 points)
les vitesses d’écoulement dans la lame d’eau une fois I’état permanent atteint (Tatard et al.,
2008). Les expériences de tracage, quant a elles, ont consisté & injecter un traceur constitué d’un
mélange de sels non réactifs en différents points a la surface de la parcelle, puis a mesurer a
I’exutoire la conductivité de ’eau ruisselée.

Dans un premier temps, nous avons simulé I’expérience de mesures de vitesses instantanées,
comme cela a déja été fait par Tatard et al. (2008). Les parametres des modeles de rugosité
ont été calibrés en minimisant l’erreur moyenne quadratique (RMSE pour « Root Mean Square
Error ») entre les vitesses mesurées et celles simulées. Les valeurs obtenues sont résumées dans le
tableau 2.1, ou sont également rappelés les résultats de Tatard et al. (2008) obtenus avec le code
PSEM 2D. Comme le montrent les figures 2.1(a) et (c), les modeles de Darcy-Weisbach et de
Manning sous-estiment les vitesses les plus fortes. Ce comportement a déja été observé par Tatard
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TABLE 2.1 — Parametres des différents modeles de rugosité optimisant ’erreur moyenne quadra-
tique (RMSE) entre vitesses mesurées et simulées.

Modele Parameétres RMSE (m s71)

Darcy-Weisbach (DW) f=02 3,2 x 1072

Lawrence P =30% et h. = 0,25 mm 2,8 x 1072

Manning n=0,02sm~1/3 3,1x 1072

Manning avec n variable ng =0, 013sm /3, ho=3 mm et € = 1/3 2,6 x 1072

PSEM 2D DW f=0.26 3,1x 1072

PSEM 2D DW f variable voir Tatard et al. (2008) 3,1 x 1072
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FIGURE 2.1 — Vitesses simulées en fonction des vitesses mesurées pour les différents modeles de
rugosité (a) Darcy-Weisbach, (b) Lawrence, (¢c) Manning et (d) Manning & n variable (Miigler
et al., 2011).

et al. (2008). Pour y remédier, ces auteurs proposent d’utiliser un coefficient de frottement de
Darcy-Weisbach variable dans ’espace mais calibré de fagon arbitraire. L’utilisation de modeles
de rugosité qui dépendent de la hauteur d’eau (telles que les lois de Lawrence et de Manning &
n variable) corrige naturellement ce probleme (Figs. 2.1(b) et (d)). En effet, dans ces modéles,
lorsque la hauteur d’eau est grande, le frottement diminue et donc la vitesse augmente.

La topographie et la rugosité de la surface de la parcelle ayant évolué sous l'effet de pluies
intermédiaires, les valeurs des parametres des modeles obtenues apres optimisation sur les ex-
périences de mesures de vitesses n’ont pas pu étre utilisées pour les simulations numériques des
expériences de tracage. Ces parameétres ont donc été a nouveau calibrés en utilisant les résultats
expérimentaux de l'injection de traceur dans la rigole principale, 1a ou la vitesse est la plus
importante (point D sur la figure 2.2(b)). Les figures 2.2(a)-(b) représentent respectivement les
variations du coefficient de frottement en fonction de la hauteur d’eau et la répartition spatiale
de ce coefficient & la surface de la parcelle pour les quatre modeles apres calibration. Les plus
fortes variations des coefficients de frottement s’observent dans les zones de faible hauteur d’eau
et c’est pour le modele de Manning a n variable que les contrastes sont les plus élevés. Pour les
modeles classiques de Darcy-Weisbach et de Manning a un seul parametre, une diminution du
coefficient de rugosité entraine logiquement une augmentation des vitesses et donc une arrivée
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FIGURE 2.2 — Coefficients de frottement pour les différents modeles de rugosité testés (a) en
fonction de la hauteur de la lame d’eau et (b) en fonction de la position & la surface de la
parcelle. Les quatre points blancs, nommés D, E, G et I, indiquent les quatre zones d’injection
de traceur discutées dans ce document. Les parametres utilisés dans les modeles de rugosité
correspondent a ceux obtenus apres calibration de ’expérience d’injection en D.

TABLE 2.2 — Parametres des différents modeles de rugosité optimisant la restitution du traceur
injecté en différents points a la surface de la parcelle.

Point Darcy-Weisbach Lawrence Manning  Manning avec n = n(h)
d’injection f he (mm) P (%) n(sm™='3) ng(sm~=Y3) ho(mm) e
D 0,1 0,5 0-—100 0,018 0,018 3 1/3
E 0,2 0,5 13 0,018 0,018 3 1/3
G 0,4 0,5 30 0,025 0,018 3 1/3
I 0,4 0,5 30 0,025 0,018 3 1/3
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FI1GURE 2.3 — Courbes de restitution de traceur a ’exutoire de la parcelle aprés injection aux
points D, E, G et . Les points bleus correspondent aux mesures de conductivité et les courbes
rouges aux simulations avec le modele de Manning avec n(h) = 0,018 x (h/0,003)~/3.

plus rapide du traceur a ’exutoire. Lorsqu’il est injecté au point D dans la rigole centrale, le
traceur est transporté dans une lame toujours épaisse et donc dans des zones ou le modele de
Lawrence est indépendant du parametre P (régime « totalement submergé »). Pour la méme
raison, dans le modele de Manning & n variable, les fortes hauteurs d’eau impliquent n(h) = ny,
et donc un comportement analogue a celui du modele classique de Manning. On retrouve donc
logiquement la méme valeur de coefficient de rugosité pour les deux modeles (Tab. 2.2).

Les différents parametres des quatre modeles de rugosité sont ensuite calibrés a ’aide des
autres expériences de tragage aux points E, G et I (Tab. 2.2). Pour les lois de Darcy-Weisbach et
de Manning, chaque calibration conduit & une valeur différente du parametre. Selon que le traceur
est injecté dans une rigole (points D et E) ou sur un monticule (points G et I), le coefficient de
frottement est faible ou fort. Le modele de Lawrence, quant a lui, nécessite différentes valeurs
du pourcentage P de couverture du sol par les éléments les plus rugueux. Finalement, seul le
modele de Manning a n variable permet de calibrer ’ensemble des expériences de tragage avec
le méme jeu de parameétres (Fig. 2.3). De plus, les valeurs obtenues pour les parameétres h,
et € sont les mémes que celles ayant permis de calibrer I’expérience de mesures des vitesses
instantanées. Seul le parametre ng varie légerement d’un type d’expérience a l'autre et traduit
la diminution de la rugosité en surface de parcelle apres plusieurs pluies successives. Ce modele
plutét phénoménologique semble donc décrire correctement le phénomene de rugosité dépendant
de la hauteur de lame d’eau.

Finalement, les expériences sur parcelle sous pluie simulée de mesure des vitesses de ruis-
sellement et de tracage nous ont permis de tester quatre modeles reliant vitesse, rugosité et
hauteur de lame d’eau. La confrontation entre les expériences et les simulations permet de tirer
les conclusions suivantes :

— Les deux modeles couramment utilisées et qui reposent sur un coefficient de frottement
ou de rugosité constant (modeles de Darcy-Weisbach et de Manning) sous-estiment les
vitesses élevées.

— Le modele de Lawrence permet de modéliser de facon satisfaisante les vitesses locales
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instantanées mais, par contre, un méme jeu de parametres ne permet pas de restituer
les différentes expériences de tracage. Les hétérogénéités au sein de la parcelle peuvent
expliquer la nécessité d’utiliser des jeux de parameétres dépendant du point d’injection
considéré.

— Seul le modele de Manning avec un coefficient de Manning dépendant de la hauteur de la
lame d’eau donne de bons résultats a la fois pour les expériences de mesures de vitesses
et pour celles de tragage. De plus, les valeurs obtenues pour les parametres du modele
peuvent étre corrélées a des grandeurs physiques comme la granulométrie du sol.

Cette confontation entre expériences et modeles illustre la pertinence de réaliser des ex-
périences a petite échelle et correctement instrumentées; de telles expériences permettent de
remettre en question des modeles largement utilisés dans la communauté scientifique et d’en
batir et d’en valider de nouveaux. Dans le cas présent, les expériences de 'IRD ont permis de
montrer les limites des modeles de Darcy-Weisbach et de Manning et la nécessité de considérer
un coefficient de rugosité variable en fonction de la hauteur de la lame d’eau.

2.2 Modélisation des écoulements souterrains

2.2.1 Problématique du stockage de déchets radioactifs

Le concept de stockage de déchets nucléaires en formation géologique profonde repose sur
la mise en place d’une succession de barriéeres : le colis de déchets nucléaires, son surconteneur,
la barriere ouvragée et la roche hote. Les radioéléments sont initialement confinés au sein de
la premiere barriére (colis, surconteneur) mais lorsque le colis est attaqué par 'eau du site de
stockage, des radioéléments peuvent s’en échapper. Le role de la barriere ouvragée, puis de la
roche hote, est de retarder la migration des radioéléments et ainsi de limiter leur flux vers I’hy-
drospheére et la biosphere. L’enjeu sociétal majeur du stockage en formation géologique profonde
réside dans le fait qu’il faut prendre en compte de trés grandes échelles de temps (plusieurs
dizaines, voire centaines de milliers d’années) et d’espace (plusieurs km?). La modélisation et
les simulations numériques associées sont donc des outils essentiels pour comprendre les com-
portements géochimiques et les mécanismes de transport dans ces systéemes complexes et pour
prédire leur évolution future.

Dans le cadre des études concernant le stockage en profondeur des déchets nucléaires, il est
donc essentiel de bien comprendre les phénomeénes possibles de transfert ou migration dans les
formations géologiques. Parce que trés peu perméables, les formations géologiques argileuses ont
été retenues comme bonnes candidates pour le stockage et ont par conséquent fait I’objet de
nombreuses études. Aussi, pour pouvoir prévoir leur réponse a la présence d’un stockage, il est
nécessaire de caractériser les propriétés physiques et chimiques de ce type de roches, telles que la
perméabilité, la porosité et la conductivité thermique. J’ai ainsi eu 'opportunité de travailler sur
différents sites argileux, comme (i) le site de Bure (Meuse/Haute-Marne), ot ’Agence Nationale
pour la gestion des Déchets RAdioactifs (ANDRA) a implanté son laboratoire de recherche
souterrain destiné aux recherches sur le stockage des déchets radioactifs en couche géologique
profonde, (ii) le site du Mont Terri, dans les Alpes suisses, ou la NAGRA (I’équivalent suisse de
I’ANDRA) réalise des expériences pour déterminer les propriétés et le comportement des roches
argileuses sous contrainte hydraulique, thermique et géochimique, et (iii) le site de Tournemire
(Aveyron) ou I'Institut de Radioprotection et de Sireté Nucléaire (IRSN) a aménagé une station
expérimentale dans un ancien tunnel ferroviaire désaffecté creusé dans une épaisse formation
argileuse.
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En ce qui concerne le site de Bure, j’ai réalisé la simulation du fonctionnement global d’un
site de stockage en m’intéressant au relachement d’iode 129. Ce travail a permis de confronter
le code Cast3M a une configuration réaliste 3D de calcul de transport de radioéléments, a la fois
autour d’un ouvrage (une alvéole de stockage) mais aussi dans le milieu géologique constitué de
différentes couches, elles-mémes constituées de zones aux propriétés hydrauliques et de transport
a tres fort contraste spatial (plusieurs ordres de grandeur). Les problémes numériques rencontrés
ont mis en évidence certaines limites du code Cast3M (probléemes de monotonie, de temps
calculs) et ont servi de base pour le développement de nouveaux schémas numériques comme un
schéma de convection décentré de type volumes finis pour mieux décrire les écoulements dans
les couches géologiques les plus perméables. Les résultats ont permis de participer avec succes
aux benchmarks internationaux organisés par le Groupement de Recherche en Modélisations
Mathématiques et Simulations Numériques liées aux problemes de gestion des déchets nucléaires
(benchmarks COUPLEX du GdR Momas) (Bernard-Michel et al., 2004).

Sur le site suisse du Mont Terri, j’ai réalisé a ’aide du code Cast3M la modélisation 3D
détaillée de 'expérience HE-C de diffusion thermique réalisée par ’ANDRA. Cette expérience a
consisté a mesurer en continu pendant plusieurs mois ’élévation de la température en plusieurs
points autour d’un élément chauffant introduit dans le massif argileux. L’utilisation combinée
de techniques de simulations inverses et de réseaux de neurones (logiciels KALIF et NEMO
développés au CEA/DEN) a permis de déterminer les conductivités thermiques longitudinales
et transversales du milieu argileux. Ayant choisi d’axer ce chapitre sur I’hydrologie de surface
et souterraine plutot que sur le couplage avec la thermique, je ne présenterai pas ces travaux et
renvoie le lecteur intéressé aux deux articles publiés sur ce sujet (Migler et al., 2006; Cartalade
et al., 2007).

Dans ce mémoire, j’ai en effet choisi de présenter un de mes travaux de modélisation qui
illustre une fois encore 'importance de la synergie entre modélisation, simulations numériques
et expériences. Ce travail s’inscrit dans la problématique du creusement d’un site de stockage
de déchets nucléaires en couche géologique profonde et s’intéresse plus précisément aux modifi-
cations de ’hydraulique souterraine du site induites par ce creusement.

2.2.2 Modélisation des écoulements autour d’un ouvrage

Le site de Tournemire a été retenu par 'IRSN pour aménager une installation expérimentale
car il présente l'intérét d’étre constitué d’une épaisse formation argileuse, d’age jurassique, de
plus de 250 metres d’épaisseur, surmontée par 270 metres de calcaires. Les conditions géotech-
niques et hydrogéologiques y sont par conséquent assez représentatives des conditions réelles
d’une argile qui serait située en profondeur pour un vrai stockage. La station expérimentale a
été installée dans un ancien tunnel ferroviaire creusé en 1888. En 1996, soit plus d’un siecle apres
I’ouverture du tunnel, deux galeries ont été creusées perpendiculairement a ’axe du tunnel. Les
longueur, hauteur et largeur de chacune de ces galeries sont respectivement égales a 30 m, 4 m
et 3,7 m.

L’évolution de la charge hydraulique autour des ouvrages est modélisée a I'aide de ’équation
de diffusivité (de Marsily, 1994) :

0 =
S - V. (K?h) =0, (2.11)
ol h est la charge hydraulique, S, le coefficient d’emmagasinement et K , le tenseur de perméa-

bilité. Le champ de perméabilité hétérogene (de 10714 & 10~ ms™!) a été modélisé en se basant
a la fois sur des mesures in situ et sur des mesures en laboratoire sur échantillons de roches.



52 Chapitre 2. Modélisation des écoulements de surface et souterrains

450
470
490
500
510
515
520
525
530
535
540
545
550
555
560
580
600

450 450
470 470
490 490
500 500
510 510
515
520
525
530
535
540
545
550
555
560
580
600

515
520
525
530
535
540
545
550
555
560
580
600

10 ‘

FIGURE 2.4 — Cartes des charges hydrauliques ((a)-(c)) et cartes des variations de charges ((d)-
(f)) cinq ans apres le creusement des galeries du site de Tournemire, (a) et (d) dans le plan
vertical contenant 1’axe du tunnel, (b) et (e) dans le plan vertical contenant I’axe des galeries et
(c) et (f) dans le plan horizontal contenant les ouvrages (Miigler et al., 2004a).

Il tient compte de la présence d'une zone fracturée. L’équation (2.11) est résolue avec le code
Cast3M en utilisant la méthode des éléments finis mixtes hybrides (Dabbene, 1998). Le maillage
3D utilisé est constitué d’environ 35 000 mailles de tailles variant de 8 m? & 3000 m? & mesure
qu’on s’éloigne des ouvrages (Miigler et al., 2004a).

Différentes simulations ont été réalisées : (i) une premiere simulation du milieu géologique
seul, pour avoir un état du régime hydraulique permanent avant creusement du tunnel, (ii)
une seconde simulation apres creusement du tunnel pour avoir un état du nouveau régime
hydraulique permanent et (iii) une troisieme simulation apres creusement des galeries pour
avoir I'état instationnaire actuel. La figure 2.4 illustre la perturbation du champ de charge
hydraulique induite cinq ans apres le creusement des galeries. Ces figures montrent clairement
I’extension dans le temps de la zone perturbée autour des ouvrages. La zone perturbée est plus
étendue a louest ou argile est fracturée et donc plus perméable. Selon 1’équation (2.11), la
longueur caractéristique de diffusion de la perturbation est de 'ordre de /Dt ot D = K /Ss est
la diffusivité hydraulique (m?s~!). Aprés cinq ans, cette longueur théorique vaut respectivement
1,8 et 18 m dans les zones non fracturée et fracturée, valeurs en bon accord avec celles trouvées
par la simulation (Figs 2.4(e)-(f)). Par contre, suffisament loin des ouvrages, on vérifie que le
milieu géologique n’a pas été perturbé. Les résultats des simulations ont pu étre comparés aux
mesures de charges hydrauliques (Boisson et al., 1998). La figure 2.5 montre le profil vertical
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FIGURE 2.5 — Profils verticaux des charges hydrauliques calculées ou mesurées a ’aplomb de la
station expérimentale. Les courbes représentent les charges simulées avant (courbe en pointillés)
et longtemps apres (courbe en traits continus) le creusement du tunnel. Les symboles corres-
pondent aux mesures expérimentales effectuées plus d’un siecle apres creusement (Miigler et al.,
2004a).

de la charge hydraulique & aplomb de la station expérimentale, avant (courbe en pointillés) et
apres (courbe en traits continus) le creusement du tunnel. Les symboles représentent les mesures
expérimentales parfois entdchées d’importantes barres d’erreurs. Les résultats des simulations
s’inscrivent bien dans ce nuage de points expérimentaux et montrent clairement la décompression
hydraulique du milieu apreés creusement du tunnel. La zone la plus affectée (zone délimitée par
les deux droites horizontales en pointillés sur la figure 2.5) a une extension verticale de 35 m,
soit environ 15 m de part et d’autre du tunnel, ce qui correspond a environ trois fois la hauteur
du tunnel.

Ce travail de modélisation, certes assez technique, a été 'occasion de tester les capacités du
code Cast3M pour simuler les écoulements souterrains. En modélisant I'impact hydraulique sur la
formation argileuse du creusement des ouvrages de la station expérimentale de Tournemire, nous
avons pu mieux comprendre le comportement des roches argileuses soumises a une décompression
hydraulique. La simulation numérique a de plus permis de définir, en parfaite synergie avec les
équipes sur le terrain, les zones géographiques les plus pertinentes pour les campagnes ultérieures
de mesures de charges hydrauliques (Migler et al., 2004a).
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Modélisation du transport réactif en
milieu poreux

Dans ce chapitre, je présente certains de mes travaux dans le domaine de la modélisation du
couplage transport—chimie en milieux poreux que j’ai réalisés d’abord a la direction de I’Energie
Nucléaire (DEN) puis & la Direction des Sciences de la Matiere (DSM) du CEA.

La problématique du transport réactif dans la description de ’évolution d’un site de stockage
ou d’entreposage de déchets nucléaires est fondamentale. En effet, la dégradation des colis de
déchets, le relachement des radioéléments et leur migration a travers les barriéres ouvragées
ou géologiques sont essentiellement gouvernés par des phénomenes chimiques ou géochimiques
en association aux mécanismes de transport. Ces deux phénomeénes sont intimement couplés,
les aspects chimiques intervenant comme des contraintes sur les quantités transportées. Dans
un premier temps, je me suis intéressée a ce probléme a 1’échelle du colis de déchets nucléaires
et j'ai développé un outil spécifique de modélisation de la dégradation de ces colis au cours
de leur entreposage ou stockage. Le modeéle repose sur des expériences de laboratoire qui ont
mis en évidence le role prépondérant d’une espéce chimique (en I'occurence le calcium) sur la
dégradation de certains colis de déchets. La modélisation du transport réactif a alors pu étre
fortement simplifiée et se réduire au transport des ions calcium en solution (cf. §3.1.1).

Pour modéliser le devenir des radionucléides a 1’échelle d’un site de stockage, le Commissa-
riat a 'Energie Atomique (CEA), ’Agence Nationale pour la Gestion des Déchets RAdioactifs
(ANDRA) et Electricité de France (EdF) ont conjointement développé un outil numérique de
simulation du transport réactif dans le cadre de la plate-forme logicielle ALLIANCES. L’objec-
tif I’ALLIANCES est de devenir 1'outil industriel de capitalisation des connaissances dans le
domaine de la simulation et de la R&D pour le stockage, 'entreposage et la modélisation de la
dégradation des colis de déchets nucléaires. Je présente rapidement cet outil dans le paragraphe
3.1.2 ainsi que sa validation a laquelle j’ai activement participé.

Le module de couplage géochimie-transport de la plate-forme numérique ALLIANCES n’étant
pas spécifique aux calculs de siireté des sites de stockage et d’entreposage de déchets nucléaires,
j'illustrerai dans le paragraphe 3.2 son intérét pour modéliser et ainsi mieux comprendre le
comportement de systemes géochimiques naturels.

Les perspectives que j'envisage dans ce domaine seront évoquées dans la troisiéme et der-
niere partie de ce mémoire. Elles concernent I’apport de la modélisation du transport réactif en
milieu poreux a la compréhension des échanges fluides-roches au niveau des sites hydrothermaux
océaniques (cf. Partie 3, §2).

95
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3.1 Du colis de déchets nucléaires au site de stockage

3.1.1 A D’échelle du colis : modéle simplifié de dégradation

Dans le cadre des études concernant la stireté du stockage et de ’entreposage des déchets nu-
cléaires, il est important de prévoir le devenir des radionucléides (RN) lorsque les colis de déchets
nucléaires qui les contiennent sont stockés ou entreposés. Une des premieres étapes consiste donc
a étudier le comportement a long terme d’un colis de déchets dans un environnement physico-
chimique donné. Les colis de déchets auxquels je me suis intéressée sont constitués d’une matrice
cimentaire dans laquelle ont été coulés des RN. A cause de l’alcalinité du ciment, les RN préci-
pitent dans la matrice (Wieland et Van Loon, 2003) et la concentration des RN dissous dans la
solution interstitielle de la matrice cimentaire est dictée par la constante de solubilité. Ces colis
de déchets sont ensuite mis dans un container en béton, lui-méme a base cimentaire. Rappelons
ici qu’un béton a base cimentaire est un matériau composé de granulats (sable, gravillons) ag-
glomérés par du ciment. Pour simplifier les notations, j’appelerai par la suite « colis de béton »
I’ensemble constitué par la matrice cimentaire riche en RN et le container en béton.

Différents facteurs interviennent dans la dégradation des colis de béton : agression chimique,
mécanique, thermique. Je me suis intéressée dans un premier temps a ’agression chimique et
plus précisément a la lixiviation. Dans les concepts de stockage et entreposage de déchets ra-
dioactifs de faible et moyenne activités, il est en effet prévu que les structures en béton soient
en contact avec des solutions aqueuses sur de longues périodes de temps (Harris et al., 1998).
La lixiviation d’un ciment hydraté est due aux gradients de concentation entre la solution in-
terstitielle et la solution agressive. Ces gradients entrainent la diffusion des espéces chimiques
dissoutes présentes dans le matériau. Les équilibres chimiques du systeme en sont modifiés et ces
modifications chimiques sont a leur tour & l'origine de la dissolution de certaines phases miné-
rales. Il est bien connu que la lixiviation du béton par I’eau pure ou par une solution ionique peut
fortement modifier ses propriétés de microstructures (Adenot, 1992; Adenot et Buil, 1992; Carde
et al., 1996; Carde et Frangois, 1997; Planel, 2002; Bary et Le Bescop, 2004), principalement a
cause de la dissolution des hydroxydes de calcium (portlandite), des phases aluminates (mono-
sulfoaluminate et ettringite) et des C-S-H (silicate de calcium hydraté) de la pate de ciment.
Les propriétés mécaniques et de confinement du béton peuvent alors en étre fortement affectées
(Tognazzi, 1998; Carde et al., 1996; Carde et Francois, 1997; Bernard et al., 2003; Heukamp
et al., 2003).

Dans un second temps, j’ai également tenu compte des agressions thermiques et mécaniques
en étudiant 'impact de la fracturation du container en béton sur le relachement de RN.

Modélisation simplifiée de la décalcification du béton

Comme Dattestent de nombreux travaux (Berner, 1988; Adenot, 1992; Hoglund, 2001; No-
nat et al., 2001; Harris et al., 2002; Albert, 2002; Kamali, 2003), la dissolution des phases
solides principales qui constituent les ciments hydratés (portlandite, phases aluminate et C-S-
H) peuvent étre calculées simplement en fonction de la concentration en calcium dans la solution
interstitielle, C, : si la concentration en calcium diminue, (en partant de I’équilibre chimique),
la portlandite se dissout en premier, puis les phases aluminates et enfin les C-S-H. De plus,
comme le calcium est surtout présent dans la portlandite et dans les C-S-H, une courbe unique
reliant la concentration Cc, & ces phases solides principales peut étre utilisée pour décrire I'as-
pect chimique de la lixiviation du ciment (Mainguy et al., 2000), i.e., Scq(Ccq). Par exemple,
la figure 3.1 montre 1’évolution de la concentration en calcium Sg, dans les principales phases
minérales du béton (C-S-H et portlandite) en fonction de la concentration en calcium Ce, dans
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FIGURE 3.1 — Evolution en fonction de la concentration en calcium Cc, dans la solution inter-
stitielle de : (a) la concentration en calcium S¢, dans les principales phases minérales, (b) la
porosité ¢, et (c) le coefficient de diffusion effective D,.. Cas d'un ciment CEM V.

la solution interstitielle, dans le cas d’un ciment CEM V (Ciment au Laitier et aux Cendres).
Cette courbe est basée sur les résultats expérimentaux d’équilibres chimiques dans les maté-
riaux cimentaires (Berner, 1988; Hoglund, 2001; Nonat et al., 2001; Harris et al., 2002; Chen
et al., 2004) : la portlandite se dissout quand C¢, décroit de 22 & 21 mol m~3 et les C-S-H se
décalcifient progressivement quand Cg, décroit de 21 & 0 mol m—. A mesure que les minéraux
se dissolvent, la porosité ¢ du matériau augmente et donc la diffusion effective D, augmente
également. Dans le modele, ces modifications des propriétés physiques du ciment sont prises en
compte par une variation de la porosité et du coefficient de diffusion effective en fonction de la
concentration en calcium. Les figures 3.1(b)-(c) montrent les relations ¢(Ccy) et De(Ccq) Ob-
tenues expérimentalement pour le ciment CEM V (Adenot, 1992; Mainguy et al., 2000; Lovera,
1999).

Finalement, la dégradation de la pate de ciment peut étre décrite en fonction d’une seule
variable, la concentration C¢, de calcium dans la solution interstitielle. En écrivant alors 1’équa-
tion de conservation du calcium et en utilisant la loi de Fick, Cg, est solution de I’équation
(Adenot, 1992) :

0 - - 0
§¢Cca($,t) = V.(DeVCCa(x,t)> — a(bSCa(x:t) , (3.1)

ot ¢ est la porosité, Coq(m,t), la concentration de calcium en solution (en mol par m?® de solu-
tion), Scq(x,t), la concentration de calcium en phase solide (en mol par m?® de solution+solide)
et D, le coefficient de diffusion effective du calcium dans la solution (en m2s~!). La concentra-
tion de calcium en phase solide, S¢q, la porosité ¢ et le coefficient de diffusion effective D, sont
parfaitement définis par la seule connaissance de la concentration de calcium en solution Cgy
(cf. Figs. 3.1). Le fait que ces différents coefficients soient tous des fonctions de I'inconnue C¢,
confere un caracteére fortement non linéaire a I’équation (3.1).

Pour résoudre ’équation (3.1), j’ai utilisé la formulation des éléments finis mixtes hybrides
(EFMH) implantée dans Cast3M (Dabbene, 1998), ainsi qu'un schéma implicite en temps. Les
termes non linéaires sont calculés en utilisant la méthode du point fixe. Notons ici que la méthode
des EFMH n’est monotone que sous certaines conditions. Ainsi, pour des valeurs faibles du
nombre de Fourier de maille, (Fo < 1/6), des oscillations spatiales des flux ou des concentrations
peuvent apparaitre. On peut alors obtenir des valeurs de concentrations négatives (on dit alors
qu’il y a non respect du principe de positivité) ou des valeurs de concentrations supérieures
au maximum physique (on parle alors de non respect du principe du maximum). Cependant, la
monotonie de la méthode des EFMH peut étre assurée en utilisant une méthode de condensation
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de la matrice masse des flux. Cette méthode a été implantée dans la version de développement de
Cast3M pour le cas particulier de maillages structurés constitués d’héxaedres parallélépipediques
rectangles par Christophe Le Potier (CEA/DEN) qui m’en a fait bénéficier.

L’outil de simulation numérique a été validé sur des cas académiques de diffusion pure dont on
connait la solution analytique (Crank, 1975). Il a ensuite été utilisé pour simuler des expériences
de dégradation de la pate cimentaire par de ’eau déminéralisée ou par une solution contenant
du nitrate d’ammonium.

Dans ce mémoire, j’ai choisi d’illustrer ce travail de modélisation a I'aide d’une application
qui a fait I'objet d’un article (Bejaoui et al., 2007) : il s’agit de I’étude de I'impact relatif de la
lixiviation et de la fissuration du container en béton sur le reldchement des radionucléides. En
collaboration avec Benoit Bary du CEA, j’ai par ailleurs modélisé et simulé un autre type de
dégradation des colis de béton : la dégradation par carbonatation atmosphérique. Parce qu’il
faut faire des choix, je n’en parlerai pas ici et renvoie le lecteur intéressé a I'article sur le sujet
(Bary et Miigler, 2006).

Relachement de radionucléides par un container en béton

Nous avons modélisé la migration des RN dans le matériau poreux que constitue le container
en béton en faisant les hypotheses suivantes : le transport de RN est supposé purement diffusif
et les seuls mécanismes non conservatifs pris en compte sont les phénomenes d’adsorption-
désorption et de décroissance radioactive. Si 'on suppose de plus l'adsorption instantanée, li-
néaire et reversible, alors la masse F' de RN adsorbés par unité de masse du solide vérifie
F = K ;Cgrpn, ou Ky est le coefficient de distribution ou pente de l'isotherme d’adsorption.
L’équation de transport des RN s’écrit alors

%(d) + (1 - (Z))pst) CRN - ﬁ.DeﬁcRN - )\(Qﬁ + (1 - ¢)pst> CRN- (3.2)

Dans cette équation, A est la constante de décroissance radioactive du RN et les coefficients de
transport, la porosité ¢ et la diffusion effective D, sont les mémes que ceux dans I’équation (3.1).
Comme pour "équation (3.1), le schéma numérique spatial est de type EFMH. Les équations
de transport (3.1) et (3.2) sont résolues de fagon séquentielle : on résout d’abord ’équation
de lixiviation (3.1) en utilisant une méthode du point fixe pour les termes non linéaires; les
parametres de transport ainsi calculés sont ensuite utilisés pour résoudre I’équation (3.2) de
transport des RN qui, elle, est une équation linéaire.

A Tlaide de Cast3M, nous avons étudié I'impact de plusieurs scénarios de dégradation du
container en béton sur le relachement de différents RN (Bejaoui et al., 2007). Nous nous sommes
particulierement intéressés aux effets de lixiviation de la pate cimentaire et & la présence de
microfissures dans le béton, dues par exemple a des effets thermiques. Il ressort de cette étude
que la dégradation par lixiviation joue un rdle important sur le relachement des RN dont la
durée de vie est longue. Par contre, quel que soit le RN, l'effet des fissures est plus important
que celui de la lixiviation. De plus, le parametre le plus influent sur 'augmentation du flux de
RN relaché par le container s’est avéré étre la profondeur de fissuration (Bejaoui et al., 2007).

3.1.2 A D’échelle du site : la plate-forme numérique ALLIANCES

Modélisation du couplage géochimie—transport

Pour modéliser le transport réactif dans différents compartiments (naturels ou non) d’un
site de stockage, un module de transport réactif a été développé dans la plate-forme numérique
ALLIANCES.
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A Téchelle du site, la modélisation du transport réactif consiste & décrire I'évolution spatiale
et temporelle d’un ensemble d’espéces chimiques, d’une part, soumises aux phénomenes de trans-
port par convection, diffusion et/ou dispersion en milieu poreux et, d’autre part, interagissant
entre elles via des réactions chimiques en phases liquide, solide ou sorbée. La phénoménologie chi-
mique prise en compte comprend la spéciation aqueuse, la précipitation/dissolution & I’équilibre
ou sous cinétique, ’échange d’ions et la complexation de surface. Le modéle physique corres-
pondant est constitué d’un ensemble d’équations aux dérivées partielles décrivant le transport
des espéces en phase liquide couplé a un systéeme algébro-différentiel décrivant les interactions
des especes entre elles via les réactions chimiques. Pour une espece chimique 4, I’équation de
transport s’écrit :

P L=
agbCl = V(DzVCl — UOZ) = ¢Rz(cln) + Si, (3.3)

ou C; est la concentration totale en phase aqueuse, ¢, la porosité, u, la vitesse de Darcy, D;,
le tenseur de diffusion-dispersion, R;, le terme de réactions chimiques, et S;, le terme source.
Dans notre modélisation, la porosité est constante et le coefficient de transport D; est le méme
pour toutes les especes. La vitesse de Darcy est obtenue par résolution préalable de 1’équation
de Darcy stationnaire :

V.i =0, avec @ = —I:(ﬁh, (3.4)

oll h et K représentent respectivement la charge hydraulique et le tenseur de perméabilité.

L’algorithme de couplage entre la chimie et le transport est de type séquentiel itératif. Les
codes de géochimie mis en oeuvre sont PhreeqC (Parkhurst et Appelo, 1999) et Chess (van der
Lee et De Windt, 1999). Ceux de transport sont Cast3M (Dabbene, 1998; Bernard-Michel et al.,
2004) et MT3D (Zheng et Wang, 1999). Les schémas de discrétisation spatiale sont des volumes
finis sur maillages structurés pour MT3D et des éléments finis mixtes hybrides et/ou des volumes
finis sur maillages non structurés pour Cast3M. Les géométries peuvent étre indifféremment 1D,
2D ou 3D.

Validation du transport réactif

Je n’ai pas participé au travail purement informatique et numérique du développement de
la plate-forme ALLIANCES mais j’ai par contre piloté avec Philippe Montarnal (CEA/DEN)
la validation du couplage entre les modules de géochimie et ceux de transport. Cette validation
a été réalisée en simulant différentes configurations pour lesquelles nous disposions soit d’une
solution analytique, soit de résultats expérimentaux, soit de résultats numériques obtenus avec
d’autres codes. Pour qu’elles permettent réellement de valider le couplage entre le transport et
la chimie, toutes les configurations étudiées faisaient nécessairement intervenir un échange entre
les especes chimiques en solution et les especes fixées (phénomenes de dissolution/précipitation
ou d’adsorption). De plus, nous nous sommes assurés qu’elles permettaient de couvrir I’ensemble
des phénoménologies que ’on peut classiquement traiter avec les codes de géochimie et ceux de
transport.

Ont ainsi été simulées des configurations pour lesquelles on dispose de solution analytique
(Migler et al., 2004b) :

— Précipitation d’un minéral avec ou sans cinétique, couplée a un transport diffusif 1D ;

— Dissolution de quartz par de la soude en géométrie 1D ou 2D ;

— Migration par convection et dispersion de césium dans de l'argile.
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D’autres configurations correspondant & des benchmarks ou & des configurations typiques de
celles rencontrées dans le domaine du stockage de déchets ont également été simulées (Montarnal
et al., 2007) :

— Diffusion de radionucléides dans une argile ayant une forte capacité d’échange cationique.
Ce cas-test a permis de valider le couplage entre ’adsorption par échange ionique et le
transport par diffusion.

— Lixiviation d’une zone riche en UQOs par de l'’eau de pluie contenant de I'oxyde dissous
(De Windt et al., 2003). Ce cas-test a permis de valider le couplage entre les réactions
d’oxydo-réduction, celles de précipitation/dissolution (& I’équilibre ou avec cinétique) et le
transport par convection et dispersion en géométrie 2D.

— Dissolution d’'un béton par une eau argileuse (Read et Falck, 1996). A ainsi été testée
I’aptitude du code couplé & bien décrire un front raide de dissolution et son évolution au
cours de son avancée dans le milieu poreux.

3.2 Transport réactif dans des systéemes géochimiques naturels

Le module de couplage géochimie-transport de la plate-forme numérique ALLTANCES n’est
pas spécifique aux calculs de siireté des sites de stockage et d’entreposage de déchets nucléaires.
Dans ce paragraphe, je voudrais illustrer son intérét pour d’autres applications que celles pour
lesquelles il a été bati. La premiere application concerne un travail réalisé a la DEN en colla-
boration avec Michaél Descostes sur 'influence des conditions d’oxydo-reduction du milieu sur
la migration de 'uranium. La seconde application a été réalisée au LSCE ou, avec l'accord de
la DEN et de TANDRA, j’ai installé ALLIANCES sur le réseau informatique. Elle concerne le
recyclage de la matiere organique dans les sédiments en milieu cotier. J’ai retenu ces deux appli-
cations car elles illustrent une fois de plus I'intérét d’une parfaite synergie entre expériences et
modélisations pour la compréhension fine de phénomeénes physiques et géochimiques. Chacune
de ces applications a fait I'objet d’un article (Montarnal et al., 2007; Miigler et al., 2012) que
j’ai joints en Annexes D et E de ce mémoire.

3.2.1 Influence des conditions redox sur la migration de 'uranium
Problématique

Cette étude est consacrée a la caractérisation de la migration de 'uranium dans une zone
restreinte du site du Bouchet (Essonne), ancienne usine de traitement de minerai d’uranium
aujourd’hui démantelée. Certains déchets de cette usine ont été stockés a proximité dans une
déposante qui a été depuis réhabilitée. Dans le cadre de la surveillance de l’environnement
imposée par arrétés préfectoraux, les eaux dans un piézometre situé a ’aval hydraulique de la
déposante sont régulierement analysées depuis les années 1990. Ces mesures ont mis en évidence
des concentrations en uranium dissous plus fortes en hiver qu’en été. Le piézometre collecte
a la fois les eaux d’une formation tourbeuse calcique, saturée en eau, située entre la surface
et quelques metres de profondeurs, ainsi que ’eau d’une nappe alluviale plus profonde. Les
analyses des prélevements in situ ont montré que les conditions redox n’étaient pas les mémes
en été et en hiver : le milieu est oxydant en hiver et plus réducteur en été. Les mesures ont
également montré des fluctuations de concentration dans la spéciation du soufre et de ’azote :
la présence de sulfures (HS™, HaS(g)) et d’ammonium (NH)) est observée en été (i.e., sous
conditions réductrices), alors que sont détectés des ions sulfate (SO3™), thiosulphate (S20%7) et
nitrate (NO3') en hiver (i.e., sous conditions oxydantes). Le nitrate ne forme en général pas de



3.2. Transport réactif dans des systémes géochimiques naturels 61

complexes avec I'uranium. Par contre, le soufre, sous la forme d’ions thiosulfate et sulfate, peut
former différents complexes d’'uranium : USO%", U02S,03, U02S0y, U(S04)Y, U02(SO4)5T,
UOQ(SO4)2_. Ces sulphoxyanions sont susceptibles d’augmenter la solubilité de I'uranium. Seule
la concentration totale en uranium étant connue, et non sa spéciation, nous avons utilisé la
modélisation pour tester cette hypothese d’interprétation.

Modélisation et résultats

L’intérét d’un code de couplage géochimie—transport comme ALLIANCES est de pouvoir,
grace a la base de données géochimiques que 'on peut enrichir & volonté, complexifier au fur et
a mesure la modélisation. Ainsi, nous avons réalisé différentes simulations en prenant progressi-
vement en compte dans la géochimie du sol les couples redox de I'azote (NHJ /NO3), ceux du
soufre (HS™ /82027 /S027) et finalement ceux de 1'uranium.

La figure 3.2(a) présente la configuration 2D tres simplifiée que nous avons adoptée : de 1’eau
de pluie en équilibre avec I'atmosphere (pression partielle en oxygene Pp, imposée) s’infiltre
dans le sol avec une vitesse verticale constante égale & 2,5 m/an. Cette eau riche en oxygene
vient alors lixivier des petits barreaux d’uraninite, avant de rejoindre un aquifere situé a 7,5 m
de profondeur. Les compositions chimiques initiales du sol et de 'aquifere different par une
concentration élevée de sulfures et d’ammonium dans D'aquifere. Différentes simulations ont
été réalisées, avec une complexité croissante de la géochimie du sol : avec ou sans uranium,
avec ou sans prise en compte des composés du soufre et de I'azote (Montarnal et al., 2007).
Les figures 3.2(b)-(c) montrent les cartes 2D de concentration totale en uranium dans le milieu,
obtenues pour les deux configurations avec ou sans azote et soufre. Quand seul 'uranium est pris
en compte (cf. Fig. 3.2(b)), la concentration maximale en uranium est de 'ordre de 10~"mol/l,
valeur qui correspond a la solubilité de la schoepite. Dans ce cas, les especes aqueuses principales
pour I'uranium sont UOoOH™ et UO2(OH)y. Quand sont également pris en compte les composés
du soufre et de l'azote, la concentration maximale en uranium augmente de deux ordres de
grandeur (cf. Fig. 3.2(c)). La spéciation de 'uranium est en effet modifiée et I'une des especes
principales devient UO5SO4 selon la réaction :

2U02(s) + 305 + 2HT + HS™ <=> UOQOI’I+ 4+ U0O2504 + H0. (3.5)

Sont également produits des ions thiosulfate, sulfate et nitrate selon les réactions d’oxydation
du soufre et de ’azote suivantes :

2HS™ +20y <=> S0 + Hy0, (3.6)
S203™ + HyO 4+ 20, <=> 2507 +2HT, (3.7)
NH{ +20, <=> NOj +H,O+2H". (3.8)

La modélisation montre la dissolution de I'uraninite UOy(y) et la conséquence de cette dissolution
sur la migration de 'uranium. Quand les ions SO?[ et So O?f sont pris en compte, la formation de
complexes aqueux de formules SxOy-U entraine une augmentation de la solubilité de UOy ).
Les résultats numériques montrent donc que les variations saisonnieres des concentrations en
uranium dissous mesurées in situ sont liées a la variation des conditions redox du sol plus ou
moins propices a la formation de complexes d’uranium. Ces simulations confirment les hypothéses
émises et illustrent l'intérét d’un code couplé géochimie-transport.

Ces résultats préliminaires ont ensuite servi de base au travail de these de Vannapha Phrom-
mavanh (2008). La caractérisation hydrogéochimique du site a confirmé la présence d’un terme
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FIGURE 3.2 — Modélisation du site pollué : (a) Représentation schématique du site; (b)-(c)
Cartes 2D de concentration totale en uranium dans le milieu obtenues (a) sans prise en compte
des composés de I'azote et du soufre, (b) avec prise en compte des composés de I'azote et du
soufre (Montarnal et al., 2007).

source d’uranium. Par contre, le suivi in situ de la chimie des eaux, complété par des modé-
lisations géochimiques et une identification bactérienne, ont montré I'importance de 'activité
bactérienne et de la composition du sol (constitué principalement de tourbe calcique) sur la
migration de 'uranium : I’étude a mis en évidence une activité bactérienne sulfato-réductrice
importante en été, entrainant des conditions plus réductrices et donc une teneur en uranium
dissous total limitée par la faible solubilité de I'uraninite. En hiver, cette activité bactérienne
étant minime et la pluviométrie efficace importante, les conditions deviennent plus oxydantes et
favorisent la formation de complexes plus solubles comme CayUQO2(CO3)s3(aq) (Phrommavanh,
2008).

3.2.2 Recyclage de la matiere organique dans les sédiments en milieu cotier
Problématique

Les milieux aquatiques peu profonds (continentaux ou marins) sont trés largement perturbés
par lactivité humaine : apports de fertilisants issus de l'agriculture intensive, d’eaux usées
chargées en matiere organique et de contaminants minéraux et organiques qui entrent dans
les cycles biogéochimiques naturels. Ces cycles subissent ainsi des modifications importantes
altérant la qualité des eaux, modifiant les chalnes trophiques en direction d’algues toxiques et
fragilisant les écosystemes. Dans ces environnements, les cycles biogéochimiques sont caractérisés
généralement par un couplage étroit entre production dans la colonne d’eau et recyclage dans
les sédiments. Les processus sédimentaires déterminent donc en grande partie le devenir des
composés biogenes et anthropiques dans le milieu. Il est par conséquent essentiel de comprendre
et de quantifier la dynamique et la variabilité spatiale et temporelle de ces milieux poreux, tant
par des études de terrain que par des efforts de modélisation associés.

Expérimentalement, des techniques innovantes permettent de mesurer les micro-distributions
verticales d’oxygene qui sont directement reliées a la minéralisation de la matiere organique
(Lansard et al., 2003). De telles mesures in situ, basées sur 'utilisation de microélectrodes sur
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des profileurs automatisés, ont montré I’existence d’une forte variabilité spatiale & petite échelle.
Ainsi, la figure 3.3 illustre la disparité des profils verticaux de concentration en oxygeéne mesurés
a quelques centimetres les uns des autres dans le Golfe de Fos (Rabouille et al., 2003).

De nombreux processus peuvent étre responsables de cette variabilité comme par exemple
(i) des dépots locaux de matiere organique liés aux agrégats organiques; (ii) une disponibilité
localement plus importante des composés réduits provenant de 'oxydation anaérobie plus en
profondeur dans le sédiment; (iii) la diffusion horizontale de 'oxygene a partir de structures
biologiques telles que des terriers. Aussi, dans le but de mieux comprendre et quantifier la
dynamique et la variabilité spatiale et temporelle des cycles biogéochimiques observées expéri-
mentalement, en collaboration avec Christophe Rabouille du LSCE, j’ai réalisé la modélisation
et la simulation d’expériences de laboratoire. Pour cela, nous avons d’une part réalisé des expé-
riences de laboratoire sur un milieu manipulé et, d’autre part, adapté puis utilisé le code couplé
géochimie-transport ALLIANCES permettant de simuler le transport et les réactions d’especes
géochimiques en milieux poreux (cf. §3.1.2).

Expériences de laboratoire

Afin d’apporter des contraintes fortes sur les processus inclus dans le modele et les para-
metres, Christophe Rabouille a réalisé des expériences de laboratoire sur un milieu manipulé.
Ainsi, il a créé dans du sédiment tamisé et homogénéisé provenant d’une carotte sédimentaire
prélevée dans le golfe de Fos un terrier artificiel de dimension millimétrique dans lequel il a fait
circuler de ’eau de mer riche en oxygene. Par ailleurs, un agrégat de matiere organique a été
ajouté en surface de ce sédiment. A laide d’un microprofileur de paillasse équipé de microélec-
trodes a oxygene, il a alors mesuré les profils verticaux de concentration en oxygene dissous a
différentes distances de ces hétérogénéités.

Modélisation et résultats

Pour modéliser et simuler ces expériences, j’ai utilisé 'outil numérique ALLIANCES per-
mettant de simuler le couplage entre la géochimie et le transport dans les milieux poreux.
ALLIANCES n’étant pas un outil numérique dédié a la modélisation et a la simulation de
phénomenes comme la diagénese précoce, il a fallu d’abord I'adapter a ce type d’applications.
Par exemple, dans la base de données thermodynamiques, j’ai di définir de nouvelles especes
et rajouter les réactions dans lesquelles elles interviennent. Ainsi, les réactions de dégradation
par oxydation de la matiére organique ont été introduites, en supposant que ces réactions non
spontanées obéissent a une cinétique de Monod. J’ai également rajouté dans la base de données
les réactions d’oxydation des produits réduits issus de la minéralisation. Les figures 3.4(a)-(b)
présentent les profils verticaux expérimentaux et simulés, a différentes distances de ’agrégat de
matiere organique (Fig. 3.4(a)), et a différentes distances du terrier (Fig. 3.4(b)). Ces différents
profils montrent clairement que la présence d’un agrégat de matiere organique ou d’un terrier
modifie la dynamique de 'oxygene et confere un caractére bidimensionnel a sa distribution
dans le sédiment. Ces résultats ont permis de conforter les interprétations d’anciennes mesures
réalisées in situ dans le Golfe de Fos (cf. Fig. 3.3)(Rabouille et al., 2003).

Ce travail a confirmé le role important des structures biogeénes et des agrégats de matiere
organique sur la dynamique et la variabilité spatiale des cycles biogéochimiques. Par ailleurs, il
illustre la possibilité de I'utilisation d’un code couplé géochimie-transport en milieu poreux pour
la compréhension des processus de recyclage de la matiére organique dans les premieres couches
de sédiments. Les expériences de laboratoire et les simulations associées ont été financées dans
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FIGURE 3.3 — Mesures in situ.

Profils verticaux de concentra-  FIGURE 3.4 — Expériences de laboratoire et simulations associées.
tion en oxygene mesurés dans le  Profils verticaux de concentration en oxygéne mesurés et simu-
Golfe de Fos montrant des hété-  1és: (a) a différentes distances de Pagrégat de matiére organique,
rogénéités a petite échelle (Ra-  (b) a différentes distances du terrier.

bouille et al., 2003).

le cadre d’un projet INSU/EC2CO (2007-2008) dont j’étais responsable et les résultats ont fait
l'objet d’une publication (Miigler et al., 2012), jointe en Annexe E de ce mémoire.
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Dans cette troisieme et derniére partie, je trace quelques perspectives de recherche faisant
écho aux trois volets scientifiques que j’ai choisi de présenter dans le bilan de mes travaux
antérieurs.

Ainsi, je présente dans un premier temps un projet de recherche sur I’étude des instabilités
convectives en milieu poreux, en m’intéressant plus particulierement a ces instabilités comme
sources de la convection hydrothermale au niveau des dorsales médio-océaniques. L’intérét pour
ces systémes instables découle directement de ’expertise que j’ai acquise en hydrodynamique
des fluides pendant mes premiéres années au CEA.

Les sites hydrothermaux medio-atlantiques auxquels je m’intéresse sont également le siege
d’intenses réactions géochimiques entre eau de mer et milieux poreux, conduisant au relachement
de fluides a hautes températures et de compositions géochimiques tres particulieres. La modé-
lisation du transport réactif en milieu poreux devrait pouvoir aider a la compréhension de ces
phénomenes fortement couplés. Les perspectives que j’envisage dans ce domaine sont évoquées
dans le second chapitre.

Et finalement, j’expose dans un troisieme et dernier chapitre la suite que j’envisage a mes
travaux de modélisation des écoulements de surface et souterrains. Il s’agit de réaliser le couplage
des écoulements entre ces deux « compartiments »naturels.

Pour chacune des perspectives, sont également spécifiés, dans la mesure du possible, les
collaborations ainsi que les moyens financiers et humains envisagés.
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Modélisation des instabilités
convectives en milieu poreux

1.1 Contexte de la circulation hydrothermale océanique

Un fluide dilatable chauffé par le bas et soumis & un champ d’accélération constant peut
étre mis en mouvement par convection thermique. Les instabilités convectives ont été claire-
ment mises en évidence expérimentalement par Bénard (1901) et interprétées pour la premiére
fois par Rayleigh (1917), d’ou le nom d’instabilité ou de convection de Rayleigh-Bénard qui est
communément donné a ce phénomene. C’est ce type d’instabilité que I'on retrouve le long des
dorsales médio-océaniques ot la présence d’une source de chaleur profonde entraine la circulation
hydrothermale d’eau de mer dans la crofite océanique perméable. Le processus de circulation
hydrothermale se fait alors en trois étapes. L’eau froide qui péneétre dans la crotite (phase de
recharge) est progressivement réchauffée. Les échanges avec la roche commencent, entrainant
une modification de la composition chimique du fluide. Le fluide atteint ensuite sa température
maximale au niveau de la zone de réaction de haute température, proche de la chambre magma-
tique. Dans ces conditions, la composition du fluide est fortement influencée par la température,
la pression, le rapport volumique eau/roche, la nature de la roche encaissante et le temps de
réaction. Au contact du magma (1100°C), le fluide hydrothermal peut atteindre rapidement un
état supercritique du fait des hautes températures T et pressions P, supérieures a celles du point
critique de l'eau (T.=376°C et P.=221 bars). Dans son domaine supercritique, 1’eau présente
des caractéristiques étonnantes — grande compressibilité et densité de type liquide — avec des
changements spectaculaires de ses propriétés physiques (Wernet et al., 2005). Le milieu aqueux
supercritique devient tres réactif et est donc un acteur majeur dans les processus géochimiques
mis en jeu dans la circulation hydrothermale (séparation de phases, cristallisation dans les mag-
mas, transport et dépot des métaux par les fluides hydrothermaux a ’origine des minéralisations
métalliferes sulfurées hydrothermales). Notons ici qu’en présence de sel, cette appellation d’état
« supercritique »devient ambigué car a chaque concentration en sel correspond un point critique
différent. Nous reviendrons sur l'aspect géochimique du probleme dans le chapitre 2. Le fluide
de haute température remonte ensuite trés rapidement (phase de décharge) en continuant & in-
teragir avec la roche (basaltes, péridotites ou autres). Progressivement, le fluide se refroidit par
conduction et par mélange avec de ’eau de mer plus froide & proximité de la surface influencant
sa composition finale.

Dans ce chapitre, je présente d’abord ’outil numérique que nous avons construit pour simu-
ler I'instabilité de Rayleigh-Bénard, puis les questions scientifiques auxquelles cet outil devrait
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permettre de répondre a court et & moyen terme.

1.2 Développement d’un outil de simulation numérique

Les systemes hydrothermaux actifs sont en général étudiés par la modélisation numérique en
utilisant la configuration classique d’une couche poreuse rectangulaire, homogene et chauffée par
le bas (Cherkaoui et Wilcock, 1999; Emmanuel et Berkowitz, 2006; Fontaine et Wilcock, 2007).
La crofite est alors considérée comme un milieu poreux continu dans lequel les écoulements de
fluides suivent une loi de Darcy. Il s’agit alors de résoudre les équations de conservation des
fluides ainsi que I’équation de transfert de la chaleur a I'aide d’un modéle thermo-hydraulique.

1.2.1 Equations du couplage entre I’hydraulique et la thermique

L’équation de conservation de la masse de fluide dans un milieu poreux s’écrit :
¢pf+? ;7 =0, (1.1)

ou ¢ est la porosité du milieu, p; la densité du fluide, et 7, la vitesse de Darcy donnée par :

k
7 = 0 (VP-ps7). (1.2)

Dans cette expression, k est le tenseur de perméabilité intrinseque, jir la viscosité dynamique du
fluide, P la pression et 7 I’accélération due a la gravité. En considérant que la compressibilité
du fluide est plusieurs ordres de grandeur plus grande que celle de la roche et en supposant que la
densité py du fluide ne dépend que de la pression P et de la température T, les équations (1.1)-
(1.2) fournissent :

2k
(bpfﬁfap ? (pfk?P> ? (l,Zf?> +¢pfaf88€’ (1.3)

ou ay et [y sont respectivement les coefficients de dilatation a pression constante et de com-
pressibilité isotherme définis par :
10
ar=-10) o

_ 1 9ps
oot ] . (1.4)

pfaPT

En supposant que I’eau et la roche sont en équilibre thermique, I’équation de transfert de chaleur
s’écrit :

(Gpres + (1= 6) prer) 5o = T 0y VT — pyefTT), (15)

ou ¢y et ¢, sont les chaleurs spécifiques du fluide et de la roche, p; est la densité de roche, et A.fy
est la conductivité thermique du milieu poreux saturé. Le systéme a résoudre est donc composé
du couplage des deux équations aux dérivées partielles (1.3) et (1.5).

1.2.2 Approximation d’Oberbeck-Boussinesq

L’approximation d’Oberbeck-Boussinesq est une approximation couramment utilisée car sim-
plifiant fortement les équations des écoulements de fluides densitaires. Dans la littérature, cette
approximation est souvent attribuée a Boussinesq (1903) bien que Oberbeck (1879) ait été le
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premier scientifique a ’avoir utilisée. Dans cette approximation, la densité du fluide est suppo-
sée constante sauf dans le terme de gravité de la loi de Darcy ou elle varie linéairement avec la
température. L’équation de conservation de la masse (1.1) se réduit alors a la formulation pour
les fluides incompressibles :

V.7 =0. (1.6)

La densité du fluide varie linéairement avec T :

pr (1) = pg (Tmaz) % [1 = ap (T' = Tnaa)] , (L.7)

ou ay est le coefficient de dilatation thermique, supposé constant. En supposant de plus prcy =
prcr, Véquation de transfert d’énergie (1.5) s’écrit :

Cg =V (5therm VT ~ TT), (1.8)

oU Ktherm représente la diffusivité thermique du milieu poreux saturé.

Par la suite, on note Tiaz €t Thin les températures maximale et minimale du systéme et ppqz
et pmin les densités correspondantes (cf. Eq. (1.7)). Le probléme est alors adimensionné en
prenant la taille L du domaine comme longueur caractéristique, la différence de température
AT = (Tiaz — Tmin) comme température caractéristique, le temps de conduction thermique
L?/Ktherm comme échelle de temps, la différence Ap = (pmaz — Pmin) comme échelle de den-
sité, (k/py)Apg comme échelle des vitesses et ApgL comme échelle des pressions. Le systeme
d’équations adimensionnées s’écrit :

6_*‘)172 =0, avec U*=-— ?P* + p?e_;) (1.9)
et P? (T*) = :0} (T’:max) X [1 - afAT (T* - T:’Laa:)] )
OT" | Rax (F.?T*) _ v, (?T*) . (1.10)
ot*

Dans ces équations, 'astérisque signifie que les quantités sont adimensionnées, [ représente le

vecteur unité de I'axe vertical dirigé vers le haut et le nombre de Rayleigh Ra est un parametre
sans dimension défini par :
ApgLk

Ra = .
K fRtherm

(1.11)
Ce parametre adimensionné, associé au produit a AT, caractérise completement le champ de
vitesse et de température.

1.2.3 Propriétés des fluides

En réalité, dans les systemes hydrothermaux qui se développent au niveau des dorsales medio-
océaniques, la température et la pression de ’eau peuvent varier de 2°C a 1000°C et de 10 bars
a plus de 500 bars. 11 est donc essentiel de pouvoir tenir compte de la variation en fonction de P
et de T des propriétés thermodynamiques de ’eau telles que sa densité, sa dilatation thermique,
sa compressibilité, sa chaleur spécifique et sa viscosité. Pour cela, nous utilisons les formulations
IAPWS pour les propriétés de 'eau pure (Haar et al., 1984) et une formulation polynémiale
pour 'eau de mer (Sun et al., 2008). Seuls les écoulements monophasiques sont pris en compte.
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1.2.4 Meéthodes numériques

Pour résoudre le systéme d’équations couplées et fortement non-linéaires (1.3)-(1.5), nous
utilisons un schéma itératif de Picard. Les deux équations (1.3) et (1.5) peuvent s’écrire sous la
forme d’une équation de transport :

qb%(; =V.(DVC-70) +5. (1.12)

ou la quantité transportée C' est la pression P pour ’équation de conservation de masse Eq. (1.3)
et la température T' pour ’équation de transfert de chaleur Eq. (1.5). L’équation de transport
générique Eq. (1.12) est résolue a 'aide de la plate-forme numérique Cast3M (http ://www-
cast3m.cea.fr). Le schéma numérique est un schéma aux volumes finis d’ordre 2 en espace et 1
en temps (Bernard-Michel et al., 2004).

1.3 Questions scientifiques et moyens envisagés pour les résoudre

1.3.1 Plage de validité de approximation d’Oberbeck-Boussinesq

Dans les conditions de pression et de température qui prévalent au niveau des dorsales, a
partir de calculs en régime permanent, Wilcock (1998) a montré que I’approximation d’Oberbeck-
Boussinesq n’était plus valable et conduisait a une sous-estimation des champs convectifs. Des
calculs instationnaires ont confirmé la nécessité de prendre en compte toutes les non-linéarités
(Coumou et al., 2006). Aussi, je n’envisage pas de réaliser et interpréter des simulations de la
circulation hydrothermale medio-atlantique en utilisant I’approximation d’Oberbeck-Boussinesq,
bien que cela ait été fait sans scrupule par de nombreux auteurs (Cherkaoui et Wilcock, 1999;
Fontaine et Wilcock, 2007; Schoofs et Hansen, 2000).

La limite de validité de 'approximation d’Oberbeck-Boussinesq a déja été discutée dans
des configurations particulieres comme celle du probleme de Elder (Johannsen, 2003). Mais &
ma connaissance, aucune détermination de la plage de validité de cette approximation pour la
modélisation de la circulation hydrothermale n’a été faite de fagon rigoureuse et théorique. Une
telle étude permettrait d’identifier quels sont les parameétres critiques a considérer (le nombre de
Prandtl ? le Nusselt ? le Rayleigh ? Une combinaison de ces nombres ?) pour justifier 'utilisation
ou non d’une telle approximation.

J’ai commencé ce travail théorique avec Anne Maisonneuve, actuellement en stage de Mas-
ter 2 au LSCE.

1.3.2 Circulation hydrothermale du site de Rainbow

Gréce a ’outil thermo-hydraulique dont les caractéristiques ont été présentées précédemment
et en nous appuyant sur des données de terrain, nous espérons pouvoir établir la configuration
géométrique et physique d’un site hydrothermal actif situé sur la dorsale lente médio-océanique :
le site de Rainbow.

Le site de Rainbow : données expérimentales

Le site de Rainbow (36°13.8'N-33°54.15"W) est un site hydrothermal pour lequel 'IFREMER
dispose d’intéressantes données expérimentales mesurées in situ. Ce site est en effet observé
depuis plusieurs années (Charlou et al., 2002; Jean-Baptiste et al., 2004; German et al., 2010;
Charlou et al., 2010). I se situe a environ 2275-2335 meétres de profondeur et mesure environ 100
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metres de long et 200 metres de large. Depuis sa découverte (German et al., 1996), différentes
analyses d’échantillons prélevés au niveau des fumeurs (Charlou et al., 1998) semblent indiquer
une stabilité dans le temps de la chimie et de la température des fumeurs (Charlou et al., 2010,
1998; Douville et al., 2002; Seyfried et al., 2011). De plus, ’homogénéité a la fois de la chimie
mais aussi de la température (entre 354 et 367°C) d’un fumeur & I'autre laisse supposer qu’une
seule et méme source alimente ’ensemble du site (Charlou et al., 2010; Seyfried et al., 2011).
Les mesures expérimentales déja acquises fournissent donc des informations sur la composition
géochimique des fluides hydrothermaux, les valeurs de la température et des flux au niveau du
plancher océanique, leur variation éventuelle au cours du temps, les réactions géochimiques et
leurs constantes thermodynamiques, ’existence ou non de séparation de phases. Les premiéres
analyses de ce site ont montré qu’il reposait sur une structure de roches ultrabasiques avec la forte
présence sur le plancher de serpentines. Les fumeurs noirs émettent des fluides acides (pH=2,8)
tres chauds (T=365°C) tres riches en Hy, CHy, Cl et éléments métalliferes. Les processus majeurs
semblent étre la séparation de phases et I'interaction eau de mer-roches ultrabasiques, associant
des réactions de serpentinisation (Douville et al., 2002; Charlou et al., 2002, 2010). A Tlaide de
bilan en 3He réalisés sur site, le flux de masse d’eau évacué par le site de Rainbow a pu étre
estimé & 490 & 220 kg.s~! (German et al., 2010; Jean-Baptiste et al., 2004).

Le site de Rainbow : modélisation

Pour établir la configuration géométrique et physique du site hydrothermal de Rainbow, dif-
férentes configurations devront étre envisagées. J’évoque ci-dessous quelques exemples de pro-
priétés géométriques et physiques dont I'influence sur le comportement du systeme hydrothermal
devra étre étudiée.

Influence des distributions de perméabilité :

Dans un premier temps, la perméabilité du milieu poreux que constitue la crofite océanique sera
considérée comme homogene. Dans un second temps, on s’intéressera a l'influence de zones de
perméabilités différentes comme cela a été fait dans le cas de sites basaltiques (Lowell et al.,
2007). Notons ici que cette perméabilité est un parametre effectif, le milieu étant une roche
fracturée. On pourra se poser la question de la pertinence de cette approche.

Influence des propriétés des fluides :
Dans les plages de pression et de température considérées, il sera nécessaire de prendre en compte
les variations fortement non linéaires des propriétés des fluides, comme la densité et la visco-
sité. Les variations de viscosité peuvent en effet étre a la source d’instabilités hydrodynamiques,
comme celle de Saffman et Taylor (1958), et permettre d’expliquer 'intermittence éventuelle des
fumeurs noirs (Coumou et al., 2006).

Modélisation de la séparation de phases :

La composition des fluides hydrothermaux et notamment la concentration en chlorures au ni-
veau des fumeurs noirs sur le site de Rainbow semble indiquer la présence de séparation de
phases (Charlou et al., 2002; Douville et al., 2002). Lorsqu’il y a séparation entre la phase « va-
peur » et la phase « saumure », le fluide a la sortie d’un fumeur représente alors soit 1'une de
ces deux phases, soit un mélange des deux. Différents scénarios pourront étre envisagés, comme
par exemple ’existence d’une structure en deux couches avec de ’eau de mer circulant dans la
couche supérieure et de la saumure stagnant dans la couche inférieure (Kawada et al., 2004).
Ici aussi, 'influence de la distribution spatiale de la perméabilité pourra étre étudiée (Fontaine
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et al., 2001).

Moyens mis en oeuvre

L’outil de simulation numérique adapté a la résolution du couplage thermo-hydraulique a été

développé par Florian Perez, d’abord au cours de son stage de Master 2, puis au cours de sa these
que je co-encadre avec Philippe Jean-Baptiste du LSCE et Jean Luc Charlou de 'TFREMER.
Cette thése est co-financée par le CEA et TPIFREMER et devrait se terminer fin 2012. D’ici la,
nous devrions avoir réalisé les premieres modélisations du site de Rainbow. J’envisage ensuite
de poursuivre ce travail en 2013 en encadrant un étudiant en Master 2.
La modélisation thermo-hydraulique constitue la premiere phase du travail de modélisation
de sites hydrothermaux medio-océaniques. Il va ensuite s’agir de modéliser le comportement
géochimique du systeme composé du fluide hydrothermal et de la roche dans laquelle il circule.
Je présente cette seconde phase du travail dans le chapitre suivant.



2

Transport réactif et circulation
hydrothermale

2.1 Problématique

L’hydrogene est considéré comme 'une des énergies propres du futur. Il est cependant com-
munément admis que ce gaz n’existe pas en tant que ressource naturelle mais nécessite d’étre
produit par des procédés qui consomment eux-mémes des énergies primaires. L’hydrogene appa-
ralt donc comme un vecteur énergétique et non comme une ressource. Cependant, différents pro-
grammes d’études des dorsales médio-océaniques ont mis en évidence I’existence d’un flux impor-
tant d’hydrogeéne naturel issu des évents hydrothermaux le long de la dorsale médio-Atlantique.
Cette production d’hydrogene résulte de l'interaction entre I’eau de mer et les roches chaudes
du manteau terrestre, par la réduction de I'eau associée a I'oxydation dans certains minéraux
d’ions Fe?t en ions Fe3T. Cette production naturelle représente une ressource énergétique po-
tentiellement inépuisable qu’il convient d’étudier et de quantifier.

Les processus physiques et géochimiques mis en jeu lors de la circulation hydrothermale
au niveau d’une dorsale lente et conduisant a la production d’hydrogene sont nombreux, com-
plexes, et fortement couplés entre eux. Ces systemes hydrothermaux se caractérisent en effet
par l'interaction entre un fluide, initialement de ’eau de mer, et les roches présentes sous le
plancher océanique, dans des conditions de pression et de température tres élevées. Au cours
de sa circulation, le fluide voit sa composition chimique évoluer selon divers processus, dont les
deux principaux sont l'interaction eau-roche et 1’éventuelle séparation de phases du fluide en
une phase « vapeur » et une phase « saumure ». Ce faisant, le fluide voit également ses pro-
priétés, comme sa densité et sa viscosité, varier de fagon fortement non-linéaire en fonction de
la pression et de la température. Par ailleurs, la précipitation de minéraux lors de l'interaction
fluide-roche modifie les propriétés de porosité et de perméabilité du milieu. C’est notamment le
cas lors de la formation de serpentinites due a l'interaction de péridotites océaniques avec ’'eau
de mer. De fructueuses discussions avec Jean Luc Charlou et Yves Fouquet de 'TFREMER et
avec Philippe Jean-Baptiste du LSCE ont mis en évidence l'intérét de la modélisation de tels
systemes hydrothermaux pour aider a la compréhension de ces différents processus physiques et
géochimiques, en proposant des scénarios d’évolution permettant de restituer les mesures faites
in situ. Grace a la modélisation, on espére pouvoir identifier les principaux mécanismes condui-
sant a la production d’hydrogene, estimer les incertitudes associées et apprécier la stabilité de
tels systemes.
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2.2 Choix de modélisation

2.2.1 Etat de l’art

Depuis plusieurs années, de nombreuses modélisations ont été proposées pour simuler de tels
systémes hydrothermaux. On peut citer ici les travaux précurseurs de Lowell et al. (Lowell et
Germanovich, 1994; Lowell et Rona, 2002; Lowell et Yao, 2002; Lowell et al., 2003, 2007, 2008),
ceux de Wilcock et al. (Wilcock, 1998; Cherkaoui et Wilcock, 1999; Fontaine et Wilcock, 2007),
ou encore ceux de Coumou et al. (2006, 2008, 2009a,b). Les modélisations different par le choix
des approximations, la géométrie du domaine, les propriétés des milieux et des fluides ou encore
les conditions aux limites. La question de la modélisation du couplage entre ’hydraulique et la
thermique ayant déja été discutée dans le chapitre précédent, je ne développerai ici que le volet
concernant le couplage avec la géochimie.

Dans la littérature, le couplage entre 'hydraulique, la thermique et la géochimie a déja été
abordé mais de fagon assez simplifiée. Par exemple, Lowell et Rona (2002), puis Allen et Sey-
fried Jr (2004) prennent en compte la réaction de serpentinisation comme source thermique mais
leurs calculs sont des calculs de bilan 0D. Seuls Emmanuel et Berkowitz (2006) proposent une
modélisation 2D pour simuler la production et I'effet thermique et hydrique de la serpentinisa-
tion. Cependant, leur modélisation reste tres simple et repose sur 'approximation d’Oberbeck-
Boussinesq. Dans cette approximation, les variations de densité des fluides dues aux variations
de température et de pression sont négligées sauf dans le terme de gravité de la loi de Darcy qui
pilote les écoulements en milieux poreux (cf. Partie 3, §1.2 pour plus de détails). Or, dans les
conditions de pression et de température qui prévalent au niveau des dorsales, a partir de cal-
culs en régime permanent, Wilcock (1998) a montré que ’approximation d’Oberbeck-Boussinesq
n’était plus valable et conduisait & une sous-estimation des champs convectifs. Des calculs ins-
tationnaires ont confirmé la nécessité de prendre en compte toutes les non-linéarités (Coumou
et al., 2006). Grace a des calculs d’équilibres géochimiques, McCollom et Bach (2009) ont quant
a eux estimé les quantités d’hydrogene obtenues a une pression P=35 MPa, pour des tempé-
ratures comprises entre 50°C et 400°C et pour différents rapports entre le volume d’eau et le
volume de roche.

A ma connaissance, personne ne s’est donc encore intéressé au transport de I’hydrogéne
produit au sein de la roche et aux quantités d’hydrogene ainsi relachées au niveau des dorsales.
Il s’agira donc ici de modéliser :

- le couplage entre I’hydraulique et la thermique, sans ’approximation d’Oberbeck-Boussinesq,
en tenant compte de toutes les non-linéarités dues aux variations des propriétés des fluides en
fonction de la pression et de la température (cf. chapitre précédent pour plus de détails) ;

- la réaction exothermique de serpentinisation induisant un terme source dans 1’équation de
transport de la chaleur et conduisant a la production d’hydrogene;

- le transport de ’hydrogeéne dans le champ hydrothermal.

La premiere étape de ce travail est actuellement réalisée par Florian Perez dans le cadre de sa
these que je co-encadre avec Philippe Jean-Baptiste du LSCE, sous la direction de Jean Luc
Charlou de 'TFREMER (cf. Partie 3, §1).

2.2.2 Données de terrain

Les résultats des simulations seront ensuite confrontés aux données de terrain. J’envisage de
m’intéresser a deux sites hydrothermaux actifs situés sur la dorsale lente médio-océanique pour
lesquels 'IFREMER . dispose de données expérimentales in situ intéressantes et dans lesquels
intervient le processus géochimique de serpentinisation : le site de Rainbow (36°14’N) et celui de
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Lost City (13°N). Le site de Rainbow a déja été décrit dans le chapitre 1. Rappelons simplement
ici que les fumeurs noirs sur le site de Rainbow émettent des fluides acides (pH=2,8) trés chauds
(T=365°C) tres riches en Ha, CHy, Cl et éléments métalliféres. Les processus majeurs semblent
étre la séparation de phases et l'interaction eau de mer—roches ultrabasiques, associant des
réactions de serpentinisation (Douville, 1999; Charlou et al., 2002, 2010). Au niveau du site de
Lost City, par contre, les fumeurs émettent des fluides fortement basiques (pH de 9 a 11) et
pauvres en métaux a des températures beaucoup plus faibles que celles de Rainbow (T<90°C).
Le site est parsemé de cheminées en carbonates pouvant atteindre des hauteurs de plus de 60
metres (Kelley et al., 2001, 2005).

2.2.3 Données de laboratoire

A partir d’expériences réalisées en laboratoire sur des poudres de lherzolite, Marcaillou et al.
(2011) ont montré que la cinétique de serpentinisation est fortement dépendante des conditions
physico-chimiques (température, rapport eau/roche, état structurel et composition chimique de
la roche) présentes dans le milieu naturel. Ces travaux indiquent également que les réles joués par
la serpentine et la magnétite dans la production d’hydrogene évoluent suivant la température
mais changent également fortement au cours de la réaction (Marcaillou, 2011). Ces résultats
seront utilisés pour établir les lois des cinétiques de réactions du modele géochimique.

2.2.4 Démarche envisagée

Il s’agira dans un premier temps de sélectionner les réactions géochimiques fluide-roche pré-
pondérantes en s’appuyant sur les mesures in situ et sur des résultats antérieurs (Douville,
1999). On s’intéressera plus particulierement a la réaction de serpentinisation, résultat de l'in-
teraction des péridotites océaniques avec ’eau de mer. Cette réaction étant exothermique, la
pénétration d’eau de mer dans la péridotite doit pouvoir, en théorie, activer des circulations
hydrothermales méme en dehors de ’axe des dorsales, mais a condition que 'activité tectonique
maintienne une perméabilité suffisante via ’activation de fractures ou failles. Lowell et Rona
(2002), contrairement a Allen et Seyfried Jr (2004), prétendent que la circulation hydrothermale
au niveau du site de Lost City n’est pilotée que par la chaleur issue des réactions de serpen-
tinisation. Par contre, selon eux, la chaleur produite par cette réaction exothermique ne peut
suffire & réchauffer des fluides a des températures de plus de 300°C. Les fumeurs noirs observés
sur le site de Rainbow (Charlou et al., 2002) a des température de 365°C ne peuvent donc pas
étre dus seulement a cette réaction mais impliquent bien la présence d’intrusions magmatiques.
Mais méme si ces serpentines ne sont pas le seul moteur du systeme hydrothermal, elles jouent
un role important sur la composition chimique de la lithosphere et en modifient également les
propriétés physiques (Lowell et Rona, 2002). Comme la serpentinisation nécessite un fort ap-
port en eau (les serpentines contiennent 10 a 15% d’eau), la disponibilité de I’eau constitue un
facteur limitant pour cette réaction. Se pose alors la question de la pénétration de ’eau et par
conséquent de la perméabilité du milieu, question d’autant plus importante que la réaction de
serpentinisation s’accompagne d’une augmentation de volume et donc d’un colmatage éventuel
du milieu poreux (Mével, 2003). Des expériences de laboratoire a température ambiante ont
ainsi montré que l’eau ne circule plus dans les zones ou la serpentine a précipité, la valeur de la
perméabilité de ce minéral étant estimée & 10~ voire 10712 darcys, valeurs caractérisant un
milieu trés imperméable (MacDonald et Fyfe, 1985). Si fermeture du milieu poreux il y a, diffé-
rentes questions devront étre résolues : une fois le milieu poreux serpentinisé et donc colmaté, le
systeme hydrothermal s’arréte-t-il7? La serpentinisation induit-elle des contraintes mécaniques
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s’accompagnant de micro-fracturations permettant une réouverture du systeme 7 Le systéme se
réouvre-t-il par activité volcanique ou tectonique 7 Ainsi, & partir de la modélisation de confi-
gurations académiques, Fontaine et al. (2001) ont montré que le développement des évents est
possible quand il y a succession d’événements tectoniques ou volcaniques engendrant un réseau
de nouvelles fractures qui permettent de compenser la décroissance de la perméabilité due a la
précipitation de minéraux. La modélisation de la serpentinisation dans un systéme hydrothermal
peut donc s’avérer tres complexe car couplant a la fois la thermique, la géochimie, le transport
et la mécanique.

Dans un premier temps, j’avais envisagé d’utiliser la plate-forme ALLTIANCES (cf. Partie 2,
§3.1.2) pour modéliser et simuler les réactions géochimiques et le transport d’especes dans la
circulation hydrothermale. Cependant, j’ai pour l'instant mis de coté cette idée car la plate-
forme ALLIANCES ne permet pas de simuler les réactions et le transport des solutions solides
qui sont a la source de la production d’hydrogene. Il est donc nécessaire de développer un outil
spécifique pour pouvoir simuler et interpréter les importants flux d’hydrogene mesurés in situ. Il
va donc s’agir de coupler le module thermo-hydraulique en cours de construction dans Cast3M
(cf. Partie 3, §1) avec un outil de géochimie incluant le traitement particulier des solutions
solides. Concreétement, nous envisageons donc d’utiliser de fagon séquentielle :

- le code Cast3M pour calculer le couplage entre la thermique et I’hydraulique ;
- le code EQ3/6 (Wolery et al., 1992) pour calculer un terme source d’hydrogeéne ;
- le code Cast3M pour simuler le transport de 'hydrogene.

A terme, cependant, j’aimerais réaliser un véritable couplage transport-géochimie a l'aide de
la plate-forme ALLTANCES. Cela suppose de construire une base de données thermodynamiques
adéquates et de déterminer un circuit hydrothermal représentatif des sites étudiés.

2.3 Reésultats attendus et moyens mis en oeuvre

Ce travail se veut un apport de la modélisation a la compréhension des processus physiques
et géochimiques conduisant a la production naturelle d’hydrogene au niveau de sites hydro-
thermaux de la dorsale médio-atlantique. La modélisation du couplage fort entre la thermique,
I’écoulement et la géochimie doit nous permettre d’estimer la production naturelle d’hydrogene
et d’en quantifier les flux le long de la dorsale lente médio-Atlantique. Comme déja signalé, nous
nous concentrerons sur 2 sites en particulier : le site de Rainbow (36°14’N) et celui de Lost City
(13°N). Le but de la modélisation est de permettre de répondre a différentes questions concer-
nant le fonctionnement des sites hydrothermaux comme par exemple :

- Comment peut-on obtenir d’aussi importants débits d’eau et de si fortes températures et
concentrations en hydrogene que ceux mesurés au niveau du site de Rainbow ?

- La réaction de serpentinisation, fortement exothermique, peut-elle a elle seule alimenter une
circulation hydrothermale comme celle observée au niveau du site de Lost City ?

Ce travail de modélisation du transport réactif sera logiquement réalisé apres la modélisa-
tion thermo-hydraulique des sites hydrothermaux médio-océaniques présentée dans le chapitre
précédent. La modélisation du couplage géochimie-transport du site de Rainbow a l’aide de
Cast3M et de EQ3/6 devrait étre abordée au cours de la thése de Florian Perez. J’envisage de
poursuivre ce travail et de I’étendre au site de Lost City dans le cadre d’un projet de fin d’études
d’un étudiant en Master 2. Nous étudierons alors également la possibilité d’adapter le code de
transport réactif ALLIANCES a cette problématique.
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Modélisation du couplage entre les
écoulements de surface et souterrains

3.1 Problématique

Dans la deuxiéme partie de ce mémoire, j’ai évoqué de fagon séparée mes travaux de mo-
délisation des écoulements de surface et des écoulements souterrains (cf. Partie 2, §2). Or, le
ruissellement, l'infiltration et la circulation de nappe sont des processus couplés dans 1’espace
et dans le temps. La modélisation du cycle de ’eau, quelle que soit 1’échelle, parcelle ou bassin
versant, nécessite donc le développement de modeles et méthodes capables de représenter de
maniere intégrée et couplée les flux d’eau de surface et souterrains. Ce couplage reste une en-
treprise difficile. Les mécanismes d’écoulement de surface et souterrains sont en effet hautement
non linéaires, avec des temps caractéristiques tres différents. De plus, pour respecter la physique
des interactions entre surface et souterrain, la continuité des pressions et flux doit étre assurée
sur '’ensemble de la surface topographique. Dans les faits, le couplage est souvent effectué sans
réelle rétroaction, ou sans prise en compte des processus de la zone non-saturée de subsurface.
Cependant, depuis une décennie, quelques modeles représentatifs de la nouvelle génération de
modeles couplés ont été proposés (VanderKwaak, 1999; Panday et Huyakorn, 2004; Kollet et
Maxwell, 2006; Therrien et al., 2005; Weill et al., 2009; Camporese et al., 2010). Ils sont encore
au stade expérimental, notamment en ce qui concerne leur application a des bassins tres hétéro-
genes, et peuvent étre améliorés par des approches numériques récentes mieux adaptées et plus
efficaces.

Ainsi, dans le cadre de sa these réalisée au LSCE sous la direction d’Emmanuel Mouche,
Sylvain Weill a développé une approche darcéenne multidomaine pour modéliser les échanges
surface-subsurface a 1’échelle de la parcelle (Weill, 2007; Weill et al., 2009). L’originalité de 1’ap-
proche repose sur une description unifiée de I’écoulement en subsurface, zones saturée et non
saturée, et en surface : une méme équation parabolique non linéaire, appelée équation de Ri-
chards généralisée, décrit les écoulements dans les différents compartiments hydrologiques. D’un
compartiment a 'autre, seuls different les parametres et les lois. L’avantage de cette approche
est que, contrairement aux approches classiques de couplage surface-subsurface, le probleme de
couplage a la surface du sol entre ’équation de Darcy généralisée pour les écoulements de sub-
surface et l'onde diffusante ou 'onde cinématique pour les écoulements de surface ne se pose
pas. Ce modele a été implémenté dans Cast3M et a donné des résultats encourageants sur des
configurations académiques (Weill, 2007; Weill et al., 2009). Par contre, il s’est avéré tres délicat
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d’utilisation, voire inadapté dans sa configuration actuelle, lors de la simulation de configurations
plus complexes. Ainsi, au cours de son travail de these, Sylvain Weill a essayé de confronter le
modele couplé surface—subsurface au cas réel des expériences de mesures des vitesses de ruissel-
lement et de tragage sur la parcelle instrumentée par 'IRD & Thies (expériences décrites dans
la Partie 2, §2.1.3). Mais les résultats ont été décevants. C’est pourquoi, dans les modélisations
de ces expériences que j’ai présentées précédemment (cf. Partie 2, §2.1.3), seul I’écoulement de
surface a été modélisé, en régime permanent et avec 'hypotheése d’une infiltration dans le sol
constante. Or, il serait intéressant d’étudier avec le modele couplé Deffet des lois et de leurs
parametres sur la montée des hydrogrammes mesurés. En effet, I'infiltration et la rugosité sont
plus faibles apres quelques pluies simulées, ce qui est imputable a une modification de la surface
mais aussi, peut-étre, a 'augmentation de la teneur en eau. Il serait également intéressant de
simuler le tracage dans le modele couplé complet, pour prendre en compte l'effet de la hauteur
de la lame d’eau sur l'infiltration. Mais les premieres simulations couplées réalisées par Sylvain
Weill (2007) puis reprises par Jérémy Patin (2011) ont montré que la prise en compte de U'infil-
tration dans un sol sableux, en trois dimensions, conduit a des temps de calculs trop longs. Une
amélioration des performances du schéma numérique doit donc étre envisagée.

D’autres problemes du modele intégré restent a résoudre. Par exemple, le modele s’est avéré
incapable de traiter le ruissellement sur des versants dont la perméabilité du sol est hétérogene.
En effet, le schéma numérique centré utilisé pour calculer la conductivité hydraulique dans la
couche de ruissellement ne permet pas de transférer de I’eau dans la couche de ruissellement
d’une maille « amont » vers une maille « aval » initialement seéche. Notons ici que ce probleme
ne se pose pas si 'apport d’eau dans une maille de ruissellement initialement seche se fait par
le haut, par exemple via la pluie, ou par le bas, par exemple par exfiltration de la nappe; il
apparait uniquement lorsque cet apport se fait par 'amont ou par ’aval. Une voie possible pour
résoudre ce probleme serait d’utiliser un schéma décentré a la place du schéma centré actuel.

3.2 Résultats attendus et moyens mis en oeuvre

J’envisage de réaliser ce travail de recherche en collaboration avec d’autres laboratoires fran-
cais intéressés par le développement de modeles couplés surface—subsurface pour la modélisation
hydrologique : le Laboratoire d’Hydrologie et de Géochimie de Strasbourg (LHyGeS) et le Labo-
ratoire d’étude des Interactions Sol-Agrosystéme-Hydrosystéeme (LISAH) de Montpellier. C’est
dans cette optique de collaboration que nous avons construit un projet commun, (appelé COS-
MOS pour COupled Surface—subsurface MOdelS), dont 1'objectif principal est de développer
et tester une nouvelle génération de modeles hydrologiques distribués et intégrés a bases phy-
siques, reposant sur un couplage intégral des flux de surface et souterrains. Dans le cadre de ce
projet, nous envisageons (i) de développer trois versions originales de modeéles couplés (une par
partenaire du projet) reposant sur des approches numériques innovantes; (ii) de construire des
benchmarks synthétiques ou expérimentaux complétant ceux disponibles dans la littérature et
couvrant une large gamme de processus de genese du ruissellement pour différentes situations
géométriques, pédologiques et climatiques; (iii) de développer de nouvelles approches d’inter-
comparaison des modeles couplés; (iv) d’appliquer les versions de ces modeles sur des jeux de
données d’un bassin versant réel.

Le projet COSMOS est structuré en 6 taches incluant une tache de coordination. La Tache
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1 est dévolue au développement des modeles, sur la base de travaux antérieurs des partenaires
de COSMOS. La Tache 2 vise la définition d’un jeu de benchmarks regroupant des cas issus de
la littérature et des résultats de nouvelles expérimentations de laboratoires ou numériques. La
Tache 3 correspond a la définition des critéres locaux et globaux d’évaluation de la performance
des modeles et a 'application des trois modeles au jeu de benchmarks. La Tache 4 évalue la
capacité des modeles développés a simuler le cas réel d’'un bassin fortement hétérogene et la
différence de performance par rapport a une approche standard. Enfin, la Téache 5 vise la diffu-
sion des résultats du projet, en organisant un workshop international sur les approches couplées,
en mettant a disposition de la communauté scientifique les modeles, benchmarks et procédures
d’évaluation sur un site web d’acces libre et en organisant des sessions de formation. Il est prévu
que je sois responsable de la Tache 2 et de différentes sous-taches de ce projet.

Le projet COSMOS a été soumis a I'appel d’offre ANR blanc en 2012. Dans la thématique
« Systéme terre, environnement, risques », seulement 13 projets sur 170 ont été retenus pour
financement ; COSMOS ne fait malheureusement pas partie de ces heureux élus. Selon les re-
marques et suggestions des reviewers, nous le soumettrons a nouveau a ’ANR en 2013 ou a
d’autres appels d’offres.

Selon le financement obtenu, j’envisage de réaliser ce travail de modélisation du couplage

surface—souterrain en encadrant un étudiant en thése ou en post-doctorat en 2013.

A plus long terme, une fois le projet COSMOS terminé, nous disposerons d'un outil nu-
mérique de modélisation du couplage entre les écoulements de surface et souterrains. Cet outil
pourra alors étre utilisé dans de nombreuses applications. Par exemple, dans le cadre d’une
collaboration avec 'IRD, nous pourrons envisager une modélisation distribuée de I’hydrologie
de bassins versants du sud-est asiatique. Une telle modélisation permettrait d’améliorer les mé-
thodes de prédiction de 'influence du changement climatique et/ou de 'usage des terres sur
I’érosion de ces bassins versants et donc d’apprécier la vulnérabilité des terres agricoles mais
également des ressources en eau de cette région. J'envisage également d’utiliser cet outil de
modélisation des processus pour valider ou mettre en défaut les hypotheses de modélisation hy-
drologique faites dans les codes a plus grande échelle comme par exemple le modele de surface
ORCHIDEE développé au LSCE.
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Annexes : Articles scientifiques

Afin d’illustrer différents chapitres de ce manuscrit, j’ai sélectionné et reproduit dans les
annexes suivantes cinq de mes articles déja publiés.
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Annexe A : Numerical simulations of
single-mode Richtmyer-Meshkov
experiments

Cette annexe présente 'article :

C. Miigler, S. Gauthier. Numerical simulations of single-mode Richtmyer-Meshkov expe-
riments. Physical Review FE 58, 4548, 1998.

Cet article illustre 'apport de la modélisation a la compréhension des premieres phases
de développement de l'instabilité de Richtmyer-Meshkov et vient en complément du §1.3
de la Partie 2 de ce mémoire.
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Numerical simulations of single-mode Richtmyer-Meshkov experiments

Claude Mugler* and Serge Gauthier
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(Received 23 February 1998

Two-dimensional numerical simulation of the fluid instability of a shock-accelerated interface between a
light fluid and a heavy one shows a flow pattern very similar to experimental pictures. Furthermore, numerical
and experimental amplitude growth rates are in good agreement and are decaying in time in a similar way.
Spectral analysis of the flow is performed with the help of two different methods. The peak-to-peak amplitude
can be reproduced with 50 mesh zones in the wavelength whereas the streamwise kinetic energy decay in time
due to molecular viscous dissipation requires 360 zones in the wavelength and a second-order accurate nu-
merical scheme in space and time to be correctly descr{l$d063-651X%98)04410-9

PACS numbes): 47.20—k, 47.40.Nm

I. INTRODUCTION perturbation, which is measured between the first and second
shocks across the interface, was predicted in two-
When two different fluids are impulsively accelerated intodimensional calculations to be approximately a factor of 2
each other by a shock wave, small perturbations at the intefoo large, as compared with experimental dd,12. More
face grow first linearly and then evolve into nonlinear struc-recently, front-tracking numerical simulations produced
tures having the form of “bubbles” and “spikes.” This in- growth rates in much closer agreement to the experimental
stability was theoretically discovered and described byvalues[13].
Richtmyer[1], and confirmed experimentally by Meshkov ~ The present study uses the experimental conditions of
[2]. This phenomenon, known as the Richtmyer-MeshkowZaytsev and co-workerd4,15, who performed shock tube
(RM) instability, is a typical mechanism for turbulent mixing experiments of krypton incident on xenon. In these experi-
of layered fluids. It may be related to the Rayleigh-Taylorments, a very thin membrane separates the two gases and
(RT) instability [3], which is the instability of a planar inter- Pprovides a known initial interface perturbation. The experi-
face undergoing constant acceleration, such as caused by tAtental images show well-resolved flow patterns, but do not
suspension of a heavy fluid over a lighter one in the earth’dead to other flow characteristics. In this paper, we simulate
gravitational field. RT and RM instabilities are of critical the nonlinear instability growth observed in the experiments.
importance to inertial confinement fusion. Indeed, the degreé the next two sections, we present experimental and nu-
of compression achievable in laser fusion experiments is ulmerical results. Finally, these results are discussed in Sec.
timately limited by RM and RT instabilities. V.
RM instability is often studied in shock tubes, where mea-
surements are easie_r to carry out than in_ small pdjl_rbts]. _ Il. EXPERIMENTS
The major difficulty in shock-tube experiments is in main-
taining a well-controlled sharp initial boundary between two The experimental study of a two-dimensional RM insta-
gases. One solution to this problem is to initially separate th®ility has been carried out in a shock tube of square cross
two gases using a thin membrane. The membrane has littgection of 7 72 mn? [15]. At about 4.5 m from the dia-
strength and is expected to rupture upon passage of the firghragm separating the high- from the low-pressure rooms of
shock, although this is not always the c#4¢5]. To impose  the shock tube, two inert gases, a light dkeyptor) and a
the membrane rupture, discontinuous interfaces are soméeavy one (xenor, are initially separated by a two-
times made of a plastic membrane that is placed directlglimensional2D) sinusoidal interface. This interface is mod-
below a thin wire mesh5,6]. The membrane is broken into eled with a 2um-thick lavsan film. This film is pasted into a
small pieces by the incident shock wave passing through theatrix inserted in the driven section. The study of the shock
grid. Other shock-tube experiments have attempted to avoidave interaction with the 2D film has shown that the film
the effects of membranes by implementing systems in whicllloes not affect the interface evolutipt¥]. Just before each
gases are initially separated by a solid barrier, which is reexperiment, both parts of the driven section are pumped out
moved just prior to firing the shock tulp8,9]. However, this  to 0.01 mm Hg and then filled with test gases. The diagnos-
technique generates relatively thick diffuse interfaces. Thdics used during these experiments are some schlieren pic-
diffuse interface tends to stabilize all but the longest waveiures. A detailed description of the setup can be found in Ref.
lengths, thus greatly reducing the resulting instability growth[14].
rate. The initial amplitude of the perturbation at the Kr/Xe in-
A number of numerical studies have been performed onerface isag; =5 mm, the wavelength is 36 mm, and the
the RM instability [10,11. The initial growth rate of the pressure ahead of the shock is 0.5 bar. The Kr/Xe interface is
accelerated by a 3.5-Mach number shock wave moving from
Kr to Xe, i.e., from a light gas to a heavy one. The reflected
*Electronic address: mugler@bruyeres.cea.fr wave is a shock wave. To observe the evolution of the insta-
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bility on a sufficiently long time scale, three experimental
; y (m)
shots have been necessary. The Mach number is not exactly 4 surface
the same for the three experiments but does not differ too 0018 discontinuity ~ shock wave

much from 3.5.

Il. NUMERICAL METHOD shocked Kr
A. Motivation and description of the numerical choices
The codecADMEE, derived fromcFDLIB [16], was devel- 0 x (m)
; i ; ; i o 0.136 0.396
oped in order to carry out two-dimensional numerical simu-
lations of compressible mixing flows, such as those occur- FIG. 1. Shock-tube geometry.

ring in shock tubes. Features of the numerical method are

detailed in Ref[17] but let us recall here the main charac-  The codecapMmee has been validated against numerous
teristics of the codeADMEE: (i) It solves the 2D unsteady configurations of compressible viscous flofs].
full Navier-Stokes equations, with physical viscosity and

thermal conductivity coefficients. (i) Mixing of two gases
is described within the single fluid approximation by a con-
centration governed by an advection-diffusion equation, In this subsection, we will first study the influence of
written as spatial resolution and of the order of the temporal and spatial
e schemes on numerical results. The definition of the initial
p VAT PITS R v 5 hydrodynamic conditions is based on shock-tube experi-
at +V-(puc)=V-(pbVe), @ myents greviously described. The shock tube can be ideaFl)Iized
by considering a long tube as presented in Fig. 1. The mesh
extends fronx=0 to 39.6 cm along the length of the shock
tube and covers a quarter of the width of the square cross
section. Although mixing is described by a concentration, at
t=0, the concentration isovalue=0.5 can be seen as a
sharp interface. At later times, the mixing zone between
krypton and xenon remains very thin. So, we will still use the
word “interface.” The initial sinusoidal 2D interface be-
tween krypton and xenon is given by

B. Results of numerical simulations

wherep is the total density and the vector velocity. Partial
densities of fluids 1 and 4, andp,, respectively, and the
total densityp are related by the equatigs=p,+p>. The
concentration of fluid 1 in the mixing, labelegis defined as
the ratiop;/p. By doing so, no numerical interface and no
mixed cells are needed.(iii) Mixing is assumed perfect and
isothermal. The mixing model is then simply defined by
P=P,+P,, T=T,=T,, ande=ce;+(1—-c)e,, wherep,

P, ande are the total density, pressure, and internal energy, 27y

respectively. The indices refer to the partial corresponding Xinterfacé™ Xm+ 8 COS——, 2
quantities of fluids 1 and 2. The equation of state of each

species is a perfect gas law(iv) The viscosity and molecu- . ) L _

lar diffusion coefficients of each species of the mixture aréVhere xm=13.6 cm is the location of this interface,
calculated from Ref[18]. Thermal conductivity coefficients =5 mm the initial amplitude of the perturbation, and
can be obtained directly from viscosity coefficients provided= 3-6 cm its wavelength. The dimensionless perturbation am-
the Prandtl number of each species is assumed to be cohlitude agk is 0.87. The region to the left of the interface
stant. Mixture viscosity and molecular diffusion coefficients contains xenon while the region to the right contains kryp-
are then determined from Wilke's mixture ryl&9] and the ton. The shock wave is initially in the krypton at
thermal conductivity coefficient of the mixture is calculated =14.8 cm and is moving to the left at Mach numbér
from the model given if20]. Finally, all transport coeffi- =3.5. The fluid velocity behind the shocks55.5 m/s. The
cients (viscosity, diffusion, and thermal conductivitde- — shocked krypton has a density of 6.01 kd/ra pressure of
pend on the two thermodynamic quantities: concentra?5.3<10* Pa, and a ratio of specific heags=1.67. The un-
tion and temperature. (v) CADMEE uses structured meshes shocked krypton has a density of 1.87 kd/and a pressure
made of quadrangular cells(vi) State variables are cell of 5.0x10* Pa. The unshocked xenon has a density of 2.95
centered. (vii) A Godunov method is used to accurately kg/m®, a pressure of 5010* Pa, and a ratio of specific
describe strong discontinuities such as shock waves. It usdwatsy=1.67. An ideal gas equation of state with constant
the approximate Riemann solver of Dukowi@l]. Conse- specific heats is assumed. With such initial conditions, the
quently, no artificial viscosities are neededyviii) A interface is nearly stationary after shocking and is confined
second-order differencing technique in space can be used atalthe region 13 crEx<14 cm and Bsy=<18 cm, which we
second and third Runge-Kutta scheni@&2 and RK3 have  cover with square zones. The region froms 14 cm to x
been implemented. We shall see in the following sections the=39.6 cm is used only to contain the reflected shock in such
influence of the accuracy of numerical method§ix) The a way that no spurious numerical signal is reflected into the
computation is performed in two phases: a Lagrangian phasaixing region.

and a remapping phase in which conservative variables are The instantt=0 corresponds to the moment the shock
transferred from the Lagrangian mesh to an arbitrary specistrikes the right edge of the perturbation. The right and left
fied mesh. This approach is the so-called arbitraryboundaries are of flow through type. In this part, only a
Lagrangian-EuleriadALE) formulation. half-wavelength is simulated and the top and bottom bound-
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FIG. 4. Evolution of the perturbation amplitude vs time. This
amplitude is defined as the peak-to-peak amplitude of the isovalue

() (d) ¢=0.5 obtained from various gridéa) cell size=0.75x0.72 mnf,

(b) cell size=0.375x0.36 mnt, (c) cell size=0.1875<0.18 mnf,
FIG. 2. Isovalue of the concentratiar=0.5 for various grids:  (q) cell size=0.1x0.1 mnt.

(@) cell size=0.75x0.72 mn3, (b) cell size=0.375x0.36 mnf, (c)
cell size=0.1875<0.18 mnf, (d) cell size=0.1x0.1 mnf. The nu-

. . : : carried out with a zone size of 0.18%9.18 mnf. With a
merical scheme is second order accurate in space and time.

first-order method in space and in tirheig. 3(@)], the nu-

aries are free-slip boundaries. The calculation is started wit elrlcsl ltschen:eb[?t tochj dlffluswe a}[ndv\?:ﬁvents the dKeI\ém-
a Lagrangian mesh with nodes located at the initial interface etrrr: g iz Instabil 3:1 f e\;e Ogm‘?” t ! ab set%onﬂ -order
and continued with a Eulerian grid before the shock reacheg1e od in space and first order in tirfiéig. 3(b)], the flow

the interface. By doing so, the development of undesiredattern has completely changed and the Kelvin-Helmholtz
perturbations of wavelengths of the order of the mesh size i ortex has appeared. However, temporal aCCl_JraPy effects are
avoided. ess spectacular than spatial accuracy ones: with a second-

Several runs were carried out with various zone size&?rder method in space, the increase of the accuracy in time

0.75¢0.72 mn? 0.375<0.36 mm?. 0.1875¢ 0.18 mn?. and use of RK2 induces only small differencefFig. 3(c)].
' : N ' . : ' Moreover, we have checked to be sure that a higher-order

0.1X0.1 mnt, and with a Courant-Friedrichs-Lewy number cheme in time such as a third Runae-Kutta scheme does not
equal to 0.9. Such resolutions correspond to 50, 100, 20Q; " me such a ung ;
ring any significant improvement. These results illustrate

and 360 zones in the wavelength, respectively. These calcy-

lations have been performed with the second-order schemQe Importance of the accuracy of numerical methods and of
Spatial resolution.

in space and time. Figure 2 shows the isovalue of the con- . . .

centrationc=0.5 att=1ms for each of these four zone . oM the four calculations performed with various zone

sizes. The sizes of the window are 3.5 cm width and 1.8 cny 25> W€ can measure a_nd plot t_he eVOIl.Jt'On of_the pertur-
' ' ' bation amplitude versus tim@ee Fig. 4 This amplitude is

ge;%gtof(;rz ﬁ:lng%Eirgesz{g)]tht'ﬁepﬂsgr:?f:ﬁqA(\jtesefoopnsebi'tz ?hgfdefined as the peak-to-peak amplitude of the concentration

Kelvin-Helmholtz instability along the shaft of each spike isovalue c=0.5. The d|screp§n0|es between the various

needs a thinner grid to be well describBlgs. 2b), 2(0), curves are less tha_n the_ceII sizes. W(_e can conclude that the

and 2d)]. The thinner the grid, the greater the number Ofpeak-to-peak amplitude is converged in terms of zone sizes.
i ' However, the flow pattern, as shown in Fig. 3, is not con-

rolling-ups. : . SO ;
Fogr aF:‘ixed grid, we also studied the influence of the Spayerged. Indeed, Kelvin-Helmholtz instability is very sensi-

tial and temporal accuracy of the numerical scheme on th ive to the shock description through the baroclinic term in

; i, : : e vorticity equation. The thinner the grid, the stiffer the
development of the instabilitysee Fig. 3. This study was shock, the more developed the Kelvin-Helmholtz instability.

3.5em Convergence would require zone sizes smaller than the
— physical shock thickness. Such zone sizes are two or three
orders of magnitude smaller than those used in this paper. In
the next section, if it is not explicitly mentioned, numerical
results correspond to calculations performed with a zone size
of 0.1875<0.18 mnf.

1.8 cm

(a) o) ©
IV. COMPARISONS AND DISCUSSIONS
FIG. 3. Isovalue of the concentratia=0.5 for various spatial
and temporal accuracy, with a fixed grid cell si21875 Schlieren pictures of the RM instability evolution at the
x0.18 mnf: (a) first-order accuracy in space and tinfb) second  Kr/Xe interface are presented in Fig. 5. These results corre-
order in space, first order in timég) second order in space and spond to the three experimental shots presented in Sec. Il. As
time. the incident shock wave travels from the light gas to the
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) FIG. 6. Full numerical schlieren-type imagetat108 us, with

a=10 in Eq.(3). The distortion of the shock reflected on the Kr/Xe
interface clearly appears.

its reflection on the perturbed interface clearly appears. We
can also observe crisscross lines between the Kr/Xe interface
Q) and the reflected shock wave. Indeed, at the end of the inter-
action between the incident shock wave and the Kr/Xe inter-
face, the curved refracted and reflected shock waves generate
local high-pressure areas. Zaytseval. [14] have experi-
mentally shown that once the high-pressure regions have ap-

FIG. 5. Evolution of the flow pattern vs time: experimental Peared, they start “outspreading.” For sufficiently high val-
schlieren pictures of the RM instabilityleft) and numerical Ues of the pressure amplitude in these regions, this
schlieren-type images with=2 in Eq. (3) (right). (a)—(e) are for ~ outspreading is accompanied by the generation of secondary
t=0, 65, 108, 134, 276, and 464s, respectively. shock waves. In Fig. 6, two secondary shock waves traveling

behind the perturbed reflected shock wave have just inter-
heavy one, there is no inversion of concavity after the shoclgcted. We have verified that after traveling a certain distance,
passage. As one can see in these pictures, the perturbatigie reflected shock wave becomes nearly flat. The numerous
amplitude grows first linearly and then in a nonlinear stageshock interactions result in changes in density and velocity.
There is apparition of structures called “bubbles” and For example, in Fig. 6, close to the Kr/Xe interface, very low
“spikes”: the heavy fluid penetrates in the light fluid. As the density variations of the order of 3% can be seen on the
Atwood number is sma{A=0.22 andA=0.184 before and schlieren-type image obtained with=10 in Eq. (3) be-
after the passage of the incident shock wae difference  cause, with such a value of, this diagnostic is very sensi-
of structure between bubbles and spikes is not important angye. On the other hand, they do not appear on schlieren-type
the Kelvin-Helmholtz instability is well developed. In the images obtained witk=2 (see Fig. 5.
above, the Atwood number is defined ap,{ p1)/(p2 From experimental schlieren pictures, the interface and
+p1), wherep; is the density of the first shocked fluid. the refracted shock locations and the perturbation height are

Figure 5 also shows the time evolution of the numericalmeasured at various times. In order to compare experiments
patterns obtained from schlieren-type images. As the magniyith calculations on a quantitative way, we have plotted the
tude of the gradient of the density field near a shock wave igerturbation height time evolution. In experiments, the per-
very large, the following nonlinear shading functidn is  turbation height is defined as the longitudinal distance be-
used to accentuate weak flow features in numerical imagesiveen the spike and bubble tips. In numerical simulations,

- this height is defined as the largest distance between the is-
P=1 p( Vol ovalues of the concentration=5% andc=95%. Experi-
=l-exp —a—= , 3 ; -
IVolm mental and n_umerlcal results are plotted in Fi¢g).7Error
bars of experimental data are equalt6%. As we can see,
wherea is a constanfsee, for example, Reff22]). As shown  the perturbation height in the simulation is approximately the
in Fig. 5, the visual agreement between experimentakame as in experimental pictures. We have also plotted in
schlieren pictures and numerical schlieren-type images ifig. 7(b) the growth rate of the perturbation as obtained from
good. Such numerical images are particularly useful to siexperiments and numerical simulations. As can be seen from
multaneously visualize interface and shock structures. As athis figure, numerical simulation results are in agreement
example, Fig. 6 gives the full numerical schlieren-type imagewith experimental data even in the nonlinear regime. The
of the flow att=108 us. It shows locations and structures of growth rate of the perturbatiomlL/dt, can be used to cal-
the interface and of the refracted and reflected shock on theulate the Mach number of the perturbation, defined as
Kr/Xe interface. The distortion of the reflected shock due to(dL/dt)/cs wherec is an average of the sound speeds in
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@ The nonlinear evolution of the perturbation has been stud-
) ied by two different methods of modal analysis. In the first
= spectral analysis, we isolate the concentration isovalue
i =0.5 and take its discrete Fourier transform. This first pro-
E cedure gives an accurate representation of the interface at
F] 0.015 small times but it is no more valid when the “interface”
5 becomes distorted and multivalued by the development of
g “bubble” and “spike” structures. So, a second spectral
£ oot 1 ] analysis has been developed. To this end, we introduce the
o new variablew=+/pu where p is the density andu the
streamwise velocity component, and we consider the one-
0.005p ' 4% 1 dimensional transversal spectrum as done in 2],
0 0.0001 0.0002 0.0003 0.0004 0.0005
Time (s) 1 thy .
E(k ,t):—f w(x,ky ,t)|2dx. 4
L ‘ yO=30, ) Wik Dl
70f : In this expression,\iv(x,ky,t) is the longitudinal discrete
ool Fourier transform of the variable at a given abscissg
ﬁ s0f . . I
g ol W(X,ky,t)=W X, W't
%of 1Nt "y 2] ]
201 - N = W(Xll y1 )eX | N ’ ( )
10
0 wherel=0,1,..N—1, N is the number of samples, arndy
0 0.0001  0.0002  0.0003  0.0004  0.0005 the sample interval. The length_.2<d corresponds to ar

Time (s) span on which the transversal spectrum is averaged. We will

) ) ) . commonly choosel equal to the shock-tube square section

FIG. 7. Evolqtlon of the perturbation height gnd perturbation and the length B, greater than or equal to the perturbation
growth rate vs time. Plots correspond to experimental data. Theejgpy ot the final time. The advantage of this second spectral
error bars are equal ta5%. Full lines correspond to numerical analysis is to give information on all scales present in the

results obtained from codeomEE. mixing zone, even if the flow develops into a turbulent re-

krypton and xenon. This Mach number rapidly decreasegime. Moreover, the quantity obtained is homogeneous to an
versus time, from the value of 0.16 just after the shock pasenergy, but, as it is calculated from only one velocity com-
sage, down to 0.04. We also noticed that the maximum valuponent, it is not the total kinetic energy.
of the velocity divergence is always five orders of magnitude In Fig. 8, the first spectral analysis is used and the Fourier
smaller than the maximum value of the vorticity. These re-spectrum of the isovalue of the concentratimn 0.5 is dis-
sults show that the RM unstable system rapidly evolves to glayed at four early increasing times. These times are the
vortical dominated flow. _ ~ same as those used in Fig. 5 where we have plotted the
The impulsive model first proposed by Richtmyéfl is  corresponding physical space outline. In Fig. 8, the mode
commo_nly used to estimate the growth rate of a shock accelpygex| =1 corresponds to the wavelengtk 3.6 cm. Notice
erated interface in the linear phase. However, a new genergla; even at early times the interface is no longer monomode.
formula for the growth rate of the Richtmyer-Meshkov INSta-rhe shortness of the linear phase has been noticed on other
_bility Ihf"‘S beeg rlt[ezcggt%/ qrer:.iv?‘d Wmllin thﬁ. frham”ework of thecalculations and with another numerical cd@d]. Indeed
Impulsive model 23,24, This formula, which allows us to the simulation with a 2D Lagrangian code of é monom’ode
predict the growth rate in both configuratiofiseavy-light Richtmyer-Meshkov instability with an incident shock wave

and light-heavy configurationfias been validated over more Mach b 110 1.3 al h dth | th
than one hundred cases with various values of both the shod & Mach number equal to 1.5 also showed the early grow
of the first harmonic of the principal mod&7]. This multi-

strength parameterand the adiabatic exponents. It produces X : .
a good estimate of the growth rate of the RM instability mode behavior that shows the evolution of the amplitudes of

provided it is used within its range of validity, i.ee<0.4  the various modes versus time is more noticeable in Fig. 9. It

and a ratio of adiabatic exponents less than 1.5. In the ex@¢€ms that during the interaction, which occurs=a0, the
periments simulated in this paper, the shock strength paraniacident shock wave excites the first harmonic that after-
eter € is equal to 0.93 and the dimensionless perturbatiovards slowly increases versus time.

amplitudea(0~)k is equal to 0.87. As a result, a compress- At later times, the flow enters into the nonlinear regime
ible and nonlinear theory is needed and the formulagvith the familiar asymmetry between bubble and spike re-
[1,23,24 can no longer be used. A quantitative nonlineargions (see Fig. % We can no longer use the Fourier spec-
theory of compressible Richtmyer-Meshkov instability hastrum of the isovalue of the concentratios 0.5 and we now
recently been developg®5]. It gives predictions in good use the second spectral analysis. In this method, we calculate
agreement with the results of full numerical simulations fromthe one-dimensional transversal spectrum of the quawntity
linear to nonlinear regimes. given by Eq.(4) and Eq.(5). Figure 10 gives the evolution of
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that becomes larger than molecular viscosity. The numerical
t=108.1 ps viscosity v,,m IS approximately 12 and 60 times larger than
the physical kinematic viscosity at a resolution of 200 and
100 zones in the wavelength, respectively, if we assume that
numerical dissipation is dominated by a Laplacian that is
written in the spectral space as2 v k>.

In order to verify that the exponential decay in time is
really due to molecular viscous dissipation, we have per-
Mode index formed two other numerical simulations with the thinnest
0.006 spatial resolution and with greater values of the kinetic vis-
1=134.5 us cosity. Figure 11 gives the evolution of the normalized am-
0.004 plitude E(ky) of the main modek, versus time, with a In
scaling on they axis. The three different symbols correspond
to numerical results obtained from three viscosity coefficient
values: v=1x10°m?%s (squares in Fig. D1 »=12
X 107° m¥s (crossey and »=60x10"% m%s (diamonds.

0.004]
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FIG. 8. Fourier transform of the concentration isovatie0.5
at four various times. At=0, the interface is single mode. The
mode index =1 corresponds to the wavelength= 3.6 cm.

the normalized amplitudg(kg) of the main mode, versus
time, with a In scaling on the axis. The three different
symbols correspond to numerical simulations performed ® oo

with three different spatial resolutions: a zone size of 0.375 08 MR N
x0.36 mnt (diamonds in Fig. 10 a zone size of 0.1875
X 0.18 mnt (crosses and a zone size of 0x0.1 mnt
(squares Such resolutions correspond to 100, 200, and 360 . ,
zones in the wavelength, respectively. In Fig. 10, the straight 1 2 3
line gives the theoretical decay of the kinetic energy due to t(ms)

the viscous dissipation: its slope is equal to the product

- %’;ko'there the physmgl Klnematlc viscositys equallto main modek, versus time, with a In scaling on tlyeaxis. The three

10> m/s. Once again, this figure clearly stresses the imporgiserent symbols correspond to numerical results obtained from
tance of spatial resolution on the streamwise Kinetic energyh ee different zone sizes: 0.3%9.36 mn? (diamonds, 0.1875
decay: it needs a zone size of 8.0.1 mnt, i.e., 360 zones %0.18 mn? (crossel and 0.1X0.1 mn? (squares The straight

in the wavelength, to recover an exponential energy decalne represents the kinetic energy decay due to the main viscous
equal to molecular viscous dissipation. This result shows thajissipation term; its slope is equal to2vk3, where the physical
the one-dimensional transversal spectrum is very sensitive t@dnematic viscosityv is equal to 10° m¥s. This figure clearly
the numerical resolution. At larger grids, the streamwise kishows the importance of spatial resolution on the streamwise ki-
netic energy decay gives an estimate of numerical viscosityetic energy decay.

FIG. 10. Evolution of the normalized amplitudg(k,) of the
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¥ T T T in a similar way. On one hand, this comparison shows that it
is possible to accurately simulate a RM instability provided
the experimental initial conditiongamplitude and wave
number of the 2D perturbatipmre well known. On the other
hand, this result allows us to conclude that the initial pres-
ence of the membrane at the interface, which is not simu-
lated, has negligible effects on the development of the insta-
bility in this particular experiment. Simulations have been
performed with the codeADMEE. In this numerical method,
mixing is described by a concentration. This proves that
front tracking is not necessary to obtain good agreement with
experimental data.
At a sufficiently long time after the interaction between
L 1 L 1 the shock wave and the interface, spectral analysis showed
that the streamwise kinetic energy in the mixing zone decays
exponentially in time. This exponential decay is clearly due
to viscous dissipation. We have seen that we can recover the
rTPhysical viscous dissipation behavior if we use a second ac-
curate scheme in space and time and very high spatial reso-

FIG. 11. Evolution of the normalized amplitudg(k,) of the
main modek, vs time, with a In scaling on thg axis. The three
different symbols correspond to numerical results obtained fro

three different viscosity coefficient valuesy=1x10"5 m?s . . .
(squarey v=1.2x10 4 m?/s (crosse andv=6x10"* m¥s (dia- Iqtlon (36(.) zonesin the vyavelengthn S.UCh acase, phys!cal_
monds. In each case, numerical results are well fitted with straightwscous d|§sApatlon domllrgjateshr.]umerlclal \F]ISCOS”K’ Wr?lcr? IS
lines of slope—2vk2 where » is the corresponding value of the MOt true with coarser grids. This result shows that higher-
kinematic viscosity. order numerical schemes would be welcome to accurately

simulate Richtmyer-Meshkov experiments.

In each case, numerical results are well fitted with straight SPectral analysis also showed that the passage of an inci-
lines of slope— 2vk? wherew is the corresponding value of den't shock wave through an initially s_mgle-mode. interface
the kinematic viscosity. We can conclude that the stream€XCiteés the main mode but also the first harmonic. Conse-

wise kinetic energy decays exponentially in time and thag.uently, just aftgr the interaction,_the_interface is no longer
this decay is due to molecular viscous dissipation. single mode. It is clear that there is still much to learn about

the linear and nonlinear aspects of the Richtmyer-Meshkov
instability to better understand how compressibility affects

V. CONCLUSION the fluid flow.

2D numerical simulations of the fluid instability of a
shock-accelerated interface betw_een a light f|UId. and a he.avy ACKNOWLEDGMENT
one shows a flow pattern very similar to experimental pic-
tures. Furthermore, numerical and experimental amplitude One of the author§C.M.) is very grateful to Professor S.
growth rates are in good agreement and are decaying in tim@. Zaytsev for useful discussions on his experiments.
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Annexe B : Two-dimensional
Navier-Stokes simulations of gaseous
mixtures induced by

Richtmyer-Meshkov instability

Cette annexe présente ’article :

C. Migler, S. Gauthier. Two-dimensional Navier-Stokes simulations of gaseous mixtures
induced by Richtmyer-Meshkov instability. Physics of Fluids 12, 1783, 2000.

Cet article illustre 'apport de la modélisation a l'analyse et a la compréhension de la
transition a la turbulence suite au développement de I'instabilité de Richtmyer-Meshkov.
11 vient en complément du §1.6 de la Partie 2 de ce mémoire.
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Two-dimensional Navier—Stokes simulations of gaseous mixtures
induced by Richtmyer—Meshkov instability

Claude MUg[erE",) and Serge Gauthier i i . i
Commissariat d'E nergie Atomique/Bruyes-le-Chael, Bote Postale 12, 91680 Brukes-le-Chael, France
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Two-dimensional numerical calculations of the fluid instability of shock-accelerated interfaces
between a heavy fluid and a light one are carried out in order to simulate experiments performed by
Poggiet al. [Phys. Fluidsl10, 2698(1998]. In these experiments, the laser Doppler anemometry
technique gives measurements of the fluctuating velocity. Experimental data show that a turbulent
mixing zone is generated by the incident shock wave. This turbulent regime is reproduced by
two-dimensional calculations. Before the first reshock, several quantities in the mixing zone, such
as bubble and spike fronts, turbulent kinetic energy, enstrophy, adopt a quasi self-similar behavior
versus time. In particular, we can see in numerical simulations the decay of the turbulent kinetic
energy before the first reflected shock wave—mixing-zone interaction and its strong enhancement by
reshocks. Furthermore, spectral analysis of the numerical results extibit anergy spectrum.
Experimental measurements also show that the turbulent boundary layers which develop on the
shock-tube walls accelerate the fluid flow in the middle of the tube. Numerical simulations clearly
reproduce both this acceleration and the lambda-shock structure observed in experime2@90 ©
American Institute of Physic§S1070-663(00)01207-1

I. INTRODUCTION confirm that the flow is turbulefftBut all the profiles are
averaged along the shock-tube thickness and are conse-
When two different fluids are impulsively accelerated quently deformed by the presence of boundary layers which
into each other by a shock wave, small perturbations at thgevelop on the shock-tube walls. So, their interpretation re-
interface grow first linearly and then evolve into nonlinearmains difficult. Finally, in all previous experiments, the di-
structures having the form of “bubbles™ and “spikes.” Af-  agnostics give only an indirect measurement of turbulence:
terwards, it may lead to the formation of a turbulent mixing |ntensification of mixing or intensification of averaged den-
zone. This instability was theoretically discovered and desity fluctuations. Furthermore, there is no evidence of turbu-
scribed by Richtmyet, and experimentally confirmed by |ence in the mixing before its interaction with the first re-
Meshkov? This phenomenon, known as the Richtmyer—fiected shock. Therefore, the new experiments performed by
Meshkov(RM) instability is a typical mechanism for turbu- poggiet al. are of particular intere€t® In these experiments,
lent mixing of layered fluids and is of critical importance 10 jnstantaneous velocities in a gaseous mixture arising from
inertial confinement fusion. the shock-wave-induced Richtmyer—Meshkov instability are
RM instability is usually studied in shock tubes, where yeasured by Laser Doppler AnemomethyDA). These ex-
measurements are easier to carry.out than in small pétiets. periments give for the first time a direct measurement of
In almost all the shock-tube experiments, two gases, a heavy,ryylence. Experimental data demonstrate that the initial
one and a light one, are initially separated using a thin plastigma| scale perturbations of the interface develop into a tur-
memt;rﬁape which is often placed directly below a thin wire,jent mixing zone after the incident shock-wave passage.
mesh.™The membrane is then broken into small pieces by/g|ocity measurements clearly show the strong amplification
the incident shock wave passing through the grid. Shockyt ¢rhylence when the shocks reflected at the end wall in-
tube experiments provide nzostly schlieren visualizations foker4ct with the mixing zone. Furthermore, data exhibit a de-
the mixing-zone thicknest! This diagnostic gives only crease of the turbulence level between two successive re-
qualitative information about the intensification of mixing. shocks, which is explained by both diffusion and dissipation.
More guarjtitative information is obtained by x-rays and dif- Numerous numerical studies have been performed on the
ferential - interferometry measgremeﬁtsor by infrared g\ instability. The first Lagrangian simulations are reported
absorptiorf These diagnostics give the density profiles in theby Meyer and Blewefl. Some years after, Cloutman and
mixing zone. The thickening of these density profiles with\yepner performed two- and three-dimensional simulations
time is then often attributed to turbulent diffusion in the mix- p5<aq on both the Euler and Navier—Stokes equations with a
ing zone. After the interaction of the reflected shock at th&nite difference numerical method and a front-tracking
end wall _with the mixin.g zone, a relative intensification of technique® All these computations of the RM instability for
the density fluctuation is sometimes observed and tends t&ngly shocked, sinusoidally perturbed interfaces predict
growth rates greater than observed in single-interface experi-
@Electronic mail: claude.mugler@cea.fr ments. Only recent computations show agreement with ex-

1070-6631/2000/12(7)/1783/16/$17.00 1783 © 2000 American Institute of Physics
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perimental growth rates. First, this agreement has been at-
tributed to the use of a front-tracking technicfdé?A front- <Bom Reflected shock waves
tracking technique seems well adapted to describe large-
scale structures but it cannot be used to simulate turbulent
gaseous flows. In this case, a mixing model which describes 3
gaseous mixing at a molecular level is needed. Nowadays,m
other numerical methods give as good results as a front-
tracking technique. For example, 2Bwo-dimensional nu-
merical simulations of the RM instability at two nearby in-

air

terfaces performed with an Adaptative Mesh Refinement S Rancon
(AMR) Eulerian code show flow patterns in agreement with 2

experimental image$. This AMR code and the front-

tracking code were compared together with single-mode RM SF6

experiments performed with strong radiatively driven
shocks:* The two numerical techniques agree on the large-
scale structures, such as the amplitude of the interface per-
turbation, and both of them are able to describe experimental
data. Other 2D numerical simulations of single-mode RM
experiments performed with an Arbitrary Lagrangian—
Eulerian(ALE) code also give flow patterns very similar to 1

1- High pressure chamber
2- Low pressure chamber
3- Membrane + grid

Incident
shock wave

experimental picture. In these simulations, mixing of two srs | X !

gases is described within the single fluid approximation by t Expansion To':““;n —_—
using a concentration governed by an advection-diffusion l s o >
equation. Numerical and experimental growth rates are in y=—

good agreement and are decaying in time in a similar way. FIG. 1. Schematic shock tube an, ) diagram(Ref. 8.

All these computations show that experimental and numeri-

cal flow patterns are very similar provided the experimental

initial conditions(amplitude and wave number of the pertur- flow still depends on the initial conditions through the large

bation are well known. scales although & 2 energy spectrum may be exhibited.
The goal of our project is to perform highly resolved After the first reshock, the flow also exhibitska® energy

three-dimensional numerical simulations of flows subsequergpectrum_ Moreover, we can see in numerical simulations the

to the RM instability, in order to study both the transitional scenario detailed above, i.e., decay of the turbulence before

and the turbulent regimes. Since the Reynolds number ahe first reflected shock wave—mixing zone interaction and

such flows is moderat®,direct numerical simulations seem amplification by reshocks.

to be feasible. In such an approach, the whole method —  Experimental conditions will be described in Sec. Il of

physical models, numerical schemes, implementation anthis paper. Afterwards, Sec. Il will give a description of the

resolution — is first confronted with experimental data.numerical methods used to perform the high-resolution simu-

Then, numerical results processing gives access to physicgitions. In Sec. IV, experimental measurements and numeri-

quantities, such as vorticity, energy spectrum or statisticatal results will be compared, and, finally, in Sec. V, a de-
correlations, that cannot be measured or extracted from megailed study of the numerical results will be presented and

surements. discussed.

In this paper, we apply this general strategy to two-
dimensional calculations. As already stated, the whol
method is confronted with the experimental data of Pogg?l' EXPERIMENTS
et al.”8 At this stage, experimental data are directly com-  In the experiments performed in the vertical shock-tube
pared with the numerical results in order to interpret the exat C.E.A”® a discontinuous heavy-light interface between
periments. These shock-tube experiments qf iB8Eident on  hexafluoride (SE) and air is impulsively accelerated by an
air demonstrate that the initial small-scale perturbations ofncident upward shock wavéMach number 1.45, shock
the interface develop into a turbulent mixing zone, whosestrength 0.54) and decelerated by several reshocks of de-
turbulence level decays before the first reflected shock wavereasing strength (0.38 for the first reflected shock, 0.15 for
arrives from the end wall. Afterwards, the reshock interacthe second oneas shown in Fig. 1. The shock strength is
tion amplifies the turbulence level through a baroclinic ef-defined as the pressure jump across the shock front normal-
fect. Experimental measurements also show that the turbuzed by the pressure behind the shock. The initial Atwood
lent boundary layers which develop on the shock-tube wallsiumber, defined aspb—p1)/(p2+ p1) Wherep, is the den-
accelerate the fluid flow in the middle of the tube. Numericalsity of the first shocked fluidhere the Sf), is equal to
simulations clearly reproduce both this acceleration and the-0.67. The tube has a square cross sectiorx@Dmnt)
lambda-shock structure observed in experiments. In a secondth high (5 bap and low-pressurél bap chambers, 0.8 and
step, we perform a detailed study of the numerical results. 112.96 m long, respectively. The distance between the initial
particular, we show that right after the first shock passage thimterface position and the upper end wall is set to 0.3 m. The
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two gases, the heavy one (SFand the light ondair), are ~ whereD is the diffusion coefficient. Partial densities of fluids
initially separated by a plastic membrane Qudn thick, 1 and 2,p; andp,, are equal toc andp(1—c), respec-
which is placed directly below a thin wire mesghire spac-  tively. By doing so, no numerical interface and no mixed
ing and diameter: 1.01 and 0.08 mrithe membrane is bro- Cells are needed.
ken into small pieces by the passing incident shock wave (i) The pressur® and the density are the sum of the
through the grid. Therefore, the initial wavelengths of thepartial pressures and densities of each component, respec-
perturbations at the $Fair interface are supposed to be of tively. They are related to temperature by the perfect gas law.
the order of the mesh size. The local thermal equilibrium hypothesis is assumed, which
A schlieren visualization allows us to measure the timedmplies that the temperature is the same for each species
dependent location and thickness of the mixing zone. An- P—p.+p
other diagnostic, the Laser Doppler AnemomethDA), e
gives measurements of the fluctuating flow velocity at se-  p=p,+p,,
lected points in the shock tube. A detailed description of the
setup and the characteristics of the diagnostics can be found T=T1=Tp,
in Ref. 7.

R .
Pi=pi oy T=(vi—Dpic,i T, 1=12.
1

ll. EQUATIONS AND NUMERICAL CHOICES The indices refer to the partial corresponding quantities of
fluids 1 and 2. The ratio of specific heats of the mixture,

i noted y, can be evaluated with help of the following rela-
The code CADMIE, derived from CFDLIB! was de- tions:
veloped in order to carry out two-dimensional numerical

A. Governing equations

simulations of unsteady compressible mixing flows, such as _ CPrmiing _ CCp, T (1—C)Cy,

those occurring in shock tubes. Features of the modeling are vming  CCu1 T (1-cjc,,

the following:

. . . cc +(1-c)c

(i) CADMEE solves the 2D unsteady full Navier—Stokes _ e (170,72 @)
equations, namely, the mass, momentum, and energy conser- CCvl+(1—C)Cvz

vation equations for a viscous, compressible fluid: o i ) )
The specific internal energy of the mixture is written

ap J — - _
EJF E(pu/):o, e= CumixingT_(CCvl+(1 c)c,,)T. (5)
5 With these hypotheses, the sound speednd the Mach
J J _dP doj, numberM are defined as
at(PUi)"‘ ax/(PUiU/)— %] + %, (h)
, 7P _lull
cc=—, M=——. (6)
p c

J J
1 (PE)+ ——(pEU)) o o -
/ (iv) Viscosity and molecular diffusion coefficients of

9 each species of the mixture are calculated from Ref. 18.
T+ E(U”uj)' Thermal conductivity coefficients can be obtained directly
from viscosity coefficients provided the Prandtl number of
In these equationg is the mass densityl, the temperature, €ach species is assumed to be constant. Mixture viscosity
P, the pressurey; with i =1,2, the material velocity compo- and molecular diffusion coefficients are then determined
nent in thex; direction, with x,=x and x,=y, E=e from Wilke’s mixture rulé® and the mixture thermal conduc-
+u;u;/2, the mass specific total energy,the mass specific tivity coefficient is calculated from the model given in Ref.
internal energy, ang, the thermal conductivity coefficient. 20. Finally, all transport coefficientdyiscosity, diffusion,
The componentsr;; of the viscous stress tenser are de- and thermal conductivily depend on the two thermody-

J
=———(Pu))

4+ —
IX, (9X/ X

ax,

fined in the Stokes approximation by namic quantities: concentration and temperature.
uj dup 2 du, B. Description of the numerical choices
T o T T 3%, ) @ - led
[ j 7 Features of the numerical method are detailed in Ref. 21

where . is the dynamic viscosity coefficient. but let us recall here the main characteristics of the code

(i) Mixing of two gases is described within the single CADMEE: ;
fluid approximation by a concentration governed by an(j) CADMEE uses structured meshes made of quadran-

advection-diffusion equation which writes gular cells;
(i)  state variables are cell-centered;
i(pC)Jri(pcui):i pD&—C). 3) (i) a Godunov methpd is used to accurately describe
ot X IXi IXi strong discontinuities such as shock waves. It uses the
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(iv)

(V)

(vi)
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approximate Riemann solver of DukowitzConse- tical. However, out of habit, the simulated shock tube will be
quently, no artificial viscosity is needed,; horizontal. This rotation does not have any consequence in
a second-order differencing technique in space can bghe configuration studied because gravity effects can be ne-
used and a low-storage second order Runge—Kuttglected. In numerical simulations, the initial perturbation of
scheme has been implementédrhe importance of the interface is multimode and composed of eight wave-
the scheme accuracy has been shown in a previougngths\ of the order of the experimental wire mesh size:
paper;® A=0.5, 0.625, 0.8, 1, 1.25, 1.6, 2, and 2.5 mm. As we shall
the computation is performed in two phases: A La-gee pelow, before the reshock, the evolution of the mixing-
grangian phase and a remapping phase in which cory,ne width depends on the characteristics of the initial per-
servative variables are transferred from the Lagrangy, hations at the interface. So, in computations, we assume
lan mesh .to an  arbitrary spegﬁed mesh. .Th'sthat the wavelengths are of the order of the experimental
Eﬂgg:ﬁ? AII_SE)tPoermsucl);t:iilrlfd Arbitrary Lagrangian=;re mesh size but we have no experimental information on
' the amplitude values. So, we arbitrarily take the same value

Although the code solves the 2D Navier—Stokesfor all the amplitudes. This value, equal to 0.2 mm, has been
equations, a turbulent algebraic model, the Baldwin— P ' . » €4 : o
Lomax modeP* has been implemented in order to deduced from several simulations — performed with a

model turbulent boundary layers that usually developcoa}rser numericallgrid than those used belqw in this gection
along shock tube walls. Indeed, direct numerical— " order to obtain, before the reshock, a time evolution of
simulations of transition and turbulence in the bound-the mixing-zone width in agreement with experimental re-
ary layers would have required higher spatial resolu-Sults. The largest dimensionless initial perturbation ampli-
tions. Furthermore, it would have been necessary tdudeak is equal to 0.25. The initial shock Mach number is
define the characteristics of the perturbations whichequal to 1.453. Calculations are started with a Lagrangian
destabilize the boundary layers. In experiments/mesh with nodes located at the initial interface, and contin-
schlieren pictures clearly show that the boundary lay-ued with an Eulerian grid before the shock reaches the inter-
ers are turbulent. Several defects on the shock-tubéce. By doing so, the development of undesired perturba-
walls certainly contribute to the transition, but they tions of wavelengths of the order of the numerical mesh size
are not well identified. So, as we are not interested inis avoided. The instarit=0 corresponds to the moment the
the boundary layers themselves but only in their ef-shock strikes the left edge of the perturbation.

fects on the flow, we prefer using a well-known tur-  The purpose of numerical and experimental studies is
bulent model which acts only near the walls. Thetwofold: First, to study the evolution of the turbulent mixing
Baldwin—Lomax model is a two-layer eddy viscosity zone and second, to quantify the influence of the turbulent
model in which the turbulence effects are modeledphoyundary layers on the fluid dynamics in the middle of the
through the expression of turbulent transport coeffi-yype. Only one simulation to accurately simulate both the
cients which are added to the molecular transport comixing zone and the boundary layers would have required
efficients in the Navier—Stokes equations. The turbuyog many zones in the mesh. Therefore, two kinds of simu-

lent eddy viscosityu, is given by lations of the experiment have been performed. They princi-
(w)in  O<y=Yy, pally differ _by the mesh and Fhe boundary conditions use_d.

=1 () v _ In the first kind of simulations, pnlya half—shock_—tube is
Mtdout Ye=Y= simulated and the walls are considered as reflective walls.

wherey is the normal distance from the wall ayd The mesh zone size is regular in the transverse diregtion
can be defined as the smallest value for which the twdut not in the longitudinal direction. Two runs have been

formulations are equal. Consequently, the turbulengcarried out with two various zone sizes in thedirection.
model does not act far from the walls. The region where the instability initially develops is covered

with 0.05<0.08 mnf zones in the coarse grid and 0.05

The code CADMHE has been validated against numer- x 0.05 mnf zones in the fine one. At last time, the mixing

ous configurations of compressible viscous flGW®f par-  zone moves in a region covered with 8.8.08 mnt and
ticular importance to the computations reported in this papep.7x 0.05 mnf zones in the coarse and fine grids, respec-
is the fact that we are performing direct 2D numerical simu-tjyely. The entire coarséfine) mesh is done of 500000
lations. Indeed, as already stated, the Baldwin—Lomax tur¢720 000 zones.

bulence modeling used here acts only near the walls. In the second kind of simulation, the entire shock tube is

IV. COMPARISON OF EXPERIMENTS AND

simulated and no slip type boundary condition for the veloc-
ity and isotherm typeT,,=293 K) boundary conditions for

SIMULATIONS the temperature are assumed. Furthermore, turbulent bound-

A. Initial configurations

ary layers are computed with the Baldwin—Lomax model.
The mesh is refined near the walls in order to accurately

The definition of the initial hydrodynamic conditions for simulate the boundary layers: The lowest transversal zone

the computations is based on shock-tube experiments prewize is equal to 0.05 mm and the largest one is equal to 0.78
ously described. As said before, the CEA shock tube is vermm. The entire mesh is done of 500 000 zones.
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3 (360 mesh zones in the wavelength required if we want
0.03 | ? the physical viscous dissipation to dominate the numerical
viscosity effects® The finest resolution used in the present

£ simulations corresponds to only 10 and 50 zones in the
< smallest and largest wavelengths, respectively. Conse-
2 0.02 | 4A il quently, only the largest wavelengths which are very close to
@ el the experimental mesh size are sufficiently described. On the
i other hand, the calculation of the small wavelengths is not
£ converged and is responsible for the difference between the
s

results obtained from the coarse grid and the fine grid nu-

0.01 ‘ mixing Zone/ s - merical simulations. However, after the first reflected shock—
)+ interaction mixing zone interaction, Fig. 2 shows that the mixing-zone

. ! . . widths obtained from the coarse and the fine meshes are very
0.0006 0.001 0.0014 0.0018 0.0022 similar. It looks as if the grid resolution had no more effect
Time (s) on the mixing-zone width. This spatial convergence is

FIG. 2. Evolution of the mixing-zone width vs time. Diamonds correspond ac_h_leved because larger and !arger _Strucwre_s develop in the
to the experimental width measured from schlieren pictures. The errorbarfNiXing zone and both numerical grids are fine enough to
of this visual measurement are equal 1d0%. The three small circles describe them. Spectral analysis presented in next section
correspond to microdensitometry measurements of some schlieren picture\ﬁli" confirm this result. Figure 2 allows us to compare nu-
Full and dotted lines correspond to numerical widths obtained from the ical | ith ) . | Aft he incid
coarse and fine grids, respectively. merical results with experimental ones. _gr the inci fent
shock passage and before the reshock, mixing-zone widths
obtained from numerical simulations are slightly greater than
B. Mixing-zone width experimental ones. This result. IS not surprising since the val-
) ] ] o ues of the amplitudes of the initial perturbations have been
In the experiments, a schlieren visualization allows us tqposen with this aim from numerical simulations performed

measure the mixing-zone thickness. To estimate the mixinggith 4 coarser grid. After the first interaction and before the
zone width from the numerical simulations, we calculate iNgacond one experimental and numerical widths are very

each abscissathe transversal averaged densiy(x). The  gimijar. 1n experiments, according to Vetter and Sturtedant,
density profile is then normalized and the mixing-zone widthy,g thin membrane which forms the initially plane interface

is defined as the distance between the two points where the,s 5 gignificant influence on the initial growth rate of the

normalized density is equal to 0.97 and 0.03. Figure 2 disiying s0ne thickness. On the other hand, the measured
plays the evolution versus time of the experimental and nu{growth rates after the first reflected shock—mixing zone in-

mef'ca' mixing-zone widths. Diamonds cprrespo_nd t0 the eXseaction are independent of the membrane configuration.
perimental width measured from schlieren pictures. The

errorbars of this vi;ual measurement are gquaitﬂi_)%. C. Velocity in the mixing zone

The three small circles correspond to microdensitometry

measurements of some schlieren pictures. In Fig. 2, compres- As we said previously, the experiments performed at the
sions due to the interaction of the reflected shock waves wit¢-E-A. use the Laser Doppler AnemometiyDA). This di-

the mixing zone clearly appear. Before the first reflectecgnostic gives measurements of the fluctuating flow velocity
shock—mixing zone interaction, microdensitometry giveswhich can be directly compared with results of numerical
mixing-zone width greater than those obtained from direcsimulations. In the experimerit§ the position of the LDA
measurement from optical pictures. The discrepancy betweeprobe is successively at 125.5, 161, and 178.5 mm down-
experimental results before the first reflected shock—mixingtream the initial interface abscissa. Figure 3 shows velocity
zone interaction may be attributed to the difficulty to cor-measurements at the abscissa 161 mm. In this figure, dia-
rectly distinguish the initially thin mixing zone from the tur- monds correspond to experimental d&fEhe full line corre-
bulent boundary layers which develop on the shock-tubegponds to the numerical simulation obtained with the fine
walls. In Fig. 2, full and dotted lines correspond to mixing- resolution in the mixing zone, without turbulent boundary
zone width values calculated from numerical simulationslayers. Hereafter, the instant 0 corresponds to the moment
with the coarse and fine grids, respectively. After incidentthe shock arrives at the probe. In Fig. 3, the first experimen-
shock—interface interaction and before the interaction of théal velocity plateau at 130 m/s corresponds to air accelerated
mixing zone with the first reflected shock at the end wallby the incident shock wavor t<0.8 m9. Then we observe
tube, the mixing-zone width calculated from the simulationa second perturbed plateau which includes the crossing of the
obtained from the finest mesh is larger than the other ondurbulent mixture. The Rankine—Hugoniot relations give a
This discrepancy may be due to the small wavelengths whictheoretical mean velocity of 47 m/s in this plateau although
are smoothed when the mesh is not fine enough. Previowsxperimental measurements give a mean velocity of 59 m/s.
numerical simulations of single-mode Richtmyer—MeshkovThis acceleration is due to the boundary layer reversal effects
experiments have shown that 50 mesh zones in the wavéa the Sk at shock crossing decelerated by the first reflected
length are necessary to correctly describe the evolution of thehock on the end wall. This second plateau ends with the
amplitude perturbation and a very high spatial resolutiorarrival of the second reflected shock wave. In Fig. 3 the
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FIG. 3. Velocity measurements at 161 mm. Diamonds correspond to experi- =
mental data. The full line corresponds to the numerical simulation obtained ;5"
with the fine resolution in the mixing zone, without turbulent boundary =

layers.

numerical velocity fluctuates in the mixing zone and the lev- -y - T
els of the fluctuations are the same as the experimental ones. ) - o )
These Iow-freguency fluctL_lations can be correlated.to spati{I(')%r;’agi?gr)Bigoairg?ﬁ;”ge? Ih??if;”féﬁtéﬁ?ehsiﬁiﬂfEfssgge.ve'Oc'ty
structures which develop in the mixing zone. In Fig&)4

and 4b), three isovalues of the concentration ofsSFf the

mixing zone €=5%, 50%, and 95% from right to lefare

superimposed on the velocity colormaps at two various in-D' Effects of the boundary layers
stants, just beforgFig. 4(@)] and just aftefFig. 4(b)] the first Experimental measurements show that the turbulent
reflected shock—mixing zone interaction. In Figay the  boundary layers which develop on the shock-tube walls per-
zones where the velocity is higher than the averaged valutirb the fluid dynamics in the middle of the tube. High-
131.5 m/s correspond to heavy gas pockets which penetratesolution 2D numerical computations with no slip type
in the light gas. On the other hand, the zones where theoundary condition for the velocity and isotherm type
velocity is lower than the value 131.5 m/s correspond to lightooundary condition for the temperature allow us to simulate
gas pockets which are pushed by the heavy gas. After thihis behavior. Figure &) gives an example of density nu-
reflected shock passage through the mixing Zétg. 4(b)], merical isocontours in the mixing zone. It shows that the
the difference in velocity between air bubbles andg Sfikes  mixing zone is stretched along the shock tube walls in the
is bigger. boundary layers. Therefore, the density profiles obtained by

 J

22
18
boundary layer FIG. 5. Stretching of the mixing zone
& effects by the turbulent boundary layers
%14 which develop on the shock-tube
£ X walls: (a) Density isocontours an¢b)
; 2 density profiles obtained by taking the
210 average of the density on all the
3 shock-tube thicknesgdotted ling or
only in the middle of the tubefull
6 line).
2 R . s
3.52 3.54 3.56 3.58 3.6

() abscissa x (m)
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rives at the probe. In Fig. 6, the first velocity plateau at 130
m/s firstly corresponds to air accelerated by the incident
shock (for t<0.6 m9 and afterwards to SF The second
plateau at 59 m/s corresponds togSfecelerated by the first
reflected shock on the end wall. This second plateau ends
“F ixing zone | < [eflectad shocks with the arrival of the second reflected shock wave. As one
passage can see in Fig. 6, one effect of the turbulent boundary layers

80 | R

second plateau is to accelerate the SF The first simulation, whose results

in pure gases are similar to the Rankine—Hugoniot solutions,
gives a theoretical mean velocity of 47 m/s in the second
plateau, while experimental measurements give a value of 59
m/s. In the 2D simulations presented in this paper, only two
turbulent boundary layers are simulated and the mean veloc-
. . . . ) ity in the second plateau equals 52 m/s. By simulating with a
0 00005 0.001 00015 0002 00025 0003 3D (three-dimensionalkcode the four turbulent boundary lay-
Time (s) ers which really develop in the shock tube, we may expect to
find a higher value close to the experimental one.
FIG. 6. Velocity measurements at 125 mm. Dots co_rresp_ond to experi_mental Another effect of the turbulent boundary layers is the
data. Full and dashed lines correspond to numerical simulations with and . . .
without turbulent boundary layers, respectively. velocity undershoot just after the passage of the first reflected
shock. As this shock interacts with the mixing zone, a shock
(Mach number equal to 1.37 in fluid-fixed reference frame
taking the average of the density on all the shock tube thicktransmitted in the SF Because of its interaction with the
ness[dotted line in Fig. §)] or only in the middle of the boundary layer in the SFand according to the hydrody-
tube[full line in Fig. 5(b)] are not the same. As the experi- namic conditions(Mach number and adiabatic coefficient
mental microdensitometry measurements of the mixing-zongalues, this transmitted shock bifurcates. The experimental
width consist in calculating averaged density profiles frominterferometric image given in Fig.(@ clearly shows the
schlieren pictures which include boundary layer effects, it idambda shock structure, with the presence of a bubble at the
not surprising to find a higher value than the width visuallyshock foot The bifurcation height increases as the shock
measuredsee crosses and diamonds in Fig. PDA mea- moves in the SE Figure 7b) shows the numerical
surements with the probe located at 125.5 mm downstrearschlieren-type image obtained at the same instant. Such nu-
the initial interface abscissa allow us to study boundary layemerical images are particularly useful to simultaneously vi-
effects. Figure 6 shows velocity measurements at this aksualize mixing-zone and shock structures. As shown in Fig.
scissa. In this figure, dots correspond to experimental data., the visual agreement between the experimental schlieren
Full and dashed lines correspond to numerical simulationgpicture and the numerical schlieren-type image is very good
with and without turbulent boundary layers, respectively.for the shock structure. On the other hand, the numerical
The instantt=0 corresponds to the moment the shock ar-mixing zone is thicker than the experimental one. This dis-

first plateau

149 £

120 p AIR SF6

60 |

Velocity (m/s})

40

20 |

dcm

lambda shock mixing zone

{a) (b}

FIG. 7. (Color) (a) Experimental, from Galamet®Ref. 5, and(b) numerical schlieren pictures at a tirhjist after the first reflected shock wave—mixing zone
interaction. Because of its interaction with the boundary layer, the transmitted shock ingthéfiBEates.
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crepancy has two reasons. First, the numerical image ha T T T T T
been obtained from the computation performed with a high-g %[
spatial resolution near the walls. Consequently, the turbulen’g
boundary layers and their interaction with the refracted &
shock wave are well described, but not the mixing zone% 0.005
which is too diffuse. Second, this nice experimental inter- £

ferometric image has been obtained from previous2 o0.004
experiments. In these experiments, the plastic membrane &

which initially separates the heavy gas from the light one is% 0.003
not placed directly below a thin wire mesh. Consequently, g

0.006

the membrane is not broken into small pieces by the incident 0002

shock and it slows down the mixing of the two gases. The i
experimental mixing-zone thickness is then thinner than ex- L L L 1 L

pected. The influence of the boundary layers on the flow at 0 00002 00004 0.0006 00008 0001 0.0012

the middle of the tube points out the interest of building Time (s)

shock tubes with larger cross-sectional areas, as it has be%ﬂ;. 8. Evolution of large stuctures in the RM mixing fronts. Crosses and
done by Vetter and Sturtevaht. diamonds correspond to spike and bubble heights, respectively. Full and

dotted lines correspond to power lawsgt)=L,t# with B,=0.63 for the

V. ANALYSIS OF THE NUMERICAL RESULTS spike front andB,=0.39 for the bubble front.

A. Scaling laws

In a general way, it is of interest to look for scaling laws In the second approach, by considering self-similar so-
for the evolution of the mixing-zone width. In that respect, lutions of a one equation statistical turbulent model reduced
several interpretations of the numerical results can be giverio the diffusion and dissipation terms, BarenBiathas
First, models for the nonlinear regime such as those proshown that, at late time, the turbulent width varieswith
posed by Ramsha&vand Alonet al?® may be used. Second, B=2/3 in the case of zero dissipation afe:2/3 otherwise.
statistical models of fully developed turbulence may also beCherfils and Harrisoff also studied the evolution of a one-
used?’?® For example, the solution of the diffusion- dimensional turbulence in the case where it is completely
dissipation part of a two-equatidae model provides a self- determined by diffusive and dissipative processes. On the
similar behavior that can be compared with numerical re-bases of two-equatiok-e models, they found a self-similar
sults. solution asymptotic to the exact flow. The decay exponent of

The first approach to model the evolution of the mixing the kinetic energy was equal te 1.32, —1.39 or —1.48
zone gives a lot of importance to the nonlinear behavior ofaccording to three various numerical values of the dissipa-
large structures in the mixing fronts. A numerical study hastion coefficient. This phenomenological dissipation coeffi-
been performed by Aloret al® in order to validate a 2D cient is usually calibrated on 3D experiments. The layer
model based on bubble-rise dynamics. This theoretical anthickness then scales #where=0.34, 0.305, and 0.26,
numerical study of the nonlinear evolution of large structuregespectively. Such power-law behavior has also been found
in RM mixing fronts gives a constant power-law coefficient from numerical simulations carried out by several authors.
B, equal to 0.4 for multimode RM bubble fronts. On the For multiple-scale random perturbations, the layer thickness
other hand, the power-law coefficiet for the spike fronts  obtained by Pham and MeirGhfrom 2D RM instability
is not constant: It increases with the Atwood numBefrom  simulations in continuously stratified fluids seems to scale
Bs=0.4 for A;=0 to Bs=1 for A,=1. According to Fig. 2  with t?. The time exponeng shows a weak dependency on
from Ref. 26,3, is approximately equal to (£A,)B,. In  the initial configurations but it always lies in the neighbor-
our case, the Atwood number is equal tohood of 0.25. According to Pham and Meiron, “the time
—0.67 whence thg3; value is equal to 0.66. Figure 8 dis- variation of the layer thickness differs from the scaling de-
plays the evolution versus time of the large stuctures in theived using ideas of self-similarity due to Barentagven
RM mixing fronts. In numerical simulations, spike and at low Atwood ratio, presumably because of the inhomoge-
bubble heights are inferred from the location of bubble ancheity and anisotropy due to the excitation of vortical
spike fronts relative to the unperturbed interface. The locaplumes.” Furthermore, “it is possible that the layer has not
tion of the unperturbed interface is obtained from the calcuevolved over a sufficiently long time. At the end of the cal-
lation of the theoretical interface velocity with the Rankine—culations the layer has only grown a factor of roughly two
Hugoniot relations. In Fig. 8, crosses and diamondsver its initial size.” Young®® obtains a close valug
correspond to spike and bubble heights, respectively. Fuk=0.3 from 3D numerical simulations but he notices
and dotted lines correspond to the fits of the numerical re“Richtmyer—Meshkov mixing due to a single shock does
sults by power laws (t) =L ,t?, with 8,=0.63 for the spike depend on the initial conditions, and different forms for the
front and 8, =0.39 for the bubble front. The power-law co- initial perturbations are likely to give different values for the
efficients B, and B presently obtained from 2D CADME  power-law coefficient.” Very recently, a simple model for
simulations are in good agreement with bubble-rise modelfinear and nonlinear mixing at unstable fluid interfaces has
(B,=0.4 andB=0.66). been proposed by Ramsh&wit reproduces the RM growth
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£ 001 | - several times before the reshock and versus the absgissa®*® These
(b) 'g 1 profiles show the quasi self-similar behavior of the mixing-zone.
[0
c
(e}
N
g values reported by Dimontt al. (8=0.5=0.1) from turbu-
s lent Richtmyer—Meshkov instability experiments performed
with strong radiatively driven shocRS All these results con-
0.001 - . cern the mixing-zone behavior after the incident shock pas-
[ . B ] sage and before the reshock. After the reshock, Fig) 9
16-05 0.0001 _ 0.001 shows that a power-law is no more valid. Figure 10 gives the
Times (s) transversal averaged density profiles obtained from the

FIG. 9. Mixing-zone width vs time(a) with a linear scale angb) with a  IN€ grid simulations at several times and versus the abscissa

log-log scale. Diamonds and crosses correspond to numerical simulatior=X/t? with 8=0.48. These profiles show the quasi self-
with code CADMEE obtained from the coarse and fine grids, respectively. similar behavior of the mixing zone.
Full and dotted lines correspond to a power lagt) =L ,tA. The fits of the
o s o i ot o020 60491 5. Spectal analysis
To characterize the flow regime, we study the nonlinear
evolution of the interface perturbation by modal analysis, as
done in Ref. 15. We introduce the new variable= \/pu
wherep is the density and the streamwise velocity compo-
nent. This quantity is equal to the square root of the kinetic
energy per unit volume. Then, we consider the one-

dimensional transversal spectrum

law L(t)~t? whereB depends on the rate of kinetic energy
dissipation: In the case of zero dissipation, it gives the pre
vious theoretical valug=2/3 first proposed in Ref. 27 and
it further exhibits the expected reduction ghdue to dissi-
pation.

Figures 9a) and 9b) display the evolution versus time
of the mixing-zone width with a linear and a log—log scale,
respectively. In these figures, diamonds and crosses corre-
spond to numerical simulations obtained from the coarse and .
fine grids, as previously presented in Fig. 2. In Figg) @nd  In this expressiori4(x,ky ,t) is the transversal discrete Fou-
g(b)’ full and dotted lines Correspond to a power |a\&) rier transform of the variabl&f at a giVen abscissg it reads
=Lg+L,(t—tp)?. In this expressionty=0 andLy=L(to) A A /
=0 because the instabt 0 corresponds to the moment the L{(x,ky,t)EL{(x,W,t)
incident shock strikes the discontinuous interfdsee Fig.

1). After the incident shock passage and before the reshock,

the fit of the numerical results gives;=0.37, (L;=0.34), =
and 8=0.50, (3=0.48), for the simulation obtained from

the coarséfine) grid. The power-law coefficien{8 presently where/=0,1,...,N—1, N is the number of samples and
obtained 3=0.48 and 0.50) correspond to the complex flowAy the sample interval. The length.2<d corresponds to a
behavior subsequent to the RM instability generated by &-span on which the transversal spectrum is averaged. We
single shock wave. So, the power-law coefficients obtaineavill commonly choosel equal to the shock-tube square sec-
from our simulations g~0.5) are in agreement with non tion and the length 2, greater than or equal to the mixing-
zero dissipation 8<2/3) and are equal to the power-law zone width at the final time. The advantage of this spectral

1 [+ .
E(ky,t>=If ik, ) Pdx @)
XJ Ly

N—1 .
1 ) 27/
N JZ L[(X,jAy,t)ex;{ —i N

.8

0
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analysis is to give information on all scales present in thdicity isovalues: Larger and larger spatial structures develop
mixing zone, even if the flow develops into a turbulent re-in the mixing zone. Spectra globally move towards low wave
gime. In Eq.(7), the quantityE(k, ,t) represents the spatial numbers and exhibit &3 enstrophy cascade. This scaling
average of the streamwise kinetic energy spectral densityaw is valid for a limited range of wave numbers. Indeed, the
The total streamwise kinetic-energy is then given(Byt)) high wave number end of the spectra is unsignificant because
=EkyE(ky,t). of the mesh-size limitation. For example, the mode index
Figures 11—14 give the concentration and vorticity iso- =101 corresponds to the wavelengtk-0.8 mm which is
contours at four various times. The sizes of the windows arélescribed with only 16 mesh zones. Tkie* enstrophy cas-
3 cm width and 3 cm height for all these maps. Figurescade was first predicted by Kraichn#nKraichnan conjec-
11-14 also give the one-dimensional averaged transverstired that, if energy is fed in at a constant rate to a band of
spectra of the quantity, given by Eqs(7) and(8), in linear ~ wave numbers of the order &, on one hand, an inverse
and log—log scales. We have superimposedkth& enstro- ~ cascade of energy with constant energy flux will take place
phy cascade to the energy spectra. Just after the incidefallowing ak~*2law for k<k; and, on the other hand ka 3
shock—interface interactio(see Fig. 1], the concentration range with constant enstrophy flux will be observed at largest
isovalues already show the existence of bubble and spikwave numbers fork>k;, up to the viscous cutoff.
structures in the mixing zone. The vorticity is concentratedBatchelof® also obtained thé 2 inertial energy spectrum
in these structures. The interface perturbations have alreadyy phenomenological and dimensional considerations in the
evolved into the nonlinear regime. However, the lowest ini-context of a freely decaying two-dimensional turbulence,
tial perturbation modes are still present and dominant in thevhere a self-similar evolving spectrum was assumed. But the
energy spectrum. Afterwards, the mixing zone becomesonfirmation by numerical simulations of this 3 energy
larger and larger and the initial perturbation modes disappeapectrum is not so evidefit. However, the analysis of the
(see Fig. 12 The energy spectrum moves towards the largeelaxation of two-dimensional turbulence performed by
wavelengths and exhibits the persistence of dominant modadcWilliams® shows the expecteki 2 law but also exhibits
smaller than the initial ones. After the reflected shock pasthe emergence of larger scales of turbulence and show that
sage(Fig. 13, the mixing zone is compressed — as alreadythe long-time evolution of two-dimensional fields is domi-
seen in Fig 2 — and the vorticity strongly increases through nated by coherent vortices whose vorticities are much stron-
the baroclinic production term. Perturbation modes presernger than that of the well-mixed background. Finally, the
in the mixing zone are all excited. However, the spectrumspectral analysis of our numerical simulations tends to prove
still contains some dominant low modes and shifts towardshat the flow in the mixing zone is turbulent. As we will see
low wave numbergsee Fig. 14 Spectral analysis quantita- in the next paragraph, this turbulent behavior is confirmed by
tively confirms what can be seen in concentration and vorstatistical analysis.
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FIG. 12. Same as in Fig. 11 but at the
instantt=1.2 ms, just before the first

reflected shock—mixing zone interac-
tion.

FIG. 13. Same as in Fig. 11 but at the
instantt=1.3 ms, just after the first
reflected shock—mixing zone interac-
tion. The scales of the transversal
spectrum have been modified.
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C. Statistical analysis where the mean velocitg(x,t) is given by

A rigorous study of the statistical properties of com-
pressible Richtmyer—Meshkov instability-induced turbulent
mixing would need an average several numerical simula- Figure 15 displays the turbulent kinetic energy profiles
tions. In practice, it is not possible yet because we are limite® = u/'u’/2 at various times. We clearly see the strong gen-
by the excessive memory requirements and long run timesration of turbulent kinetic energy at the incident shock pas-
So, hereafter, we use only the fine resolution simulation pre-
viously described. In this simulation, there are no boundary
layers. Experimental LDA measurements have shown a

) . . 400 T T T T
strong anisotropy of the turbulence in the mixing zérkhe Incident shock
most energetic component of the Reynolds stress is the axial 350 | /passage 4
one. Furthermore, mixing is certainly not homogeneous, es-

ax,t)=pa(x,t)/p(x,t).

pecially in the axial direction which is the direction of propa- . 3% F T
gation of the shock waves. Nevertheless, mixing is assumed g 554 L 4
homogeneous along the transvergatirection. Averaged § First reflected shock
quantitiesg(x,t) are then performed along this direction ;5_: 200 passage \\ ]
N-1 S 150 |- -
_ 1 ) 3
axt=g JZO a(x,jAy.b). ©) oo b 1
For incompressible flows, turbulent fluctuatioa$ of the 50 - /\ ]
quantitya are expressed as 0 /\ N A :
_ 0.4 0.45 0.5 0.55 0.6
a’'(x,y,t)y=a(x,y,t)—a(x,t). X (m)
T

On the other hand, for compressible flows, turbulent fluctuaF!G- 15. Turbulent kinetic-energy profildé=Uu7u{/2 at various times. We

; " ; i clearly see the strong generation of turbulent kinetic energy at the incident
tions a” of the quantitya are eXpressed within the Favre shock passage through the interfagiest profile on the left side of the

averaging framework figure), and at the reshocithe third profile from the right side of the figure
- corresponds to the time when the reflected shock, which travels from right to
a"(x,y,t)y=a(x,y,t)—a(xt), left, is still interacting with the mixing zone
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FIG. 16. Turbulent kinetic-energy profilé&= W/Z at various times after 0 1 L o | Y-
the incident shock—interface interaction and before the first reflected shock 0.001 0.0012 0.0014 0.0016 0.0018
passage. The maximum amplitude of these profﬂq—:;,gx decreases as the 200 T T T T T
mixing zone moves in the shock tube and it followsxa-(x,) ~*° power < abscissa 169 mm - U
law, wherex,= 0.4 is the initial position of the unperturbed interface. nE 150 | experiments A
= TTTUY
C -
© 100 | §
sage through the interface and at the reshock. Figure 16 gives fb;
a zoom of the profiles before the reshock. The maximum 'S 50 | T
amplitude of these profileK o decreases by diffusion and o \ , P
dissipation as the mixing zone moves in the shock tube and it 0.001 00012 0.0014 00016 0.0018
follows a (x—x,) ~ 1% power law, wherex,=0.4 is the ini- t(s)

tial pOSI'[I.OI’.l of the unperturbed mte_rfa_ce in the SImUIa‘tlonS'FIG. 17. Evolution of axial and radial components of the Reynolds stress
As the mixing-zone averaged velocity is almost constant, Weensor:(a) Numerical results at the 125 mm abscig&numerical results at
obtain: K () 2t 1% According to Kolmogorov® the ki-  the 169 mm abscissal(c) experimental data at the 125 mm abscissa.

netic energy for freely evolving three-dimensional isotropic

turbulence in incompressible fluids should decay as a power

law t~* where «=10/7. On the bases of EDQNM calcula- 2D character of the computations and it is well-known that
tions, Lesieut’ found @=1.38. From numerous results the phenomenology of 2D turbulence is very different from
found in the literature and from their own grid turbulence the 3D one.

experiments, Mohamed and Laffishow that the exponent To determine the incompressible or compressible char-
in the decay power-law for the kinetic energy is equal to 1.3acter of the fluctuations, we have calculated the turbulent

and is independent of initial conditions such as Reynold§,5ch number. defined aéﬁ/c wherec. is the local sound

. .y ’ S S
number, mesh size, solidity, and rod shape. We note thalyeeq. This Mach number is always less than few percents.
before the first reshock, the decay exponent1.35 of the  consequently, the fluctuations of the velocity field are quasi-
kinetic energy given by the 2D CADME numerical simu- j,cqmpressible. However, we do note that in the mixing zone

lations is close to all these values. However, since all thqhe r.m.s.(root-mean-squajevalue of the density fluctua-
results cited concern the three-dimensional isotropic turbu- o1 -
ons (p—p)°)~"“p is about 0.4 after the incident shock

lence, we conclude that this is a pure coincidence. After thd
reshock, the kinetic-energy profiles are largege Fig. 15 passage and about 0.5 after the resho_ck._ .
and it is no more easy to find a power-law behavior. We also calculated the turbulent kinetic-energy dissipa-
Figures 17a) and 17b) illustrate the anisotropy of the tion rate defined ape=a;, dui/dx,. Figure 18 displays the
Reynolds stress tensor at the 125 mm abscissa and at the 1B@files of the dissipation rate of turbulent kinetic energy at
mm abscissa, i.e., about 0.2 ms before and 0.3 ms after tp@rious times after the incident shock—interface interaction
interaction with the first reflected shock, respectively. FigureAnd before the first reshock. In Fig. 18, the maximum ampli-
17(c) gives theuju; andujuj profiles obtained from LDA tude of these profilesn,, decreases as the mixing zone
experimental measurements at the 169 mm abstieese Moves in the shock tube and it follows & xo) ~*** power
figures clearly show the strong anisotropy of turbulence inf@w, wherex, is the initial position of the unperturbed inter-
the mixing zone: At the maximum of the profiles, the ratio face. As the mixing-zone averaged velocity is almost con-
ujuj/ujuj reaches the value 3 in the experiments and abougtant, we obtainepq(t)at "% However, within the frame-
2.5 in the calculations. Numerical values of the axial andwork of a two-equation statistical model, the dissipation rate
radial components are twice greater than experimental meaf the turbulent kinetic energy decreasesi&sdt, so, in this
surements. However, experimental and numerical resultsonfiguration, the dissipation rate should decrease xas (
may not be compared on a quantitative way because of the x,) ~2%° or t 23, This discrepancy can be explained by
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FIG. 18. Turbulent kinetic-energy dissipation rate proféest various times ~ FIG. 19. Enstrophy profiles at various times after the incident shock—
after the incident shock—interface interaction. The maximum amplitude ofinterface interaction. The maximum amplitude of these profilgs,, de-

these profile,,, decreases as the mixing zone moves in the shock tube angreases as the mixing zone moves in the shock tube and follows a (
it follows a (x—xo) ~+8* power law, wherex,=0.4 is the initial position of _—xo) power law, wherex,=0.4 is the initial position of the unperturbed
the unperturbed interface. interface.

1 1
~V2m— = VpX
p

noticing that a turbulence created by a RM instability re-V X P

quires a certain amount of time to reach a perfect self-similar
state. In other words, it requires a certain amount of time to (1)
reach an isotropic state with a spectral equilibrium. More-For a Newtonian incompressible fluid with constant kine-
over, the flow numerically simulated in this paper is a turbu-matic viscosity coefficieni= u/p, this term reduces to the
lence mixing and fluctuations of density, which are not takerl-aplacian of the vorticityrV2w. In two-dimensional flow,
into account in the turbulence model considered here, mathe vorticity w is a vector perpendicular to the plane of the
alter the decay exponent. We also calculated the kinetic erflow. The magnification of the vorticity by stretching of vor-
ergy dissipation rate in the incompressible case, (€X Iint_as, which _is suc_h an important fegture of the inertial
= v(au]19x;)(au/1x;), and found profiles very similar to effect in three-dimensional turbulence, is consequently en-

the compressible ones. This result is in agreement with thiirély absent in two-dimensional calculations. Finally, in a
low values of the turbulent Mach number and proves thafonstant density incompressible fluid, E#0) reduces to the

between interactions with the shock waves, the flow is quasi/e!l-known equation

incompressible.

1 1
—v.a)=M V2u+§V(V.u))

d
ﬁaﬁ(u.V)w: vWow. (12
D. The enstrophy behavior

In the 2D inviscid limit, the vorticity behaves as a pseudo-
scalar conserved along the fluid trajectories. By taking the
scalar product ofv and Eq.(10) without the term of stretch-
ing of vortex lines (which is equal to zero in 2D-
calculation$, we obtain

The vorticity equation for a compressible viscous fluid is
described by the Helmholtz equation

1_ .
—V.O').
p

J 1
—otuVo=—wV.u+w.Vu- —VpxXVp+VX
p J 1
(10 aﬂ-l—u.VQ:—ZQV.u——Zw.(Vprp)
p

ot

In this equation,u is the velocity,w=V Xu the vorticity,

V =(dldx,d19y,9l9z) the gradient operator and the vis- Tre.
cous shear stress tensor still defined in &. The first and

second terms on the right-hand-side of EM) represent the (13
change of vorticity due to the compression and stretching ofn this equation() is the enstrophy density defined 16y
vortex lines, respectively. These two terms are linear in vor= 3| w|?. The second term on the left-hand-side and the three
ticity so that they would vanish in an irrotational flow. The terms on the right-hand-side of Ed.3) are called the advec-
third term on the right-hand-side, called the baroclinic termtion, compression, baroclinic production, and dissipation
may create vorticity in an initially irrotational flow. This terms, respectively. Figure 19 displays the averaged enstro-
term vanishes in a constant density incompressible fluid. Thehy profiles()(x) obtained by averaging the enstrophy along
last term represents the change of vorticity by viscous effectthe transversaf direction, at various times after the incident
and may be written as shock—interface interaction and before the first reshock. In

1 1
V20— Vo Vau+ 3 V(V.u)
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e+11 ™ T T T first reflected shock wave—turbulent mixing-zone interaction
and its strong enhancement by reshocks. And finally, the

1
[}
1
de+11 l‘. mixing zone can be regarded as a region where large scales
ll
1

et | } i coexist with small scale turbulence more or less developed.
’"l HOWA So, we have compared our numerical results both with mod-
0 % S \ els for the nonlinear regime such as those proposed by

v r

¥ Ramshaw and Alonet al,?® and with statistical turbulence

1E 8 models, using the tools of fully developed turbulence, i.e.,
4

i

-2e+11
self-similar behavior, scaling laws and spectrum.
-de+11[ h 7 On one hand, after the incident shock passage and before
the first reshock, large scales in the Richtmyer—Meshkov
mixing fronts evolve versus time according to scaling laws
Be+11 ! . X . given by models based on bubble-rise dynaffi¢s®* for
045 0.46 0.47 048 0.49 the bubble fronts ant’%¢ for the spike fronts These large
x(m) scales of the motion govern the thickening of the mixing
zone and retain memory of the initial conditions. In the lit-
FIG. 20. Comparison of the profiles of the dissipatighick full lines),  arapyre, this dependence to the initial conditions has still
baroclinic production(dotted line$ and compression ternishin full lines) . . . . . .
in the enstrophy budget at two instants after the incident shock—interfacpeen noticed in experiments, numerical simulations and
interaction. models. In experimentsthe thin membrane which forms the
initial interface has an influence on the initial growth rate of
the mixing-zone thickness. In numerical simulatidhse-
Fig. 19, the maximum amplitude of these profis,,, de-  sults slightly depend on the initial interface perturbations
creases as the mixing zone moves in the shock tube arf@mplitudes and wavelengthand on the mesh size refine-
follows a (x—xo) ~2 power law, wherex, is the initial posi- ~ ment. In model$® the kinetic energy deposited at the inter-
tion of the unperturbed interface. As the mixing-zone averface by the impulsive acceleration is a function of the initial
aged velocity is almost constant, we obt&ip.(t)at 2. This  conditions.
time dependency of the mean-square vorticity is in agree- On the other hand, a statistical processing of the numeri-
ment with the theoretical and numerical results of Batchelorcal results shows that the decay of the turbulent kinetic-
in the context of a freely-decaying two-dimensional com-energy scales as’ with «=—1.35 before the first reshock.
pressible turbulenc®. In Eq. (13), the terms ¢w).(VZw) However, the agreement with the value of the scaling law of
and (vw).(— (1/p) VpX(V2u+(1/3)V(V.u))) represent the decaying of a free-evolving three-dimensional isotropic
the incompressible and compressible contributions to the erfurbulence is certainly a pure coincidence. The enstrophy
strophy dissipation, respectively. After calculations of thesealso decays as a power law? that is in agreement with the
contributions, we observed that the compressible part is dheoretical and numerical results of Batchelor in the context
any time negligible towards the incompressible one. Figur®f a freely-decaying two-dimensional incompressible
20 displays a comparison between various terms in the erfurbulence’® although the flows simulated in this paper are
strophy budget at two instants after the incident shock-bounded. Moreover, spectral analysis of the mixing layer
interface interaction. The profiles of dissipation, baroclinicexhibits ak 2 enstrophy cascade which is in agreement with
production and compression show that the main contributiotheoretical studies of two-dimensional turbuledé But
to the enstrophy budget comes from the baroclinic term. Thisome results moderate the conclusion that the flow is fully
result is in agreement with numerical simulations of two-turbulent. We have seen that the turbulent kinetic-energy dis-
dimensional homogeneous flows performed by Passot argipation rate scales as 84 put in a fully 3D turbulent flow
Pouquet® On the other hand, Kida and Ors?&ghowed Wwhere dissipation plays an important role, we would have
that the main contributions to the enstrophy budget in threeexpected a*~* behavior wherea is the exponent of the
dimensional flow come from the stretching and the dissipascaling law for the turbulent kinetic energy. However, we
tion terms, which give a positive and a negative contributionhave to note that this agreement, using statistical turbulent
respectively. models, does not take into account the density fluctuations.
Moreover, let us recall that the theoretical scaling laws men-
tioned above give only an asymptotic limit in time and as-
sume that the turbulence is homogeneous and isotropic,
In this paper, we have presented the results of highwhich is not true in our case. Indeed, measurement of the
resolution 2D numerical simulations of shock-tube experi-longitudinal and transversal velocity variances have proved
ments of Sk incident on air performed by Poggt al.”®In  that the flow is anisotropic in the mixing layer. Finally, be-
these experiments, measurements demonstrate that the initfate the first reshock, several quantities in the mixing zone
small scale perturbations of the interface develop into a turadopt a quasi self-similar behavior even if the flow is not
bulent mixing zone. The main result of this paper is to showfully turbulent but still in a strongly nonlinear or weakly
that 2D calculations exhibit a turbulent regime compatibleturbulent regime.
with the experimental data. In particular, we can see in nu-  After the interaction between the first reflected shock
merical simulations the decay of the turbulence before thevave with the mixing layer, the flow behavior is different.

Dissipation, production and compression

-6e+11[- ! -

VI. CONCLUDING REMARKS
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Annexe C : Comparison of roughness
models to simulate overland flow and
tracer transport experiments under
simulated rainfall at plot scale

Cette annexe présente ’'article :

C. Miigler, O. Planchon, J. Patin, S. Weill, N. Silvera, P. Richard, E. Mouche. Compari-
son of roughness models to simulate overland flow and tracer transport experiments under
simulated rainfall at plot scale. Journal of Hydrology 402, 25-40, 2011.

Cet article vient en complément du §2.1 de la Partie 2 de ce mémoire.
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The Saint-Venant equations have consistently proved capable of accurately simulating hydrographs at
plot scale. However, recent works showed that even though the hydrograph is satisfyingly reproduced,
the flow velocity field within the plot might be wrong, with the highest velocity largely underestimated.
Moreover, the choice of roughness models to be used in the Saint-Venant equations is most often done in
the purpose of increasing the hydrograph quality, while the actual travel time of water is ignored. This
paper presents a tracer experiment made on a 10-m by 4-m rainfall simulation plot, where travel time
and tracer mass recovery as well as local flow velocity have been measured. Four roughness models
are tested: (i) Darcy-Weisbach’s model, (ii) Lawrence’s model, (iii) Manning’s model with a constant
roughness coefficient, and (iv) Manning’s model with a variable roughness coefficient which decreases
as a power law of the runoff water depth.

Models with a constant friction factor largely underestimate high velocities. Moreover, they are not
able to simulate tracer travel-times. Lawrence’s model correctly simulates low and high velocities as well
as tracer breakthrough curves. However, a specific set of parameters are required for each breakthrough
curve from the same experiment. The best results are obtained with the Manning’s model with a water-
depth dependent roughness coefficient: simulated velocities are consistent with measurements, and a
single set of parameters captures the entire set of breakthrough curves, as well as tracer mass recovery.

The study reported here brings the following findings: (i) roughness coefficient is flow-dependent, (ii)
faithful simulation of the velocity fields does not imply a good prediction of travel time and mass recov-
ery, (iii) the best model is a Manning type model with a roughness coefficient which decreases as a power
law of water depth.

The full dataset used in this work is available on request. It can be used as benchmark for overland flow
and transport models.

© 2011 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

general formulation of the friction law expresses velocity as a func-
tion of flow depth and friction slope, as follows:

Overland flow and transport of sediments, dissolved nutrients
or contaminants in runoff water depth are important processes
involved in water erosion and pollution. Modelling transport of
sediments and chemicals requires accurate calculation of flow
velocity. In hydraulic models, the hydraulic resistance, character-
ized by a roughness parameter, is one of the key parameters which
determine runoff water depth and overland flow distribution.
Many equations relate velocity to friction slope (Kirby, 1978). A
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E-mail address: claude.mugler@cea.fr (C. Miigler).
! Present address: Laboratoire d’Hydrologie et de Géochimie de Strasbourg, UMR
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0022-1694/$ - see front matter © 2011 Elsevier B.V. All rights reserved.
doi:10.1016/j.,jhydrol.2011.02.032

u; = ah’ /S, 1)

where u; is the i-component of the local depth-averaged velocities
(i=x or y), h the local water depth and S the friction slope in the
i-direction. An appropriate choice of parameters o and 8 leads to
the following familiar relationships:

- Chezy's relationship with g=1/2 and o equal to the Chezy’s
resistance parameter;

- Darcy-Weisbach’s relationship with g=1/2 and o =(8g/)'?
where f is the Darcy-Weisbach’s friction factor, proportional to
the ratio of gravity to inertial forces;

- Manning-Strickler’s friction law with g =2/3 and « = 1/n where
n is the Manning's roughness coefficient representing hydraulic
resistance to flow.
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Chezy and Manning equations were originally developed in the
purpose of sizing canals in the XIXth century (Mouret, 1921).
Darcy-Weisbach equation was initially developed for pipe flow.
These equations assume numerous restrictive conditions: flow is
uniform, parallel to the surface, flow width is constant, grain
roughness is homogeneous over the wetted perimeter and can be
considered as random. None of the former conditions are met in
overland flow (Smith et al., 2007). Nevertheless, Chezy, Manning
and Darcy-Weisbach equations are the most widely used for calcu-
lating flow velocity in runoff and erosion models.

In the case of one-dimensional flow through pipes, the Reynolds
number, which measures the relative significance of inertia and
viscosity (Re =4uh/v where v is the fluid kinematic viscosity), is
an important dimensionless number to estimate the friction coef-
ficient. Indeed, in laminar regime, the friction factor is inversely
proportional to the Reynolds number, while in turbulent regime
(i.e. at Reynolds numbers greater than 2000 in pipe flows) it is
determined by the roughness ratio. According to Lawrence
(1997), the Reynolds number at which the roughness ratio be-
comes dominant is much smaller for overland flow in presence
of macroscale roughness than it is for classical pipe flow. Further-
more, previous experimental studies of resistance to overland flow
on desert hillslopes (Abrahams et al., 1986) suggested that the con-
ventional f-Re relationship for shallow flow over a plane bed whose
shape is a function of the state of flow did not apply to desert hill-
slopes and should not be employed in mathematical models of
overland flow on such hillslopes. As a consequence, Lawrence
(1997) proposes to use the inundation ratio rather than the flow
Reynolds number for modelling the hydraulics of overland flow
on rough granular surfaces. The inundation ratio describes the
average submergence of soil surface roughness. It is used to cate-
gorize flow regime into partially inundated, marginally inundated
and well-inundated surfaces. Each category is characterized by a
functional relationship which expresses the frictional resistance
as a function of the inundation ratio. The author defines A, a
dimensionless degree of inundation of a rough surface: A = h/h,,
where h is flow depth and h. the characteristic roughness scale
of the surface. In the literature, the surface roughness h. is often
equal to dso/2 or dgo/2 Where dsy and dgg are the median-weight
diameter and 90%-weight diameter of the particle size distribution,
respectively (Abrahams et al., 1986; Lawrence, 1997).

At partial inundation, when flow depth is less than the mean
roughness height, flow resistance is associated with the drag force
derived from individual roughness elements and increases with
depth and percentage cover according to (Lawrence, 1997):

8PCp . /m
f==—2min(Z.4), (2)
where Cp is the drag coefficient for roughness elements and min[a,
b] is used to refer for the minimum value of either expression a or b.
In Eq. (2), P is the fractional cover or portion of the surface covered
by the largest particles. In (Lawrence, 1997), Cp is assumed to be
constant and equal to 1 although in (Lawrence, 2000), at partial
inundation, Cp decreases with percentage cover.

At marginal inundation, when roughness elements are fully
covered but their height has the same magnitude as flow depth,
the ratio of the size of roughness elements to the depth of flow
controls the degree of vertical mixing in the flow. Consequently,
frictional resistance sharply decreases with increasing flow depth
(Lawrence, 1997):

F=3 3)

Well-inundated flows, in which water depth is significantly
greater than roughness height, are described by using rough turbu-
lent flow hydraulics previously developed for open channel flows.

These flows exhibit a much more gradual decrease in frictional
resistance with increasing depth than during the marginal inunda-
tion regime (Lawrence, 1997):

1
(1.64 +0.803 x InA)*’

Despite the existence of more sophisticated models such as the
heuristic physical Lawrence’s model, Manning’s roughness coeffi-
cient n (see Eq. (1) with g=2/3 and « = 1/n) is still often used for
shallow water overland flow, where it is assumed constant in time
and independent of flow depth. Manning’s coefficient depends on
soil type and vegetative cover (De Roo et al., 1989; Jain and Singh,
2005). Katul et al. (2002) showed that when the water depth is
much larger than the characteristic soil roughness height,
Manning’s roughness coefficient n can be calculated from

f=

(4)

n=0.06(z)"", 3)

where zg is the momentum roughness height, defined as the bed-
normal location of zero-velocity predicted by the “log-law” approx-
imation of the velocity profile in the Prandtl-Karman mixing-length
theory. This relationship between n and z, is used by Thompson
et al. (2010), among others, to estimate Manning’s friction factor
of an idealized one-dimensional hillslope with uniform sinusoidal
microtopography with fixed amplitude A. They assume that z,
scales linearly with the fixed depression height 2A. In the case of
vegetative cover, several authors showed that the vegetative resis-
tance varies with flow depth or the degree of submergence. For
example, Wu et al. (1999) concluded from analysis of experimental
data that the vegetative roughness coefficient of un-submerged
vegetation reduces with increasing flow depth and is independent
of bed slope. They also pointed out that the vegetative roughness
coefficient of fully submerged vegetation tends to increase at low
depths but then decrease to an asymptotic constant as the water le-
vel continues to rise. Tsihrintzis (2001) showed that most of these
experimental data can be modelled with the Kadlec’s power law
for flow through vegetation (Kadlec, 1990). So, Jain et al. (2004)
adopted such a simplified form of depth-dependent roughness for-
mulation in a distributed rainfall-runoff model:

n:no<h£0> ’ forh<hypandn=ny forh > hg, (6)

where n is depth-dependent Manning’s roughness coefficient, ng is
the minimum land surface-dependent Manning’s roughness corre-
sponding to flow depth hy beyond which n is assumed constant. ¢
is an exponent related to vegetation drag. With this model, the
authors obtained numerical results for both temporal variations of
the spatial distribution of flow depth and runoff over a catchment
in fairly good agreement with measurements. Rai et al. (2010) also
used a power law for the depth-dependent overland flow resistance.
They showed that variable roughness preserved the hydrograph
shape better than constant one.

The objective of this study is to compare different roughness
models:

- Darcy-Weisbach (DW)’s model;

- Lawrence’s model;

- Manning’s model with constant roughness coefficient;

- Manning’s model with a water-depth dependent roughness
coefficient.

In order to test these models, a rainfall simulation experiment
was held in Thies, Senegal. It was done with an improved version
of the large rainfall simulator (4-m by 10-m) described by Esteves
et al. (2000a). The experiment aimed at measuring both local flow
velocity within the plot and breakthrough curves of point-source
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injection of tracer. Because the two measurements could not be
done during the same rainfall (see materials and methods section
for details), two rainfall simulations have been successively done.
The first one was devoted to capture the tracer breakthrough
curves and mass recovery of tracer injected in several points of
the plot. This rainfall simulation will be called the transport exper-
iment. The next rainfall was devoted to local flow velocity mea-
surements. We will call it the surface runoff experiment. The
later has already been published (Tatard et al., 2008). In the
present paper, the entire dataset is used. A dedicated code was
written in order to achieve the desired comparison. Comparison
with Tatard’s et al. (2008) preliminary results is made when
appropriate.

It must be emphasized that this type of joint model calibration
on a flow and a transport experiment is fairly common in hydroge-
ology (Bear et al., 1993). Among such studies, the single fracture
system with matrix diffusion (Grisak and Pickens, 1981) is a typical
example of such studies, as well as a good analogue of the plot
problem targeted in the present study. The literature on fracture
models shows that the joint calibration of flow and transport is
generally difficult to achieve: a good calibration of the flow model,
i.e. of the transmissivity field, linked to the roughness of the frac-
ture plane, leads to a poor calibration of the breakthrough curve
and vice versa (Andersson et al., 2004). More recently, joint calibra-
tions of runoff hydrograph and tracer measurements has also been
done in hillslope hydrology. For example, McGuire et al. (2007)
used a spatially explicit model constrained by soil hydrologic prop-
erties, runoff and applied tracer data to identify the dominant pro-
cesses necessary to explain both water and solute flux from a steep
hillslope. To the best knowledge of the authors, no attempt has
been done in surface hydrology to do a joint calibration of local
flow velocities and tracer breakthrough curves at the plot scale.
According to the above cited literature in hydrogeology, the exer-
cise promised challenging, as well as possibly very selective with
regard to the selected roughness models.

In this paper, the materials and methods section presents the
experiments and the four models. The results section presents
the calibration of the surface runoff experiment with the four mod-
els, followed by the corresponding operation for the transport
experiment. Models are compared to each other. This comparison
is followed by a general discussion of the relative performance of
the tested models. Especially, we discuss why the power Manning
model, which is in essence a phenomenological model? performed
better than the Lawrence model, which is in essence a physically-
based model.?

2. Materials and methods
2.1. Experiments

The rainfall simulation experiment was held in Thies, Senegal.
The plot was 10 m long by 4 m wide, with a 1% slope, and sandy
soil (1% clay, 7% silt, 43% fine sand, 49% coarse sand). The granul-
ometry of the sandy soil is given in Table 1. The rainfall simulator
was as described by Esteves et al. (2000a). It allowed for rainfall at
a constant average intensity of 70 mm h~'. In order to limit wind
effects, which may cause noticeable variations of rainfall intensity,
simulations were carried out at a maximum wind speed of 1 m s~
Six tipping-bucket rain gauges with electronic recording were

2 We call a phenomenological model a model based on empirial laws inspired by
field observations. These laws are derived after being introduced in the conservation
laws of Physics (mass, momentum, and/or others).

3 We call a physically-based model a model which describes as faithfully as
possible the true physics of an idealized, simplified, and often uniformized vision of
reality.

Table 1
Granulometry of the sandy soil.

Grain size (um) 50 100 150 200 250 500 750

Portion (%) 4 13 15 14 13 32 5
Table 2
Chronology of plot preparation and experiments.

Day from Work done

start

0 Initial rainfall in order to moisten the soil

1 Plot preparation: removing 5 cm at the surface already polluted
by previous experiments, plowing upside-down the next
50 cm, adding fresh surface soil to replace the removed layer
Raking and forming the V shape

2 Two hours of rainfall in order to produce an already ‘old’
surface, which was supposed to evolve much slower than the
raked one

3 Microtopography measurement

4 Transport experiment

5 Microtopography measurement

6 First (unsuccessful) attempt of surface runoff experiment

7 Microtopography measurement

8 Surface runoff experiment (Tatard et al., 2008)

9 Microtopography measurement + high resolution photography

for further mosaicing

placed along the plot borders for monitoring the actual rainfall
intensity. The flow discharge was collected in a trough and alter-
nately directed, via a 10-cm flexible hose, into two 150-I iron cyl-
inders, one being filled while the other was drained. The volume in
the filling cylinders was monitored by recording the rise of a float.
The resolution of this apparatus was 2.5 1. The typical flow dis-

charge at steady state was 0.51s7".

2.1.1. Plot preparation

Table 2 gives the chronology of plot preparation and experi-
ments. On day 1 of the experiment, plot preparation consisted on
manual plough of the plot to a depth of 50 cm. The surface was
then raked in order to form a slight V shape, with 1% slope longi-
tudinally and 1% slope towards the median axis of the plot. The
purpose of the V shape was to avoid rill development at the edge
of the plot. On day 2 of the experiment (see Table 2), a 2-hour long
rainfall was applied at a constant intensity of 70 mm h~'. Rainfall
intensity of 70 mm h~' is common in the region (return time in
the order of a year). However, a duration of 2 hours at this intensity
has no possible point of comparison with natural rainfall. The
experiment was designed in order to maintain steady runoff and
infiltration rate during enough time to perform the flow velocity
measurements. In this purpose, several hours of rainfall had been
applied on the plot prior to the experiment in order to form an al-
ready ‘old’ surface with a well organized flow pattern that would
erode very slowly during the experiment itself. The longitudinal
slope had evolved from straight to slightly concave with some sand
deposits in the concave downstream. Fig. 1 gives a general view of
the plot. Days 3 and 5 were devoted to soil microtopography mea-
surements. They were done with an automated device described in
Planchon et al. (2000). It consists of a vertical rod with a sensor at
the end that detects the soil surface. Stepper motors allow the
apparatus to move in small increments in all directions. The hori-
zontal resolution is 2.5 cm transversally to the plot and 5 cm longi-
tudinally. The vertical precision is 0.5 mm. With a maximum
acquisition rate of 1.6 point s~!, the 16,000 measured points of
the entire Digital Elevation Model (DEM) required a full working
day. The calculation of the Random Roughness with a formulation
which simultaneously removes slope and tillage effects (Planchon
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Fig. 1. General view of the plot. Horizontal coordinates are in mm. Vertical scale is magnified 10 times. Colour contrast and saturation are artificially enhanced in order to
highlight the surface feature pattern which is tiny in reality, although important for understanding the plot behaviour and evolution. Arrows show flow velocity measured
points during the surface runoff experiment. Letters show the injection points in the transport experiments. The grid space is 25 cm. Topography and overland image used in
the figure were captured at the end of all experiments. The small, narrow, bright part at the middle of the right-hand side of the plot corresponds to missing data in the image

mosaic (only elevation is known there).

et al., 2001) leads to a value lying between 0.5 mm and 2.5 mm
depending on the considered zone in the plot.

2.1.2. Transport experiment

Although surface runoff experiments usually come first
in numerical-versus-experimental works in hydrodynamics, we
chose to perform the transport experiment first because the carbon
chlorite used in the surface runoff experiment, even in the small
quantities we needed (see Tatard et al., 2008), was prone to pollute
the plot, which would jeopardize any further tracing experiment.
Contrarily, even a significant pollution by tracers would not affect
local velocity measurements. The tracer used was a mixture of
H,'80 (5 g), 2H,0 (5 g), CaCl,(6H,0) (250 g) and KBr (15 g). A small
and unknown quantity of water added to this composition because
of CaCl, hygroscopicity. The bulk density of the final solution was
1437 kg m~3. Each injection consisted in applying 1 gs~! of tracer
during 30s at a predetermined point chosen from the DEM ac-
quired the day before. Injection of tracer started after a time of
30 mn of rainfall, when the discharge had stabilized. Tracer was in-
jected at eight locations in the plot, noted A to I in Fig. 1 (see also
Fig. 6). The upper-stream locations (C, G) were chosen at source
points of runoff (i.e. where no runoff could come from upstream).
Locations D and E were in the main channel. Other injection points
were on small, but clearly visible flow path. Location A, the most
downstream point set at the outlet of the plot, was devoted to
the characterization of the response of the experimental setup be-
tween the outlet of the plot and the sampling bottles. The experi-
ment on day 4 (see Table 2) consisted of a 1Th24’-long continuous
rainfall at constant rainfall intensity (75 + 5 mm h™!). At the outlet
of the plot, a peristaltic pump diverted a constant 20-ml s~' flow,
from the runoff water, into a silicon hose which served at collecting
manually one sample at every second. Additionally, a conductivity
sensor was plugged at the mouth of the hose, thus giving in real
time the apparent conductivity of each one-second sample. The
term apparent conductivity means that the sensor, which had to
be handcraft in order to fit in the hose, was not calibrated. Further
calibration of the conductivity measurement was done by compar-
ison with 0 analysis. The sensor was then proved linear and
accurate. At the end of rainfall, all samples were hermetically
sealed for further '80 and 2H isotopic analysis.

Uncertainties of tracer measurements can be estimated from
the following considerations:

- Time synchronization between all operations was supervised by
an operator with a whistle, which typically allowed a time
uncertainty of £1 s.

- The overall mass of tracer injected at every location was known
with high precision by weighting the remaining tracer before
and after every injection.

- The mass of tracer in each one-second sample was measured by
real-time apparent conductivity measurement. After the exper-
iment, 130 has been measured in 131 samples, the exact mass of
tracer has been deduced from these and compared to the corre-
sponding apparent conductivity measurement. The comparison
gave a linear relation between tracer mass and conductivity
(r* =0.985), which corresponds to an uncertainty of +3% on
the mass in each single one-second sample.

2.1.3. Surface runoff experiment

The surface runoff experiment was described by Tatard et al.
(2008). In essence, it consists in a miniaturized version of the salt
velocity gauge (SVG) presented in Planchon et al. (2005). Two con-
ductivity probes of 1-cm wide each are posted at exactly 10 cm to
each other in the exact flow direction. Salt brine is injected manu-
ally a few centimetres upstream to the upper probe. Electric con-
ductivity is measured simultaneously at the two probes at
250 Hz during 2.5 s. Velocity is obtained by inverse modelling of
the 1D transport model of the brine between the two probes.
72 points were measured with one to three replications. These
points were selected with the following objectives: (i) to cover
the largest range of flow velocity as allowed with the SVG technol-
ogy (i.e. 0.005-1 ms~!) and, (ii) to be scattered within the entire
plot.

Field problems as well as failure or poor quality of the inversion
model brought the need of filtering the data in order to be certain
to reject erroneous measurements. This was done thanks to addi-
tional data recorded by the device, such as peak height, root mean
square error (RMSE) of the inverse model. The accuracy of the SVG
technology observed in ideal conditions is typically +2.5%
(Darboux, 2011). In our experimental conditions, uncertainties on
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velocity measurement can be estimated from the replications of
measurement at the same location. From these, it appears that
the best measuring conditions (standard deviation of 0.8 cms™!)
occurred when velocity was below 3 cms~! or above 15cms™ .
The worst measuring conditions appeared at 5 cm s~ !, with a stan-
dard deviation of 1.4 cms~'. At the end, 62 mean local velocity
measurements at 62 individual points were selected for further
use.

2.2. Models

2.2.1. General equations

Overland flow is usually described by the depth-averaged two-
dimensional unsteady flow equations commonly referred to as the
Saint-Venant equations (Zhang and Cundy, 1989; Esteves et al.,
2000b). They consist of balance equations for the mass of water
(Eq. (7)), and for the flow momentum, the later being written for
each planar-coordinate directions x (Eq. (8)) and y (Eq. (9)). They
can be written as:

oh  O(uxh)  d(uyh)

5+t " ax +a—y’R_I’ (7)
Oy Oy Oty oh B
W+uxa+uyw+g<&+5fx—sox>—0, (8)
Py oy oy (Oh)

ot Ty TW oy +& 8y+sfy Sor ) =0, ®)

where h is the local water depth, u, and u, the x- and y-components
of the local depth-averaged velocities, R the rainfall intensity, I the
infiltration rate and g the gravitational constant. Sox and Sy (resp. Soy
and Sp) are the ground slopes and the friction slopes in the x- and y-
directions, respectively.

Tracer transport in the water depth is described by the follow-
ing depth-averaged advective-dispersive equation (Weill et al.,
2009):
ohc = ,. ==
WJrV.(huchVc) =q, (10)
where h is the local water depth, c the depth-averaged concentra-
tion, i the runoff velocity, D the surface diffusion-dispersion tensor
and ¢, a source or sink of concentration. In the followings, q., equal
to the product -Ic, represents the sink of concentration due to infil-
tration. The diffusion-dispersion tensor can be written as:

D = hd, + hdy ||, (11)

where d:1 and d:2 are the diffusion tensor and the surface dispersivity
tensor, respectively.

2.2.2. Diffusive-wave approximation
Processes of overland flow and channel flow are usually mod-
elled using approximations of the Saint-Venant equations based

on the diffusive and the kinematic wave models (Chow et al.,
1988).

In the diffusive-wave approximation, inertia terms are ne-
glected and the momentum balance equations (8) and (9) reduce
to:

oh

Sﬁ:Sai_a_Xia

(12)
where i stands for the x and y-horizontal directions. Following
Wasantha Lal (1998) and according to Weill et al. (2009), this equa-
tion becomes:

Si=-Vi(h+2z), (13)

where z is the land surface elevation, defined such that the soil
topographic slope is equal to —V;z,. Physical attenuation due to lo-
cal and convective accelerations and due to lateral inflow perpen-
dicular to flow direction is not accounted for in the diffusive wave
approximation. However, there is still some physical dissipation
due to the spatial change in flow depth.

In the kinematic-wave approximation, however, all terms in the
momentum equations (8) and (9) which cause the wave energy to
dissipate as it moves downstream are neglected and Egs. (8) and
(9) reduce to equate friction and bed slope:

Si = Soi- (14)
Woolhiser and Liggett (1967) introduced dimensionless forms
of the Saint-Venant equations which involve only two dimension-

less parameters: the Froude number F and the kinematic-wave
number k, defined as:

Pt (15)
V 0
SoL
- ke, (16)

where ug and hg are the depth-averaged velocity and the normal
water depth at y = Lo, respectively. The kinematic-wave approxima-
tion is applicable to very steep slopes. Woolhiser and Liggett (1967)
recommend this approximation whenever k > 20. This criterion has
later been modified by Morris and Woolhiser (1980) to kF? > 5 when
F<0.5 and k > 20 when F > 0.5. Pearson (1989) suggests a new cri-
terion for using the kinematic-wave approximation to the Saint-
Venant equations for steady-state shallow water flow: k > 3 + 5/F2.
Finally, the calculation of actual amounts of errors of kinematic-
wave and diffusive-wave approximations for steady-state overland
flows led to the conclusion that for small values of kF?, the diffusive-
wave approximation should be preferred over the kinematic-wave
approximation (Singh and Aravamuthan, 1996; Moussa and
Bocquillon, 1996, 2000).

In the experimental configuration studied in the present paper
and already described in (Tatard et al., 2008), the maximum water
depths hg measured on the plot ranged between 1 cm and 2 cm.
Deepest water were located in the middle of the plot (Lo =5 m).
The measured velocities were 0.25 and 0.15m s~ !, respectively.

Table 3
Characteristics of the four different models.
Model Friction factor f(h) Parameters
Darcy-Weisbach (DW) f(h) =cste=f f
Lawrence for 0 < h < h./4, f(h)=(8P/h.) x h P and h,
for h/4 < h < (5/P)/h,, f(h) = 2P
for (5/P)/?h. < h, f(h) = min(10 x hc/h)?, (1.64 + 0.803 x In(h/hc))"2)
Manning with constant n f(h) = 8gn2/h'/? n
Manning with variable n(h) f(h) = 8g(n(h)?)/h'"> with n(h) = ng x (h/hg)~ with limit n > ng no, ho, &




30

The value of the Froude and kinematic-wave numbers were 0.8
(resp. 0.3) and 8 (resp. 22) for hp=1 cm and 2 cm, respectively.
The product (k — 3)F> was consequently less than 5, which falls
within the range of validity of the diffusive-wave approximation
for modelling this data set.

As done in (Weill et al., 2009), assuming that the water depth
gradient is much smaller than the surface elevation gradient, the
friction law given by Eq. (1) may be written as a function of the
mean local slope S as follows:

ah”
u = 7%%(21 + h)
Introducing this equation in Eq. (7) leads to the following diffu-
sive-wave equation for overland flow:

oh = [ah"™\ =
§—V-<W V@ +h) =R-1.

Numerical simulations presented in the following sections are
for steady state flow only (see the end of the following paragraph
for details). This allowed us to assume both rainfall intensity R
and infiltration rate I constant in space and time. R and I were
therefore not explicitly computed. Comparison (not reported here)
between our results and a fully coupled model solving diffusive

(17)

(18)

Table 4

Calibrated parameter values and corresponding RMSE for each model.
Model Calibrated parameter values ~ RMSE (m s ')
Darcy-Weisbach (DW) f=02 3.2x1072
Lawrence P=30% and h.=0.25 mm 2.8 x 1072
Manning with constant n n=0.02 3.1x1072
Manning with variable n(h) no=0.013, ho=3mm, e=1/3 2.6 x 1072
PSEM_2D with constant f f=0.26 3.1 %1072
PSEM_2D with variable f see Tatard et al. (2008) 3.1 x1072
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equation and Richards equation on the entire hydrograph (Weill,
2007) showed that these assumptions were justified.

2.2.3. Friction factors

In this paper, we compare four models characterized by the
same friction law Eq. (1) with 8 =1/2 and o = (8g/f(h))"/?, but with
the following expressions for the friction factors f(h):

- f(h) = cste. This model is called Darcy-Weisbach (DW)’s model
further on in the paper. It is characterized by the constant value
of f.

- f(h) given by Egs. (2)-(4). This model is called Lawrence’s
model. It is characterized by the values of the characteristic
roughness scale h. and fractional cover P.

- f(h) = 8gn?/h'. This model is called Manning’s model with a
constant n. It is characterized by the value of Manning’s coeffi-
cient n.

- f(h) = 8g(n(h))*/h'”. This model is called Manning's model
with a variable n. Even if we investigated a bare soil in the pres-
ent paper, we have adopted the Manning’s water-depth depen-
dent coefficient n(h) given by Eq. (6) and used by Jain et al.
(2004) to model overland flow in a vegetated catchment. This
model is characterized by the values of minimum Manning’s
roughness ng, exponent ¢ and flow depth hy beyond which n
is assumed constant.

Characteristics of each model are summarized in Table 3.

The models were solved with the numerical code (Cast3M)
developed by the French Atomic Energy Commission (CEA) (see
the website www-cast3m.cea.fr for more information). A Mixed-
Hybrid Finite Element (MHFE) formulation was used to solve the
overland flow Eq. (18) and transport Eq. (10) (Dabbene, 1998;
Bernard-Michel et al., 2004). The time discretization was implicit.
Calculations were performed in two steps: the steady state over-
land flow was solved first. The tracer experiment was computed
by using the steady state formerly calculated. One can notice that
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Fig. 2. Modelled versus measured velocities for four different friction laws: (a) Darcy-Weisbach’s model with a constant friction factor f equal to 0.2; (b) Lawrence’s model
with P =30% and h. = 0.25 mm; (c) Manning’s model with a constant n equal to 0.02; (d) Manning’s model with n(h) given by Eq. (6) where ng = 0.013, hp =3 mm and ¢ = 1/3.
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neither the rise nor the fall of the experimental hydrographs were
used in the present work.

3. Results
3.1. Surface runoff experiment
To model the surface runoff experiment, we used the same DEM

(made of 10 x 10 cm? cells) as Tatard et al. (2008) used with the
code PSEM_2D. The parameters involved in the expression of the
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friction factor (see Table 3) were calibrated from the minimisation
of the root mean square error (RMSE) which quantifies the global
agreement between the simulated and the measured velocities.
The RMSE is defined as follows:

1 N
RMSE = N Z(uobs‘i - usim.i)27 (19)
i=1

where u,s; and ug,; are the observed and simulated velocities at
the location i. The total number of locations N was equal to 62. In
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Fig. 3. Modelled versus measured velocities obtained from PSEM_2D with: (a) a constant friction factor f, (b) a varying friction factor f (see Figs. 4 and 5 in (Tatard et al.,

2008)).
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Fig. 4. Calibration of the four friction models from breakthrough curve of tracer injected in the main rill (point D). Best results are obtained with (a) f=0.1 for Darcy-
Weisbach’s model; (b) h, = 0.5 mm for Lawrence’s model (no influence of parameter P); (c) n = 0.018 for Manning’s model with constant n; (d) no = 0.018 for Manning’s model

with variable n(h).
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Table 5
Parameter values used to simulate transport experiments for each model.

Model Injection at D Injection at E Injection at G Injection at I Injection at H
Darcy-Weisbach f=01 f=0.2 f=04 f=04 f=06
Lawrence h.=0.5 mm h.=0.5 mm h.=0.5 mm h.=0.5 mm h:=0.5 mm
no influence of P P=13% P=30% P=30% P=100%
Manning with constant n n=0.018 n=0.018 n=0.025 n=0.025 n=0.03
Manning with variable n(h) no=0.018 no=0.018 no=0.018 no=0.018 no=0.018
hp=3 mm ho=3 mm ho=3 mm ho=3 mm ho=3 mm
e=1/3 e=1/3 e=1/3 e=1/3 e=1/3

calibration exercises, the calibrated parameter values are usually
not unique and are slightly dependent on the type of objective cri-
teria used. However, perhaps because of the large number of mea-
surements, we did not have to face any problem of equifinality.
As presented in Table 4, calibration gave f= 0.2 for DW’s model,
n=0.02 for Manning’s model, P=30% and h.=0.25mm for
Lawrence’s model and ng=0.013, hg=3mm and ¢=1/3 for
Manning’s model with n(h). Parameters P and h. involved in the
expression of the friction factor for Lawrence’s model could have
been directly deduced from soil characteristics. The soil used in
the Thies experiment was mainly made of fine and coarse sands
which granulometry is given in Table 1. The percentage covered
by large grains of 500-pum diameter was equal to 32% and only
5% of sand was made of larger grains of 750-um diameter. The
dgo value, equal to 0.5 mm, gives a theoretical characteristic
roughness h. equal to 0.25 mm. Finally, experimental values for
Lawrence’s model parameters should be: P = 32% and h. = 0.25 mm,
values which are very close to those obtained from calibration.
Modelled velocities compared to observed ones are given in Fig. 2.

3.2. Transport experiment

3.2.1. Calibration

In this section and the followings, we call “breakthrough curve
for injection point P” the experimental breakthrough curve of tra-
cer injected at point P (P = A to I in Fig. 6) and measured at the plot
outlet. Model calibration is performed from the tracer arrival time
and tracer mass recovery.

High-resolution flow-velocity measurements presented and
modelled in previous section were performed 4 days after the tra-
cer measurements (see Table 2). During these 4 days, a 2-hour sim-
ulated rainfall slightly modified topography, and more consistently
plot roughness. DEMs used to model surface runoff experiment and
transport experiment were therefore slightly different. Further-
more, the modelling of the transport experiment was performed
on the measured topographic data (5 cm longitudinally, i.e. along
the plot slope, and 2.5 cm transversely). Additional simulations
(not reported here) with a coarser grid (10 x 10 cm? cells) showed
that, compared to fine grid simulations, smoothing artificially plot
roughness increased flow velocity and, correlatively, made tracers
to arrive earlier at the outlet. Furthermore, simulations performed
with the microtopography measured 1 day after the experiment
showed a strong modification of tracer arrival times when the tra-
cer is injected near to the bottom of the plot (injection points B and
C, Fig. 6). This can be due to a real modification of the microrelief:
erosion smoothes the area where water flow is fast. It also may be
related to the presence of the trough where flow is collected, and
which disturbs the topography. Consequently, in the following,
we will disregard breakthrough curves for injection points B and
C. Breakthrough curve for injection point A was only useful to esti-
mate the fluid travel time between the plot outlet and the sam-
pling bottles. Finally, we present in this section the breakthrough
curves for the five injection points D, E, G, H and I. As the topogra-
phy changed, parameters involved in the expression of friction

factors for the different models and calibrated from the surface
runoff experiment are no more valid for the transport experiments
and have to be calibrated again. As in previous sections, the four
models used for the friction factor are DW’s model, Lawrence’s
model and Manning’s model both with a constant n or a variable
n(h) (see Table 3). The steady state of the hydraulic equation Eq.
(18) was then solved for all models and model parameters were
calibrated from the breakthrough curve of tracer injected in the
main rill (point D). Indeed, when injected at point D, the tracer
travels in zones where the velocity and the water depth are large
and it allows us to calibrate flow parameters from high-velocity
zones. The purpose of this paper is not to perform a precise calibra-
tion of all parameters but rather to compare their behaviour to
each other. So, for the transport experiment, we performed a qual-
itative calibration from a finite number of high-resolution
simulations.

Fig. 4 gives the evolution versus time of both the measured con-
ductivity and the modelled tracer concentration at the plot outlet
for injection point D and the four different models. Optimised
parameter values are summarized in the first column of Table 5.
The calibrated friction factor f for DW’s model is equal to 0.1. As
the tracer injected at D only travels in zones where water depth
is large, the friction factor modelled with Lawrence’s model is gi-
ven by Eq. (3) and does not depend on the percentage cover P. In
Fig. 4(b), the percentage cover is fixed to 30% and three various val-
ues of the characteristic roughness h. are investigated. The best
agreement with experimental measurements is obtained with
h. = 0.5 mm. This h. value is two times larger than the value de-
duced from dgy and used in the previous section to model local
velocities but is comparable with the calculated Random Rough-
ness of the plot. Roughness is not only determined by the largest
sand particles but also by the microtopography formed at the plot
surface by previous rainfalls, such as very small furrows of milli-
metric mean depth.
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Fig. 5. Friction factor as a function of water depth according to Darcy-Weisbach’s
model with f=0.1 (green curve), Lawrence’s model with P=13% and h.=0.5 mm
(red curve), Manning’s model with n=0.018 (blue curve) and Manning’s model
with n(h) given by Eq. (6) with no=0.018, hp=3 mm and ¢=1/3.
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Fig. 6. Water depth (m) calculated with (a) Darcy-Weisbach’s model with f constant equal to 0.1; (b) Lawrence’s model with P=13% and h. = 0.5 mm. (c¢) Manning's model
with n constant equal to 0.018; (d) Manning’s model with n(h) given by Eq. (6) with no=0.018, hp=3 mm and &¢=1/3.

Calibration of Manning’s coefficients gives n=0.018 in the
case of a constant n (Fig. 4c) and ng = 0.018 in the case of the var-
iable n(h) (Fig. 4d). These values are the same because in the
main rill where the water depth is high, n(h) reaches the thresh-
old value ng. Because of the experiment calendar (Table 2), the
soil during the tracer experiment may be less compacted than
during the velocity experiment. Moreover, successive intensive
rainfalls may have crusted the soil surface. Whatever the cause,
the hydrograph rise was steeper in the velocity experiment than
in the tracer experiment (Weill, 2007). As a consequence, friction
factors have likely been higher during the tracer experiment than
during the velocity experiment. This conjecture is consistent with
Sepaskhah and Bondar (2002) who estimated the Manning
roughness coefficient n for bare furrows irrigation. They showed
that n was correlated with the number of irrigation and the in-
flow rates and decreased by about 60-70% after only three
irrigations.

3.2.2. Flow characteristics

Fig. 5 gives friction factors as a function of water depth for the
four following calculations: DW’s model with f=0.1, Lawrence’s
model with f given by Eqs. (2)-(4) with P=13% and h. = 0.5 mm,
Manning’s model with n=0.018 and f defined as 8gn®h~'* and
Manning’s model with n(h) given by Eq. (6) with ng=0.018,
ho=3 mm and ¢=1/3. Figs. 6-9 show the spatial distributions of
water depth, friction coefficient, velocity and flux obtained with
the four models. Patterns in the water depth maps are quite similar
and exhibit a large main channel at the middle of the plot where
several lateral smaller rills or furrows converge (see Fig. 6). As
the various parameters of the four models were calibrated from
the breakthrough curve for injection point D, which was located
in the main channel, where the water depth lies between 3 and
7 mm (Fig. 6), the friction factor values are quite similar and
approximately equal to 0.1 for this range of h (Figs. 5 and 7). On
the contrary, for water depth less than 3 mm, friction coefficient
values are much more variable. As quantitatively shown in Fig. 5
and illustrated in Fig. 7, the friction map obtained with Manning’s
model with n(h) is very contrasted and exhibits very high values
outside the rills. According to Figs. 7 and 8, the greater roughness,
the smaller velocity.

These steady-state flows have been used to calculate the trans-
port of tracer injected at various points noted D, E, G, H and I in
Fig. 6.

3.2.3. Breakthrough curves

Figs. 10-13 give the tracer breakthrough curves. For each mod-
el, except for the Manning’s model with n(h), we did not succeed to
simulate the five tracer experiments with the same set of parame-
ters. Fig. 10 gives the results obtained with Darcy-Weisbach’s mod-
el with four friction factor f values: f=0.1, 0.2, 0.4 and 0.6. Tracer
simulated with DW’s model with f= 0.1 always travels faster than
the tracer simulated with f=0.2, 0.4 or 0.6. This result reflects the
simple fact that the greater the roughness, the slower the velocity,
and consequently, the slower the tracer. Table 6 gives the tracer ar-
rival time at the plot outlet for the injection points D, E, G, I and H.
The three values correspond to the time at which the arrived mass
reached 1%, the mass flux was maximum, and the arrived mass
reached 99%, respectively. Table 6 shows how strong is the impact
of roughness on the arrival time of the tracer at the bottom of the
plot. As already presented in Fig. 4, the tracer injected in the main
channel at point D was correctly simulated with f= 0.1 (red curves*
in Fig. 10). A value f=0.2 allowed to simulate the breakthrough
curve for injection point E (green curves in Fig. 10). As points D
and E are located in the main rill, the tracer injected at D or at E
mainly travels within areas of high velocity and large water depth.
Consequently, the transport of the tracer injected at D and E is better
modelled with models having a low friction factor. Oppositely, low
value of the friction factor is inappropriate for injections made out-
side the main rill. Since points G and I are located at source points of
runoff, the tracer injected there was firstly transported by very slow
flow, then gradually swept along into deeper runoff pathways.
Fig. 10 shows that constant friction factor f= 0.1 led the tracer in-
jected outside the main rill to travel too fast. Correct values of f for
injection points G, I and H (i.e. the upper points) ranged between
0.4 and 0.6.

Similar results were obtained with Manning’s model with a
constant n. As shown in Fig. 11, the lowest value n = 0.018 correctly

4 For interpretation of colour in Figs. 5, 10-13, the reader is referred to the web
version of this article.



34 C. Miigler et al./Journal of Hydrology 402 (2011) 25-40

(a) DW with f=0.1 (b) Lawrence (c)

Manning with n=0.018 (d) Manning with n(h)

Fig. 7. Friction coefficient calculated with (a) Darcy-Weisbach’s model with f constant equal to 0.1; (b) Lawrence’s model with P = 13% and h. = 0.5 mm. (c¢) Manning’s model
with n constant equal to 0.018; (d) Manning’s model with n(h) given by Eq. (6) with ng=0.018, ho=3 mm and ¢=1/3.
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Fig. 8. Velocity (m s~!) calculated with (a) Darcy-Weisbach’s model with f constant equal to 0.1; (b) Lawrence’s model with P=13% and h, = 0.5 mm. (c) Manning’s model
with n constant equal to 0.018; (d) Manning’s model with n(h) given by Eq. (6) with ny=0.018, hp=3 mm and ¢=1/3.

simulated tracer experiments when the tracer was injected at D or
at E (i.e. in the channel) but higher values of n were necessary
when the tracer was injected at G and I (n=0.025) or at H
(n=0.03). According to Katul et al. (2002) and as done for example
in (Thompson et al., 2010), if we assume that the resistance to the
flow can be parametrized by relating the microtopography to the
momentum roughness height (z5), the Manning’s friction factor n
is estimated according to Eq. (5). For 0.5 mm < z5 < 2.5 mm, we ob-
tain 0.02 < n < 0.025. This range of values for n is consistent with
values obtained from calibration.

Fig. 12 gives breakthrough curves obtained with Lawrence’s
model. With a characteristic roughness scale h, fixed to the value
of 0.5 mm deduced from calibration at point D (Fig. 4), fractional
cover P value had to be taken equal to 13%, 30%, 30% and 100% to
correctly simulate the tracer behaviour when injected at E, G, |
and H, respectively.

Fig. 13 gives breakthrough curves obtained with Manning’s
model with a variable n(h). Numerical simulations were performed
with h. and ¢ values calibrated from surface runoff experiment
(he=3 mm and ¢ =1/3 in Fig. 2d) and the ng value calibrated from
the breakthrough curve for injection point D (ng = 0.018 in Fig. 4d).
Let us notice here that as good results were qualitatively obtained
with hg = 2 mm, ng = 0.018 and ¢ = 0.66. We did not try to solve this
problem of equifinality and selected the more coherent values.

3.2.4. Mass recovery

Table 7 gives the mass-recovery percentage of tracer measured
at the plot outlet for tracers injected at points D, E, G, [ and H. Bold
underlined values correspond to sets of model parameters which
gave the best fits of tracer breakthrough curves. Whatever the
model used, calibrated results are consistent with experimental
data: the relative error is about 10% for tracer injected in the main
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Fig. 10. Breakthrough curves of tracer injected at points D, E, G, I, H. Conductivity data (blue dots) and calibration with Darcy-Weisbach’s model with four various constant f
values: f=0.1 (red curves), f=0.2 (green curves), f= 0.4 (blue curves)and f= 0.6 (pink curves).

channel (points D and E) and 20% for the other cases (points G and
). Numerical simulations performed with a coarse DEM (10 x
10 cm? instead of 2.5 x 5cm?) demonstrated the sensibility of
breakthrough curve to the grid cell size. This dependency is even
stronger when the tracer is injected outside the main channel
(i.e. at points G, H and I).

4. Discussion

As already mentioned and discussed in (Tatard et al., 2008), the
classical DW and Manning-type equations with constant friction

slope parameters better model low velocities than higher ones
and Tatard et al. (2008) used spatially variable values of the DW
friction factor f to enhance the high flow velocities (Fig. 3). This
new f field was empirically calibrated against measurements. In
our work, we use the heuristic physical model of Lawrence
(1997) and the Manning’s model with n(h) which both give a spa-
tially variable friction factor (see Eqs. (2)-(4) and Eq. (6)). Fig. 2
shows that the discrepancy between models and measurements
at high velocities is globally reduced when the friction slope is
modelled according to Lawrence’s model or Manning’s model with
n(h). Furthermore, numerical results are better than those obtained
with a heuristic friction coefficient (see Table 4). These results
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Fig. 12. Breakthrough curves of tracer injected at points D, E, G, I, H. Conductivity data (blue dots) and calibration with Lawrence’s model with three various P values: P = 13%

(red curves), P=30% (green curves) and P = 100% (blue curves).

confirm the importance of considering a water-depth dependent
friction factor or Manning coefficient in order to correctly simulate
local flow velocities. In particular, it enhances the good behaviour
of Manning’s model with a roughness coefficient decreasing as a
power law of the runoff water depth.

Modelling of transport experiment shows that the behaviour of
DW’s and Manning’s models with constant parameters is
consistent with results obtained from high-resolution velocity

measurements. These have shown that these models are not ade-
quate to model both low and high velocities. The higher the rough-
ness coefficients (f or n), the higher the arrival time of the tracer at
the bottom of the plot (see Table 6). It is however interesting to cal-
ibrate each transport experiment independently to each other, and
to analyze the expected discrepancy between the calibrated fric-
tion factors. The results of this numerical experiment are presented
in Figs. 10 and 11, which show that satisfying results (although
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Table 6

Tracer arrival time at the plot outlet for the injection points D, E, G, I and H. In each cell of the table the three values correspond to the time at which the arrived mass reached 1%,
the mass flux was maximum, and the arrived mass reached 99%, respectively. Bold and underlined values correspond to the best calibrated parameter values.

Injection at D

Injection at E

Injection at G Injection at I Injection at H

Experiment 27-56-91 92-129-180
Darcy-Weisbach

f=0.1 24-51-78 71-103-137
f=0.2 31-60-91 93-128-168
f=04 41-72-110 121-161-209
f=06 47-80-123 141-184-238
Lawrence

hc=0.5mm, P=13% 25-54-86 92-127-170
he=0.5mm, P=30% 25-54-87 101-140-189
he=0.5mm, P=100% 25-54-87 101-141-194
Manning

n=0.018 28-57-86 89-124-165
n=0.025 35-66-100 112-151-198
n=0.03 41-72-110 128-169-221
Manning with n(h)

np=0.018, ho=3 mm, e=1/3 28-57-87 93-129-174

138-182-280 78-111-180 56-98-180
93-126-165 48-76-105 35-63-90
119-156-201 61-92-125 44-74-107
155-196-250 78-112-152 57-91-130
180-225-286 90-127-172 66-103-147
120-157-204 63-95-129 46-77-111
140-180-239 79-114-155 56-89-130
150-194-261 95-134-182 62-98-126
119-155-203 64-96-130 46-76-109
149-190-245 79-114-154 56-90-128
169-212-273 90-126-169 64-99-141
130-170-226 75-110-151 51-84-121

with parameters not consistent to each other) can be obtained this
way. With such parameter values, the average behaviour such as
the tracer arrival time and the shape of the breakthrough curve
is correct although local characteristics of the flow such as local
water depth and local velocity are very likely incorrect. The con-
stant parameter of these models (f for Darcy-Weisbach and n for
Manning) allows to model a mean roughness that the tracer
encounters along its travel path on the plot surface.

Numerical results obtained with Lawrence’s model are more
surprising (Fig. 12). On the one hand, calibrated surface-runoff
experiment from Lawrence’s model are better than those from
Darcy-Weisbach’s or Manning’s models (Fig. 2). On the other hand,
here again, a same set of parameters does not allow to simulate the
entire set of transport experiments, hence setting the Lawrence
model back to the same level as those with constant roughness.
Furthermore, DW’s and Manning’s models have only a single

parameter to calibrate while Lawrence’s model has two. All of
them need a specific set of parameters according to whether tracer
is injected in a channel or not. The poor fit of Lawrence’s model
may be explained by the fact that the tracer travels in zones where,
due to the presence of rills of various sizes and depths, roughness
varies a lot. The correct simulation of several tracer breakthrough
curves with the same flow field implies a good simulation of both
velocity and water depth along all the tracer travel path. In
Lawrence’s heuristic model, soil surface is assumed homogeneous
with larger particles periodically distributed. As shown in (Law-
rence, 1997), when applied to experimental data, this model exhib-
its a similar behaviour in average, although with a significant level
of scattering. It was also shown that the assumption of individual
hemispherical roughness elements relatively uniform in size
randomly distributed on a flat surface did not apply to tilled soil
surfaces (Takken and Govers, 2000).
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Table 7
Mass recovery percentage at the plot outlet for the injection points D, E, G, I and H.
Bold and underlined values correspond to best calibrated parameter values.

Injection Injection Injection Injection Injection

atD atE at G atl at H
Experiment 82 57 44 53 50
Darcy-Weisbach
f=01 92 65 39 46 65
f=02 92 63 37 45 65
f=04 91 61 34 44 64
f=06 91 59 32 43 63
Lawrence
h.=0.5mm, P=13% 92 62 36 44 64
h.=0.5mm, P=30% 93 62 32 43 63
he=0.5mm, P=100% 93 63 30 42 63
Manning
n=0.018 92 63 37 45 64
n=0.025 92 61 34 44 64
n=0.03 91 60 32 43 63
Manning with n(h)
no=0.018, hp=3 mm, 92 63 35 44 64

e=1/3

Behaviour of Manning’s model with a variable n(h) is rather
different. Fig. 13 shows that, contrarily to other models, a same
set of parameters gives acceptable numerical tracer break-
through curves whatever the point of injection (except point
H). When the tracer is injected in the main channel, it only trav-
els in zones where water depth is higher than h.: the model be-
haves like the Manning’s model with a constant n equal to 0.018
(see injection at points D and E in Figs. 11 and 13). On the con-
trary, for injections at G or at I, the tracer encounters various
water depths and consequently various soil roughnesses along
its travel path.

Whatever the model considered, we did not succeed in simulat-
ing the shape of the breakthrough curve for injection point H. We
noticed that discrepancy between numerical and experimental re-
sults increases with a coarser numerical grid (10 x 10 cm? cells in-
stead of 2.5 x 2.5 cm? cells). So, discrepancy should be attributed
to the use of a not enough precise DEM in this zone.

We can notice here that measured breakthrough curves are
slightly asymmetric, which was not captured by the models. Asym-
metry is mainly due to tracer dispersion. This dispersion can be
heterogeneous on the plot. In the transport model, longitudinal
and transversal coefficients of dispersion are assumed uniform
and constant all over the domain (equal to 0.01 m). Furthermore,
infiltration is modelled as a uniform and constant sink term: water
which infiltrates is lost for the system.

Tables 6 and 7 show that arrival time of tracer I is shorter than
arrival time of tracer E, but its mass recovery is lower. This is due to
the fact that tracer injected at I, which is a point located out of
main rills, is first transported by dramatically shallow water, and
consequently submitted to a great loss of mass by infiltration. In-
deed, in a shallow runoff layer the flow velocity is low and the tra-
cer depth-averaged concentration is high, whereas in a thick runoff
layer reversed conditions occur. This explains why one can expect
higher mass loss in small lateral rills than in the main channel. Ta-
ble 7 also shows that tracer mass recoveries simulated for a given
injection point are very consistent throughout simulations, disre-
garding the model used and its roughness parameter, with the
exception of point G. This observation may be explained by a sim-
ple model, given in Appendix A, of a flat plot soil surface with con-
stant slope and steady state runoff. We show there that the tracer
mass M(t) is given by:

M(t)/Mo = (X(t,x0) /x0) """, (20)

where X(t,xo) is the position of the tracer injected at time t = 0 and
point x = X, (the origin of x is chosen at the top of the plot). This
expression shows that in this simplified runoff configuration, the
mass of tracer which arrives at a given distance of the injection
point is independent of the law which relates runoff velocity to run-
off height, while it only depends on the rainfall rate R and the infil-
tration rate I, equal to 75 mm h™! and 26 mm h™!, respectively. In
the case of injection at point D located at 5.31 m from the top of
the plot where the runoff has its source, Eq. (20) gives a percentage
of tracer arrived at the bottom of the plot (X=10 m) equal to 71%.
This value is less than the 81% obtained from measurements be-
cause on the real soil surface, all the water which transports the tra-
cer does not flow only in the main channel where the tracer is
injected but also arrives from lateral small rills. Tracer is then more
diluted in the real 3D experiment than in the academic configura-
tion presented in Appendix A. Consequently, less tracer is lost by
infiltration. According to Eq. (A10) in Appendix A, tracer loss can
also be written as a function of the flux hu alone. As can be seen
in Fig. 9, runoff fluxes hu computed from the four models, each cal-
ibrated on breakthrough curve D, are very similar. This explains
why mass recovery of each tracer does not depend a lot neither
on the model nor on its parameters.

5. Conclusion

This work was based on a series of two rainfall simulation
experiments which provided, for the first time at this scale (10-
m by 4-m) both high-resolution flow-velocity data (the runoff
experiment) and breakthrough curves of tracer injected at several
locations (the transport experiment). This dataset has been used to
test the four following roughness models:

- Darcy-Weisbach’s model characterized by a constant friction
factor f.

- Lawrence’s model characterized by a characteristic roughness
scale h. and a fractional cover P.

- Manning’s model with a constant roughness coefficient charac-
terized by a constant Manning’s coefficient n.

- Manning’s model with a variable roughness coefficient, charac-
terized by a Manning’s water-depth dependent coefficient n(h).

The four models were first tested against local flow-velocity
measurements (already simulated by Tatard et al., 2008, with an-
other code). As already mentioned by these authors, models with
a constant friction factor largely underestimate high velocities.
Oppositely, the heuristic Lawrence’s model which intrinsically
takes into account the dependence of friction factor with water
depth, correctly simulates low and high velocities. Furthermore,
the calibration of the Lawrence’s model parameters led to values
in perfect coherence with measurable characteristics of the soil
of the plot: the characteristic roughness scale h. corresponds to
the dgog value of the soil granulometry, and the fractional cover P
of the model corresponds to the percentage of large grains of sand.
Best results, however, were obtained with Manning’s model with a
water-depth dependent roughness coefficient. With this model,
simulation of both low and high velocities was better than from
the other tested models, as well as those previously published in
Tatard et al. (2008).

Calibration on the transport experiment confirmed the neces-
sity of roughness models with variable parameters: Darcy-
Weisbach’s model with constant friction factor and Manning’s
model with constant roughness coefficient required different para-
metrisation for different injection points, which is not satisfying.
Quite surprisingly, Lawrence’s model did not succeed better than
the constant-roughness models at modelling all tracer experiments
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with the same set of parameters. This result shows that even if a
model can correctly simulate low and high local velocities, it still
can give unsatisfactory results for tracer transport. Manning’s
model with a roughness coefficient decreasing as a power law of
water depth leads to the best calibration. This model allowed to
simulate all breakthrough curves with the same set of parameters
and results are almost as good as those obtained with the three
other models calibrated for each injection point. Furthermore,
the set of parameters used to model transport experiments is the
same as the set used to model runoff experiments, except the min-
imum roughness coefficient which is less in the surface runoff
experiments. This calibration result is consistent with field evi-
dence of plot surface smoothing between the two experiments.

When tracer is injected in the main rills of the flow pattern, tra-
cer mass recoveries are in good agreement with measurements and
seem to be independent of friction laws. This result is confirmed by
a simple model showing that the mass decrease of a non reactive
tracer transported in the runoff water depth does not depend on
the law which relates runoff velocity to runoff water depth.

All these conclusions are drawn for a steady flow. In the case of
unsteady rainfall and/or infiltration, the entire wetted surface area
can vary with time. As a consequence, flow resistance will vary
both with space and time.

Velocity measurements and tracer breakthrough curves per-
formed at the plot scale and presented in (Tatard et al., 2008)
and in this paper can be used as benchmarks for overland flow
and transport models.
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Appendix A. Non reactive tracer transport in runoff water depth

Let us study the transport of a non reactive tracer in runoff
water produced by a constant rainfall on a 2D soil vertical cut with
a constant slope (see Fig. A1).

The runoff water depth h(x,t) is governed by the following water
mass balance equation

Bh 0
8t (
where u(x,t) is the runoff velocity, R, the recharge and I(t), the infil-
tration rate. The axis x is aligned with the soil surface.

After integration along the z-axis, the transport equation gov-
erning tracer concentration c(x,t) is given by the following depth-
averaged equation:

8(hc) 13}
ot 8x

hu) =R -1, (A1)

= (huc) = I, (A2)

=

runoff

Fig. A1. Sketch of the studied configuration.

where advection is the only transport mechanism taken into ac-
count. We assume that vertical mixing of the tracer is instanta-
neous: concentration is at any time constant along runoff water
depth. When runoff steady state is reached, the infiltration rate I be-
comes constant with time and Eq. (A1) reduces to:

hu = (R-1)x. (A3)
The transport equation reads:
oc oc
hEJrhuaJch_O. (A4)
If a mass My of tracer is injected at the initial time t = ty at the

point x = Xo, we can write:
Mo
~he

where hy = h(x,). Then the concentration c(x,t) at time t and at the
position x is:

3(X —Xo), (A5)

c(x,t) = % d(x — X(t,x0)), (AG)

where X(t, xo) is the tracer position at time t and M(t) is the mass of
tracer at that time. As the tracer penetrates into the soil with infil-
tration water the total mass M(t) decreases with time. This mass is
obtained by spatial integration of the transport equation (A1):

/0 dx /0 (huc)d :—I/ cdx, (A7)

where L is the length of the soil surface. Eqs. (A6) and (A7) give:

dMm(t) M(t)
a ! h(X(t,xo))’ (A8)
which can be written as:
dM I I dt I
M~ R0 R ax X = R X A9
As a consequence, we have:
M(t) X I
v~ (-, ) A0

According to Eq. (A3) which gives the velocity u, we may re-
write Eq. (A9) as follows:

L ax

M~ (R-DX (AT1)
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After integration, we obtain the final result:

M(t)/Mo = (X(t,x0) /%0) /", (A12)

which is independent of the law relating the runoff velocity u to the
runoff water depth h.
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Annexe D : Validation and use of a
reactive transport code in porous
media

Cette annexe présente 'article :

P. Montarnal, C. Miigler, J. Colin, M. Descostes. Validation and use of a reactive trans-
port code in porous media. Physics and Chemistry of the Earth 32, 507-517, 2007.

Cet article illustre quelques applications du code ALLIANCES et vient en complément
du §3.2.1 de la Partie 2 de ce mémoire.
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Abstract

The safety assessment of nuclear waste disposals requires an accurate prediction of the radionuclides and chemical species migration
through engineered barriers and geological media. It is therefore necessary to develop and assess qualified and validated tools which inte-
grate both the transport mechanisms through the geological media and the chemical mechanisms governing the mobility of radionuc-
lides. Such a reactive transport simulation tool has been developed in the context of the numerical software platform ALLIANCES.
Different component codes are available: PHREEQC and CHESS for the chemical part, CAST3M, MT3D and TRACES for the trans-
port part. A coupling scheme has already been implemented, qualified and validated on numerous configurations involving aqueous spe-
ciation, dissolution—precipitation, sorption and surface complexation.

Presently, the reactive transport numerical tool is used to simulate realistic configurations. This paper presents two of such applica-

tions: the migration of uranium in a soil with various redox conditions and the modelling of clay—cement interactions.

© 2006 Elsevier Ltd. All rights reserved.

Keywords: Reactive transport; Modelling; Uranium migration; Clay—cement interaction

1. Introduction

According to a law adopted by the French parliament in
1991, the French Nuclear Agency (CEA) and the French
Agency in charge of the Management of Radioactive
Waste (ANDRA) are responsible for the disposal and stor-
age of nuclear waste and spent nuclear fuel in France. Var-
ious configurations of nuclear waste storage in deep
geological formations have been studied since the law
was adopted. In the near-field of a high-level radioactive
waste (HLW) repository, coupled thermo-hydro-mechani-
cal and chemical (T-H-M-C) processes will occur, involving
processes such as heat generation and transport (due to
radioactive decay of nuclear waste), infiltration of ground-
water (hydrogeological processes), swelling pressure of buf-
fer material due to saturation (mechanical processes) and
chemical evolution of buffer material and porewater (chem-

* Corresponding author. Tel.: +33 1 69 08 25 75; fax: +33 1 69 08 52 42.
E-mail address: philippe.montarnal@cea.fr (Ph. Montarnal).

1474-7065/$ - see front matter © 2006 Elsevier Ltd. All rights reserved.
doi:10.1016/j.pce.2006.01.009

ical processes). Laboratory and in situ experiments give
access to short term evolutions. Natural analogue investi-
gations give valuable informations for geochemical scenar-
10s. Numerical simulation is required to quantify potential
radioactive releases in a real situation. Therefore CEA,
ANDRA and EDF are jointly developing the software
platform ALLIANCES whose aim is to produce a tool
for the simulation of nuclear waste storage and disposal
repository. The goal of ALLIANCES (Montarnal et al.,
2006) is to provide a working environment for the simula-
tion and analysis of phenomena that must be taken into
account for waste storage and disposal studies. ALLI-
ANCES aim is not to develope a new scientific calculation
code but a way to gather within the same simulation envi-
ronment the already acquired knowledge and to gradually
integrate the new one.

This paper presents the development and demonstration
of the hydrogeochemical transport tool included in
ALLIANCES. It is based on operator splitting and solves
iteratively a geochemical model and a transport model.
After a brief description of the physical and numerical
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models and of their validation, we focus here on two appli-
cations of the code. The first one deals with the migration
of uranium in a soil with various redox conditions. The sec-
ond one deals with the modelling of clay-cement interac-
tions in the context of a waste repository.

2. The coupled reactive transport code
2.1. General model

The reactive transport model describes the spatial and
temporal evolution of a set of chemical species that are,
on the one hand, submitted to transport phenomena and,
on the other hand, submitted to chemical reactions.
Involved transport phenomena can be convection, diffusion
and dispersion in porous media. Chemical reactions may be
at equilibrium state or controlled by kinetics, in liquid,
solid or sorbed phases. More precisely, heterogeneous reac-
tions that exchange matter between the liquid and the solid
phases are taken into account in addition to the usual
homogeneous reactions occuring in the liquid phase such
as aqueous complex formation, acid-base and redox reac-
tions. The main heterogeneous reactions considered here
are precipitation—dissolution of minerals and sorption such
as cation exchange. In our applications, the chemical pro-
cesses are usually faster than the characteristic times of
the transport, so we may assume as a general rule that
the chemical system has reached its thermodynamic equi-
librium state. Only some precipitation—dissolution pro-
cesses are assumed to be kinetically controlled.

The corresponding physical model is made of a set of
partial differential equations describing species transport
in liquid phase, and a set of non linear algebro-differential
equations corresponding to the chemical reactions that
model species interactions.

2.2. Geochemistry

Chemical equations are presented in Miigler et al.
(2004). We only describe here the main features of these
equations. Transport equation is only solved for so called
component species, representing a linearly independent
basis of chemical entities so that every species can be
uniquely represented as a combination of those compo-
nents, and no component can be represented by another
component than itself (Yeh and Tripathi, 1989). Non-com-
ponent aqueous species are called aqueous secondary spe-
cies. Their concentrations are obtained from aqueous
equilibrium reactions involving the components as reac-
tants. All equilibrium equations are based on the mass
action law. Precipitation—dissolution reactions can be at
equilibrium or kinetically controlled. Equations for
adsorption equilibrium are obtained using the law of action
mass in the same way as the aqueous equilibrium reactions
on sorbed secondary species.

The code relies on the libraries of two geochemical codes
solving the complex set of reacting chemical species:

CHESS, developed by CIG (France) (van der Lee and de
Windt, 2002) and PHREEQC, developed by USGS (US)
(Parkhurst and Appelo, 1999).

2.3. Hydrogeological transport

Hydrogeological processes involved are the transport by
convection, dispersion and/or diffusion in 1D/2D/3D on
structured and unstructured meshes. The transport of sol-
utes is described by a set of partial derivative equations
based on the principle of mass conservation. The transport
equation of the jth component species in aqueous phase is
written as follows:

Oc;
ot
where w is the porous media porosity, supposed constant,
¢, the concentration of the jth aqueous component species,
D, the diffusion—dispersion tensor, u, the Darcy velocity,
R;, a source term corresponding to chemical reactions
and Q; another source term. Transport coefficients are as-
sumed the same for all species.

The Darcy velocity u is modelled by the Darcy equation
in the stationary state:

{ V-u=90

u=—KVh,

where / is the hydraulic head and K the permeability
tensor.

Several codes are available to simulate hydraulic flow
and transport:

V- (DVe¢; —cu) = 0; + R,

— CAST3M, developed by CEA (France): EFMH or VF
schemes, GMRES or Bi-CGStab linear solvers, 2D/3D
unstructured meshes (Dabbene, 1998; Bernard-Michel
et al., 2003).

— Modflow/MT3D, developed by U. Alabama (US): VF
scheme, GCG linear solver, 2D/3D structured meshes
(Zheng and Wang, 1998).

2.4. The coupling algorithm

The coupling algorithm is sequential iterative (Yeh and
Tripathi, 1989): at each time step the transport equation
and the chemical equation are solved successively and iter-
atively until convergence (Miigler et al., 2004).

3. Validation of the coupled reactive transport code

In a first step, several analytical test-cases have been
defined and used to validate the reactive transport code.
Numerical results have been compared to analytical solu-
tions. In order to validate the coupling model, all studied
configurations necessarily involve exchanges between spe-
cies in aqueous phases and in immobile phases (dissolu-
tion—precipitation or sorption phenomena). For example,
we have simulated the diffusion of alkaline water in quartz
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sand, leading to acid/base reactions simultaneous with
mineral dissolution: quartz reacts with hydroxyl ions and
dissolves. Numerical results for the spatial and temporal
evolution of pH and Na™ concentration have been success-
fully compared to analytical solutions, in 1D and 2D geom-
etry (Migler et al., 2004). Another test-case involves the
dissolution of concrete by a carbonated groundwater, in
a 1D geometry. It is a typical coupling problem that can
be found near a waste disposal. In this configuration taken
from Read and Falck (1996), some water at equilibrium
with calcite CaCOj3 (pH 7.5) is transported by convection
and dispersion in concrete (pH 12.5), leading to the disso-
lution of the portlandite Ca(OH),. Once again, numerical
results are in good agreement with previous results
obtained from other reactive transport code (Read and
Falck, 1996). In a second step, more complicated configu-
rations have been simulated (Mtgler et al., 2004). The code
is now used to model and simulate real configurations of
reactive transport. Among those, we focus here on two
applications: the migration of uranium in a soil with vari-
ous redox conditions and clay—cement interactions.

4. Migration of uranium in a soil with various redox
conditions

Measurements performed in a polluted site with urani-
nite (UOy)) have shown that the dissolved uranium con-
centration measured in a piezometer varies as a function
of time: it increases in winter and decreases in summer
according to variations of redox conditions and porewater
composition (Descostes et al., 2005); soon available in
(Phrommavanh et al., in preparation). Such variations are
also observed with sulphur and nitrogen speciation: sul-
phide and ammonium ions are observed in summer,
whereas thiosulphate, sulphate and nitrate ions are detected
in winter, ie., under oxidizing conditions. Nitrate is known
as a weak uranium complexing agent, whereas sulphur
under thiosulfate and sulphate ions respectively can form
uranium complexes, such as USO;", UO,S,0;, UO,SOy,
U(S0,)3, UO,(S0O,)3", UO,(SO,)5 . These sulphoxyanions
are therefore liable to increase the solubility of uraninite.
However sulphur and nitrogen can be also considered as
redox tracers. A preliminary analysis suggests that dissolved
oxygen (Ox.q.) is highly suspected to diffuse in water satu-
rated soils according to the maximum of precipitation
observed in winter. A first attempt to understand the
observed variations of redox conditions was achieved, con-
sidering an infiltration into the soil of a porewater equili-
brated with atmospheric oxygen. This study is focusing on
different redox systems, i e., uranium, nitrogen and sulphur
speciation, which to our knowledge, is rarely taken into
account or validated in geochemical modelling.

4.1. Methods

The numerical platform ALLIANCES has been used to
model and simulate the site. In the simulation, water at

equilibrium with the oxygen atmosphere infiltrates a sub-
surface aquifer with a 2.5 m/year constant vertical flow
velocity, and leaches a zone enriched in three different ura-
ninite subsystems. The studied system is presented in
Fig. 1. Two different layers are considered: the soil, begin-
ning from the surface down to a depth of 7.5 m, and under-
neath, the aquifer from 7.5 to 20 m. The simulated porous
medium is a 600-element mesh bi-dimensional system (see
Fig. 2). Additional modellings were performed with a
refined mesh made of 2400 cells to improve the results.
All subsystems have the same porosity (equal to 0.5) but
have different initial chemical compositions. Kinematic dis-
persion is equal to 1.5 m everywhere. Initial chemical com-
positions of the soil and of the aquifer are different, with
high contents of sulphide and ammonium in underground
porewater, according to field data. Several simulations
have been performed with an increasing complexity for
the soil geochemistry with or without uranium (see Table
1). An inert tracer was first used to validate the transport
modelling. All calculations were performed in NaCl
10* M media, in order to keep a constant ionic strength.
We observe the evolution in time and space in the aquifer
of aqueous speciation, elementary concentrations, but also
Eh and pH. Modelling was achieved using a consistent
thermodynamic data basis (Guillaumont et al., 2003), with-
out considering any kinetic law.

4.2. Results

In order to see and calculate the penetration depth of
dissolved oxygen, an inert tracer taken as triated water
(HTO) is also injected from the surface (see Fig. 3 for
example). All the treated cases are not presented, but the
most relevant are discussed. When ammonium and/or

Water infiltration
(Poz = 0.21 atm)

FRRNRRY

_—— :
>
|

.

v

UOZ(S)

Soil
“

Piezometer

Aquifer
H,S, NH4*, Eh<0 V/ESH

Fig. 1. Schematic representation of the studied polluted site.
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15m

»
»

20 m

600 elements mesh

Fig. 2. Simulated porous media geometry.

sulphide ions are initially present, the oxygen is instanta-
neously consumed by the nitrate producing reaction, thio-
sulfate and sulfate ions. These oxidation reactions are
accompanied by an acidification according to

2HS™ + 20, = $,05 + H,0,
S,05” + H,0 + 20, = 2S0; ™ + 2H",

and
NHZ +2053aq) = NO; + H,O + 2H'.

When ammonium and sulphide ions are both initially pres-
ent, sulphur first reacts with oxygen to form thiosulfate and

Table 1

sulfate, but also leads to the presence of two distinct Eh
zones. Thiosulfate ions are metastable and their concentra-
tion remains very low (10~° mol/L). This first modelling al-
lows us to consider therefore more complex calculations
with the simultaneous presence of different redox couples
and uranium.

When only uranium is considered in the modelling (case
1 in Table 1), maximum uranium concentration is close to
10~7 mol/L, that is to say the solubility of schoepite (see
Fig. 4). The main aqueous species are UO,OH" and
UO,(OH)? (see Fig. 5a). Schoepite is observed in the urani-
nite zones. In a more complex case (case 6 in Table 1),
when nitrogen and sulphur are taken into account, the
maximum uranium content increases to 10> mol/L. The
speciation is modified since one of the predominant species
is UO,S0Oy (see Fig. 5b), according to the following overall
reaction:

2U0;y) +30,+2H" +HS™ = UO,OH" 4+ UO,S0,4 + H,O.

The other electroactive species oxidation is still taking
place. Sulphide and nitrogen are respectively oxidized into
thiosulfate, sulphate and nitrate.

The dissymmetry of the uranium concentration which
appears in Fig. 4c and d is due to the dissymmetry of the
initial conditions (see Fig. 2). Simulations presented in this
paper have been performed with a 600-cell mesh. Simula-
tions of the same configurations were performed with a
refined mesh made of 2400 cells (2 times as many cells in
each direction). Fig. 6a and b give the total concentration
of uranium after 1 and 2 years, calculated with the refined
mesh in the configuration number 6 described in Table 1.
These figures have to be compared with Fig. 4c and d
and check the spatial convergence of the numerical scheme.

Different cases studied with or without the formation of szo§* and uraninite (‘=" stands for not fixed, while UO,, is defined by a concentration of

[UOys] = 1mol L)

Case pH Eh (V/SHE) P(O,) (atm) [NH} ] (mol LY [HS] (mol L™ [SOi’] (mol L™

1 Soil 6.7 —0.1435 0 0 0 0
Aquifer 7 —0.180 0 0 0 0
Infiltration — — 0.2 0 0 0

2 Soil 6.7 —0.1435 0 1074 0 0
Aquifer 7 —0.180 0 107° 0 0
Infiltration - - 0.2 0 0 0

3 Soil 7 - 0 0 3%x107° 6.93x1073
Aquifer 7 —0.180 0 0 0 1.77x 1074
Infiltration — — 0.2 0 0 0

4 Soil 7 - 0 0 3% 10° 6.93x1073
Aquifer 7 —0.230 0 0 - 1.62x107*
Infiltration — — 0.2 0 0 0

5 Soil 7 - 0 1074 3%x107° 6.93x1073
Aquifer 7 —0.230 0 0 0 1.77x 1074
Infiltration - — 0.2 0 0 0

6 Soil 7 - 0 1074 3%x107° 6.93x1073
Aquifer 7 —0.180 0 0 - 1.77x 1074
Infiltration - - 0.2 0 0 0
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Fig. 3. Tllustration of results obtained from the case 6 in Table 1, without uranium. Figures give vertical profiles at x = 7.5 m of the different species
concentration (in mol/L), pH and Eh (in V/SHE), at different times: # = 0.001, 0.4, 0.8, 1.2, 1.6 and 2 years. ((a) HTO chosen as an inert tracer, (b) [Ox(aq.)),
(c) Eh, (d) pH, (¢) [NH; ], (f) [NO; ], (g) [HsS], (h) [S:03 "], (i) [SO; ).
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1 year
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Fig. 4. Total concentration of uranium (mol/L) calculated at 1 year and 2 years, without (a) and (b) and with nitrogen and sulphur (¢) and (d). Modellings
without and with nitrogen and sulphur correspond to case 1 and case 6 in Table 1, respectively.

4.3. Discussion and perspectives

Several simulations have been performed with an increas-
ing complexity for the soil geochemistry, including nitrogen
and sulphur aqueous redox chemistry. Modelling shows the
dissolution of UO,s)and the subsequent uranium migration.
When SO;  but also S,03 are taken into account, the
UO4, solubility increases due to the formation of SyOy—U
aqueous complex. Numerical results are in qualitative agree-
ment with experimental measurements and show the interest
of the use of a coupled reactive transport code. Moreover,
one specific problem encountered in geochemical modelling,
i.e., redox behaviour, was resolved considering up to four
different elements, with more than nine oxidation numbers.

This study prefigures a more complex and realistic con-
figuration where a whole set of geochemical data will be
considered. Thiosulfate ions are known to be metastable
in natural environment (Descostes et al., 2002). Other inor-
ganic complexing agents of both UYY and U™ such as sul-
fite (SO?) (Vitorge et al., submitted for publication) but
also carbonate will be considered. We will focus on the equi-
librium with carbonate minerals and the regulation of the
CO, partial pressure in natural environment. Sorption
properties of the soil delimited by clayey materials and pyr-
ite (Eglizaud et al., accepted for publication) will be also
considered. Physical properties of each layer, i.e., porosity,
permeability and kinematic dispersion, will be studied as
coupled phenomena. Finally, boundary conditions will be
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Fig. 6. The same as Fig. 4(c) and (d) but with a refined mesh made of 2400 cells.

modified in order to simulate the observed seasonal alterna-
tion of pluviometry.

5. Multidimensional modelling of clay—concrete
interactions using ALLIANCES

In the context of geological disposal of nuclear waste,
safety studies have to consider time scales accounting for
the long period of the high-level and long living radionuc-
lides. Moreover, safety assessments involve various phe-

nomena, which are often interdependent. However, time
scales of laboratory experiments are necessarily short com-
pared to repository ones and experiments are often focused
on only one specific phenomenon (Jacquot and Michau,
2005). The first step of the modelling approach was to
acquire experimental data on clay—concrete systems in
order to assess mineral transformations of clayey materials
under alkaline conditions. This has been done by various
laboratory experiments (Rousell, 2001) as well as the study
of natural analogues (Rassineux, 2001; Techer et al., 2004).
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It was demonstrated that the phases observed in laboratory
experiments are of the same nature as those observed on
natural analogues, validating the fact that dissolved and
precipitated phases observed in short term laboratory
experiments are representative of longer time scales of
interactions.

The second step consisted in checking that the numerical
modelling of clay—concrete systems was consistent with
phase transformations identified both experimentally and
on the natural analogue sites. Hence, from the geochemical
point of view, our modelling approach aim is to be repre-
sentative of what is observed but not to be predictive by
itself.

The third step consisted in coupling transport phenom-
ena to the identified geochemical processes. Considering
diffusion as the dominating transport process in clayey
materials, the modelling developed in this study allowed
us to estimate the propagation of an alkaline plume in time
and space in the context of a geological disposal.

One dimensional coupled geochemistry-transport tools,
such as PHREEQC, were beforehand used to give a rough
estimation of the propagation of an alkaline plume in
clayey systems. The main limitation of one dimensional
transport is that the storage geometry can not be taken into
account. Such difficulties can be overcome by the use of the
ALLIANCES multidimensional coupling tool.

Hereafter we present numerical results associated to the
simulation of a gallery sealing concept which involves ben-
tonite, argilite and concrete areas whose interface evolution
has to be evaluated over time. The driving force for the
evolution of the system results from the chemical heteroge-
neity between each material and in particular between the
concrete and the argillaceous materials. The interstitial
fluid pH for the concrete is estimated at 12.4 whereas the
bentonite and the argillite ones are respectively 7.8 and
7.0. The geometry of the concept is represented in Fig. 7
together with the boundary conditions taken for the
numerical modelling. In this figure, one can notice a small
bentonite zone embedded in concrete that we call thereafter
bentonite key. The extension of the argilite is of 60 meters.
Transport parameters are listed in Table 2 where the EDZ
corresponds to a damaged zone of the argilite due to exca-
vation. The mineral composition of each material is
described in Tables 3-5. In the simulation, Feldspar and
Pyrite are not supposed to precipitate due to the low tem-
perature considered (25 °C).

Results presented thereafter have been obtained within
ALLIANCES with the PHREEQC/MT3D coupling over
a 1500-element mesh. Only diffusive transport is considered
enabling to take symmetry axes into account. Alteration
over time of the concrete occurs only at interfaces with
clayey materials where Portlandite is dissolved (see
Fig. 8) and new minerals, as low Ca/Si ratio CSH, appear
(see Fig. 9). For the bentonite key, only cation exchange is
stated, Na-Montmorillonite being replaced by Ca-Mont-
morillonite whereas at the bentonite/concrete interface,
both Montmorillonite are dissolved (see Figs. 10 and 11).

Constant
Composition
it o :
1
!
N |
N e g
3 o argilite !
= - U
g 3 !
= :
‘/:/ EDZ
i
concrete i
¢ |3m
bentonite !
1
1
1

Zero flux

Fig. 7. Representation of the geometry near the concrete/bentonite
interface and associated meshing considered.

Table 2
Clay—concrete interactions: transport parameters associated to the mate-
rials or zones

Zones Effective diffusion
Bentonite 107" m?/s
Argilite 2.6x107"' m?/s
Concrete 107" m%/s

EDZ 52x 107" m%/s
Table 3

Clay—concrete interactions

Phase Amount (mol/kg w)
Portlandite 16.05

CSH 1.65 7.50
Hydrogrenat 1.11
Hydrotalcite 0.32
Ferrihydrite 0
Monosulfoaluminate 0.96

Pyrite 1.47

Calcite 195.71

Mineral composition of Concrete.

Table 4

Clay-concrete interactions

Phase Amount (mol/kg w)
Quartz 57.97
K-Feldspar 2.40
Calcite 25.33
Dolomite 6.60
Céléstine 0.64
Pyrite 2.36
Illite 12.30
Ca-Montmorillonite 6.63
Daphnite 0.26
Chlorite-14A 0.26

Mineral composition of Argilite.
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Table 5

Clay-concrete interactions

Phase Amount (mol/kg w)
Montmorillonite-Na 4.60
Montmorillonite-Ca 4.61
Biotite-Fe 0.22
Pyrite 0.10
Calcite 0.39
Albite 0.53
K-Feldspar 0.15
Quartz 4.68

Mineral composition of Bentonite.

On the argilite side, dissolution of the initially present Ca-
Montmorillonite is observed (see Fig. 10). Simulations
show the permanence of a bentonite zone over time in spite
of its interaction with an alkaline plume.

Portiandite

. 16.0

120

8.02

4.01

6. Conclusion

A coupled transport/chemistry simulation tool has been
developed in the context of the software platform ALLI-
ANCES. It has been validated against many configurations
and is now successfully used to model and simulate real
configurations of reactive transport.

We focus here on two applications of the code. The first
one deals with the migration of uranium in a soil with var-
ious redox conditions. Numerical results are in qualitative
agreement with experimental measurements and show the
interest of the use of a coupled reactive transport code.
Moreover, one specific problem encountered in geochemi-
cal modelling, i.e., redox behaviour, was resolved consider-
ing up to four different chemical elements, with more than
nine oxidation numbers. The second application of the
code deals with the modelling of clay—cement interactions.

Porllandite
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Fig. 8. Portlandite amount mol/kg w, initially and after 100 000 years.
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Fig. 9. CSH_0.8 amount mol/kg w, initially and after 100 000 years.
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Fig. 10. Montmorillonite Ca amount mol/kg w, initially and after 100 000 years.
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Fig. 11. Montmorillonite Na amount mol/kg w, initially and after 100 000 years.

Simulations show the permanence of a bentonite zone over
time in spite of its interaction with an alkaline plume.
These two studies show the interest of the use of a multidi-
mensional coupled reactive transport code in order to
interprete long term behaviour of a nuclear waste disposal
or polluted site.

To go further in the simulation, we will take unsaturated
media (for subsurface simulations or saturation/desatura-
tion scenarios) into account. Therefore, next version of
ALLIANCES will include chemistry-transport coupling
with unsaturated flows.
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Annexe E : Impact of spatial
heterogeneities on oxygen
consumption in sediments :
experimental observations and 2D
numerical modeling

Cette annexe présente 'article :

C. Migler, C. Rabouille, B. Bombled, P. Montarnal. Impact of spatial heterogeneities on
oxygen consumption in sediments : experimental observations and 2D numerical mode-
ling. Journal of Geochemical Fxploration 112, 76-83, 2012.

Cet article vient en complément du §3.2.2 de la Partie 2 de ce mémoire.
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In situ measurements of the sediment geochemical composition performed with high-resolution techniques
often exhibit the heterogeneous character of this shallow water environment. Many processes can be
responsible for this small-scale variability. Here, we investigate two of these processes: (i) a local deposition
of organic matter related to organic aggregates; (ii) a horizontal diffusion of oxygen due to the presence of
biological structures, such as burrows or galleries, which result from the activity of macrofauna. In this paper,
laboratory experiments and associated 2D numerical simulations are performed together to confirm and to
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of its degradation by microorganisms. On the contrary, the presence of biological structures involves lateral
diffusion and deeper penetration of oxygen. Burrows act as preferential pathways for fluids and lead to
spatially heterogeneous distributions of chemical species. The combination of the results from oxygen
microelectrode profiles measured at high lateral resolution in sediments with those from modeling allows to
quantify the characteristic distance on which the presence of aggregate or burrow influences the oxygen
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spatial distribution in the sediment.
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1. Introduction

Continental or marine shallow aquatic environments are largely
disturbed by human activities (Kennish, 2001). This is mainly due to
the large amount of fertilizers used in intensive agriculture and to
waste water that is rich in organic matter. Natural biogeochemical
cycles undergo important modifications that deteriorate water
quality, modify trophic chains to toxic algae and weaken ecosystems.
In these environments, biogeochemical cycles are usually character-
ized by a close coupling between production in the water column and
recycling in the sediments. Therefore, sedimentary processes are very
important for the evolution of the biogenic and anthropic compounds
in the medium. It is consequently essential to understand and
quantify their dynamics and their spatio-temporal variability by a
combination of experimental measurements and associated modeling
efforts.

Until the end of the Nineties, usually a one-dimensional approach
was privileged to study sediments, both in their natural environment
(Froelich et al., 1979; Gehlen et al., 1997; Jahnke et al., 1982; Reimers,
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1987) and in modeling (Berner, 1980; Boudreau, 1997; Rabouille and
Gaillard, 1991; Soetaert et al., 1996; Van Cappellen and Wang, 1996).
Innovating techniques allowing high-resolution measurements (Cai
and Reimers, 1995; Lansard et al.,, 2003; Reimers, 1987; Revsbech
etal., 1986; Wenzhofer and Glud, 2004) made it possible to establish a
link between vertical oxygen profiles and mineralization of organic
matter. Such in situ measurements based on the use of electrochem-
ical microsensors on automated profilers gave access to geochemical
distributions on the centimeter scale and revealed a strong variability
of the oxygen microprofiles (Dedieu et al., 2007; Glud et al., 2009;
Rabouille et al., 2003). The O, penetration depth is a good proxy for
the benthic microbial activity at a given site. Its value, as measured in
situ with high-resolution one-dimensional O, microprofiles ranged
from 3 to 15 mm (with an average of 4 mm) in the Gulf of Fos in the
Mediterranean Sea (Rabouille et al., 2003), and from 2.6 mm to
17.8 mm in the Sagami Bay in Japan (Glud et al., 2009), respectively.
Some microprofiles with high values for the penetration-depth of the
0, into the sediment probably indicated the presence of benthic fauna
structures. Both microelectrodes and microoptodes measure the O,
concentration at a single point, and depth profiles are obtained by a
stepwise up or down movement of the sensor through the medium.
Glud et al. (1996) proposed a new tool called planar optodes for
measuring fine-scale two-dimensional O, distributions and dynamics
in benthic communities. This new technique yielded results that were
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in agreement with microelectrode measurements (Glud et al., 1996,
2005) and also revealed heterogeneous oxygen distributions (Glud
et al., 2001; Glud et al., 2005; Wenzhofer and Glud, 2004).

Many processes can be responsible for this small-scale variability
such as (i) local deposition of organic matter related to organic
aggregates; (ii) enhanced availability of reduced chemical species
generated by anoxic oxidation of organic matter in deeper sediments;
(iii) horizontal diffusion of oxygen due to the presence of biological
structures, such as burrows or galleries which result from macrofauna
activity (Rabouille et al., 2003).

The first two processes involve an increase in oxygen demand of
the sediment: A labile organic matter deposit increases the oxygen
uptake within the sediment (this is a direct consequence of its
degradation by microorganisms) and the oxidation of reduced
compounds diffusing from the anoxic zone also involves a O,
consumption. For example, both microelectrode and planar optode
measurements showed that the oxygen penetration depths could be
locally reduced. This reflected the presence of local hot spots in the
oxygen consumption rate associated with fecal mounds (Glud et al.,
1996). In (Glud et al., 2005), the small-scale variability in the O,
penetration depth occurred on the same spatial scales as for
aggregates that settled during the investigation period. Other in situ
measurements of benthic O, concentration performed in the Sagami
Bay (Japan) showed that millimeter- to centimeter-sized hot spots
with high consumption rates were separated by parcels of low or
insignificant O, consumption (Glud et al., 2009).

The third process due to the presence of biological structures
involves on the contrary lateral diffusion and deeper O, penetration.
Tubes or burrows left by infauna are often surprisingly stable and can
persist for months to years after being vacated (Aller and Aller, 1986).
Wenzhofer and Glud (2004) have shown very impressive examples of
spatial and temporal O, distributions within sediments influenced by
burrowing fauna and photosynthesis. It appeared that with time,
burrow structures transported oxygenated water deeper into the
sediment, whereas in the absence of any obvious burrow structure,
the O, penetration depth within the surrounding sediment was only a
few millimeters. Even simple visual inspection of the marine sediment
surfaces clearly revealed an extensive small-scale heterogeneity (Glud,
2008): Tracks of moving fauna, fecal mounts and burrows, patches of
microalgae that might contribute to the benthic O, consumption and
represent diagenetic hot spots. Numerous experimental investigations
documented the importance of macrofauna (Aller and Aller, 1998; Aller
and Yingst, 1985; Wenzhofer and Glud, 2004) or meiofauna (Aller et al.,
1998; Aller and Aller, 1992) for benthic diagenesis and solute exchange.
While significant, the meiofauna effects were less important than those
caused by macrofauna.

One of the shortcomings of the experimental evidence for sediment
heterogeneity was that the data represented the sediments as 1D
systems with only vertical concentration gradients. The feeding,
burrowing, construction and irrigation activities of animals transformed
what would otherwise be laterally symmetrical, one-dimensional
bodies into complex, time-dependent, three dimensional structures.
Therefore, a variety of more sophisticated models were developed to
quantify multi-dimensional transport-reaction processes within the
bioturbated zone. Aller (1980) was one of the first authors to use a 2D-
cylinder geometry to model bioirrigation in muddy sediments with the
assumption that bioirrigation was caused by diffusive exchange
between the burrow water and the interstitial pore water. In this
model, the only physical transport mechanism was molecular diffusion.
With this diffusion model, Aller and Yingst (1985) demonstrated
that, in the presence of macrofauna, the effective diffusion coefficients
were 2 — 5 times higher than the molecular diffusion value within the
upper 8-12 cm of sediment. The magnitude of apparent temporal
variation of the diffusion coefficient depended on burrow abundance,
size, and depth of burrowing. The same 2D-cylinder geometry and
diffusion assumption was also used by Furukawa (2001) in a more

sophisticated reactive model to simulate the geochemical effects of
macrofaunal burrow ventilation in the immediate vicinity of burrow
walls and at the water-sediment interface. In contrast, other authors
proposed to model bioirrigation under the fundamental assumption
that advection is the dominant transport mode of interstitial solutes.
Indeed, measurements of the O, microdistribution around relict tubes
revealed an intense passive flushing of the tube structure when it was
exposed to ambient flow (Munksby et al., 2002). The extent to which
this mechanism was possible depended on the hydraulic conductivity of
the sediment, the flow velocity of the overlying water, the geometry of
the tube and its relative position in the sediment. For example, in sandy
sediments — which are more permeable than muds - Meysman et al.
(2006) assumed that the advective pore water flow generated by
flushing of worm burrows was the dominant physical transport
mechanism. Using a two-dimensional simulation analysis, Cook et al.
(2006) also investigated the effects of advective transport due to
sediment flushing on rates and measurements of denitrification.

Most of these approaches (Aller, 1980; Aller and Yingst, 1985;
Furukawa, 2001; Meysman et al., 2006) implemented a highly
simplified model of the natural sediment, that was idealized as a
collection of identical average territories inhabited by a single
organism. In the 2D tube irrigation model first proposed by Aller
(Aller, 1980; Aller and Yingst, 1985; Furukawa, 2001), the average
burrow was a straight cylindrical structure. Results from experimental
incubations of sediment plugs of varying thickness indicated that
simple alterations in the spacing of individual burrow structures in
sediments or in the specific geometry of burrow sections entailed
significant localized effects on microbial populations, net diagenetic
reactions, and elemental cycling. These were solely due to changes in
diffusive transport (Aller and Aller, 1998). In the work of Meysman
et al. (2006), the actual geometry of the burrow was neglected. They
retained only a feeding pocket as the actual location where burrow
water was injected into the sediment.

Some of the model simulations were successfully confronted with
data obtained from controlled laboratory incubations (Aller, 1980;
Meysman et al., 2006) but only conservative tracers were used in the
experiments.

In a more recent work, the O, consumption rates were derived from
in situ concentration measurements with a 2D steady-state mass
balance equation for oxygen in the sediment that included transport by
molecular diffusion and bioturbation (Glud et al., 2009). This approach
yielded very heterogeneous O, consumption rates within the surface
sediment, characterized by hot spots or zones of intensified activities
that were separated by patches of low or insignificant activity. In this
approach, experimental O, concentrations and resistivity were directly
used as input parameters for the net rate of oxygen production or
consumption and for the effective diffusive transport coefficient in the
model.

We are not aware of any study in the existing literature that would
combine oxygen microelectrode data with a modeling of highly reactive
tracers such as oxygen. Only conservative tracers were tested in the
work of Aller (1980) and Meysman et al. (2006). Simulations performed
with a reactive model in the work of Furukawa (2001) were not
confronted to experimental data. There was no explicit modeling of the
0, reactions in the work of Glud et al. (2009). Therefore, in the present
paper, we propose to couple controlled experimental and 2D numerical
modeling in order to better understand and quantify the impact of
small-scale heterogeneities on the dynamics and spatial and temporal
variability of biogeochemical cycles in sediments. The originality of this
work is to conciliate the data from high-resolution O, microelectrode
experimental profiles with those of multi-dimensional transport of
reactive tracer where both the exact geometry of fauna structures such
as burrows and the biogeochemical reactions are explicitly simulated.
To achieve this goal we first force separately and specifically certain
key processes via laboratory experiments. In a second stage we perform
numerical simulations of these experiments. Laboratory experiments
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are performed on a natural sediment which has undergone several
modifications such as homogenization, creation of artificial structures
and additions of organic compounds. 2D numerical simulations of these
experiments are performed using a reactive code.

2. Laboratory experiments

Laboratory experiments were realized on sediments collected in the
Gulf of Fos (Mediterranean Sea), where previous microelectrode profiles
measured in situ had revealed the presence of small-scale spatial
heterogeneities (Fig. 1 after Rabouille et al. (2003)). First, the sediment
was sieved and homogenized. Then, it was put in a 15-cm diameter and
20-cm deep coreliner which was held by a bucket (Fig. 2a). In the
coreliner, the sediment was covered by a stagnant 5-centimeter thick
water layer. There is no flow within the overlying water and we do not
investigate the effects of sediment flushing as done in the work of
Munksby et al. (2002) and Cook et al. (2006). Finally, an artificial burrow
was created with a diameter of 4 mm and a depth of 2 cm (Fig. 2). A
circulation of aerated seawater was imposed inside the burrow in order
to maintain the oxygen concentration in the burrow water. On another
spot of the core, an organic-matter aggregate in the form of a fish food
pill was deposited onto the sediment surface. Measurements were
performed using an oxygen microelectrode mounted on a x-z
microprofiler. Both instruments were manufactured by Unisense.
Microelectrodes were 50 um in diameter and were calibrated using
Winkler titration in the water overlying the core and zero current in the
anoxic zone. Transect were performed at various distances from the
organic-matter center (7.5 mm, 10 mm, 12.5 mm, 15 mm, 30 mm) and
from the burrow (1-2 mm, 3-4 mm, 8 mm, 16 mm). This allowed to
reconstruct 2D-fields of oxygen concentration around the aggregate
and around the burrow. These results were then used as data set to
which 2D model outputs were compared (see experimental profiles in
Figs. 5 and 7).

3. The reactive transport model
3.1. Numerical code

Mineralization of organic matter in coastal sediments involves many
chemical species in pore water. These species are subjected to
biogeochemical reactions and are also transported by diffusion or
advection in sediments. These two phenomena (chemistry and
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Fig. 1. Oxygen profiles measured in the Gulf of Fos (Mediterranean Sea) showing small-
scale spatial heterogeneities (after Rabouille et al. (2003)).

organic sediment
matter +

organic matter

artificial
burrow

Fig. 2. Experimental set-up (a) global view, (b) zoom on the sediment.

transport) are strongly coupled. To model and simulate such processes
in sediments, we used a numerical tool allowing to simulate coupling
between geochemistry and transport in porous media (Montarnal et al.,
2007). 1D coupled codes have already been used to model the processes
that take place in the column of sediments (Giambalvo et al., 2002) but
modeling the effects of the presence of 2D heterogeneities in sediments
requires to use multidimensional codes (Meile et al.,, 2003). One of the
advantages of the ALLIANCES code we used is precisely its multi-
dimensional character (1D, 2D or 3D). The numerical platform
ALLIANCES is jointly developed by the French Atomic Commission
(CEA), the French Agency for Radioactive Waste Management (ANDRA)
and the French Electric Company (EdF) (Montarnal et al., 2006). Its main
aim is to allow the simulation of all phenomena governing radioactive
waste storage and disposal safety. Therefore, ALLIANCES is not a
numerical tool dedicated to simulate phenomena like the early
diagenesis but after implementing some additional features it can be
used to model reactive transport of various species present in sediments
and thus to better understand various processes that take place there.
Modeling reactive transport consists in describing the spatial and
temporal evolution of one or several chemical species that are
mutually interacting via chemical reactions in liquid or solid phases
and are able to be transported. The physical model consists of a set of
partial differential equations that describes the transport of species in
an aqueous phase that is coupled to a system which gives rise to
mutual interactions between the species via chemical reactions. The
transport model makes it possible to describe the propagation of
elements dissolved in water while subjected to three mechanisms of
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migration: Advection, diffusion and kinematic dispersion. For a chemical
species i, the transport equation is given by:

0¢C 2. (5 e _Te) —
==V (DiVG—UG) = ¢R(Crn) + S M

where C; is the total concentration of chemical species i in aqueous
phase, ¢, the porosity, U, the Darcy velocity, D;, the diffusion—
dispersion tensor, R;(C;.. ), the chemical-reaction term and S;, the
source term. In the following, we assume that the porosity does not
change with time and that the diffusion coefficient D; is the same for all
species. The Darcy velocity is defined as

U= ko, @)

and is obtained by the resolution of the stationary Darcy equation
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_
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where h and K are the hydraulic head and the hydraulic-conductivity
tensor, respectively.

Transport-Chemistry coupling is solved here by a classical
sequential iterative approach (SIA) with iterations between transport
and chemistry at each time step. Several methods have been reported
that use a simultaneous approach (de Dieuleveult et al, 2009;
Hammond et al., 2005; Zhao et al., 2002, 2009) but this requires the
development of a global code. The alternative choice adopted in
ALLIANCES is to couple existing codes that treat each part: Chemistry
(Chess, Phreeqc) and transport (Castem, MT3D). The SIA approach is
less memory consuming and it has been proved to be efficient
provided the time step is well adapted (Barry et al., 1997; Kanney
etal., 2003; Yeh and Tripathi, 1991). Moreover, the SIA method can be
improved by acceleration methods (Bouillard et al., 2005).

In the present paper, we use the Cast3M code to solve the transport
part (Bernard-Michel et al., 2003) and the Chess code to solve the
geochemical part (van der Lee and de Windt, 2002). The chemical-
reaction term R;(C;._,) in the transport equation Eq. (1) comes from a
geochemical-balance calculation. The geochemical models allow to
account for aqueous speciation, dissolution-precipitation when it's in
equilibrium or subjected to a kinetic law, and for sorption.

3.2. Geochemical modeling

Organic matter is a chemical structure made up of large molecules,
with various compounds (proteins, lipids, sugars, amino-acids). Many
models were developed in order to simulate the mineralization
properties of the organic matter with respect to the oxidants (for
example oxygen). As the organic matter is not taken into account in
the basic ALLIANCES geochemical database, it was first necessary to
define this new species together with the following reactions in which
it participates: Degradation of organic matter by aerobic respiration,
denitrification, sulfate reduction and metal reduction (see Table 1). In
these reactions, the organic matter is noted OM,.; but in the
ALLIANCES geochemical database, each new reaction must corre-
spond to the definition of a new species. Hence, we used artificial new
minerals (noted OM,p;;, with i=1...5 in Table 1) and artificial
aqueous species (noted Mn,, and Fe, in Table 1) to define the various
reactions which involve the organic matter. Each of these reactions is
a kinetically controlled reaction modeled by using multiplicative
Monod kinetics (Giambalvo et al., 2002) as follows:

[0x]

Rate = R x Ip—— 151 (OMyeq), (4)

where R is the rate constant, I takes into account the inhibition of a
reaction pathway by an energetically more favored pathway, [Ox] is the
total concentration of the electron receptor and K, is the half-saturation

Table 1

Reactions and associated rate laws added to the basic ALLIANCES geochemical database.
The species (OMpp; + OM;q) model the organic matter, of the form (CH,0),. Rox and
Ranox are the aerobic and anaerobic organic-carbon degradation rates, respectively.
Half-saturation constants are taken from Van Cappellen and Wang (1996).

Reaction Rate law

Aerobic respiration
(OMppt.1 + OMred) + 202
—2C03~ +4H"

Denitrification
(OMppt,2 + OMyeq) +1.6NO3-
— 0.4C0, + 1.6HCO3 +
0.8N, + 1.2H,0

Metal reduction
(OMppe3 + OMreg) +4Mnge +4H™ Ry = 2 X Ranox X KM#"[M"] x ——Kuos

Ry = Rox x [02]

Ko +[05] * [OMred]

_ 4 NO5 K
Ry = 4 X Ranox #ﬁl\}o;] X Koz +7107] X [OMred]

< Knos + [NO5 ]
203~ +4Mn** + 4H,0 X iy 21037 % [OMred]
(OMppt 4 + OMpeq) +8Feqe+  Ra = 4 X Ranox X g KMWKM:“[MHW

14C0, + 6H,0
—16HCO3 + 8Fe* ™
Sulfate reduction
(OMppt,5+OMred)+SO¢217 Rs= %XRanoxX
—2HC05 +H,S K v
Ktnox +[Mnox] ™ Kyos + [NO; |

K, Ky
X Knos + [NO;] = Koo + 03] % [OMred]

[SO] Ky
Ksos + [SO3] ™ Kreoy T [Feox]

Ko
X i +107] [OMred]

Mn? ™ and Fe?* oxidation

Fe? ™ +0.250, + 1.5H,0 Rate constants (s~ ')

— (FeOOH + Fe,y) +2H" Rox=8.625x107%, Rypox =3.125x 1077
Mn** 4050, + H,0
— (MnO, + Mny,) +2H* Half-saturation constants (mol.l~ ')

Koz =2x10"%Kno3=5x10"5,
Ky, =16x1072,
Kre, =107 1,Ks04=1.6x10">

constant. Furthermore, the formulation of the rate of organic-matter
degradation contains an explicit dependence on the organic-carbon
concentration [OM,.q]. The values of the half-saturation constants are
taken from Van Cappellen and Wang (1996) (see Table 1). The aerobic
and anaerobic organic-carbon degradation rates are supposed to be
constant in space because the sediment has been homogenized before
the experiments. Other reactions which do not directly involve the
organic matter (such as nitrification, sulfide oxidation, mineral
formations, ...) are automatically taken into account by the use of the
basic ALLIANCES geochemical database.

3.3. Numerical simulations

The multidimensional code ALLIANCES has been used to model
and simulate laboratory experiments. In the experiments presented in
Section 2, the sediment is put into a small coreliner covered by a thin
water layer at rest. In our experiments performed in the laboratory at
ambient temperature and pressure, we assume that the pore water is
incompressible, isothermal and of uniform salinity and that the
porosity and permeability remain constant over the sediment domain.
Hence, contrary to what happens with the flow in deeper sediments,
in this small-scale experiment, we can neglect advective flow caused
by the pore fluid pressure gradient (Zhao et al., 2008a) or by sediment
flushing (Cook et al., 2006; Munksby et al., 2002). We can also neglect
convective flow caused either by the temperature gradient (Nield and
Bejan, 1992; Zhao et al., 1997, 2004), by the salinity gradient or by a
combination of both (Zhao et al., 2006, 2007). Hence, in the
configuration studied here, there is no flow, neither in the water
layer, nor in the sediment. The transport of the species is only
diffusive. Furthermore, in this experiment without flow, the reactive
mass transport system cannot become unstable like a chemical-
dissolution front during its propagation within fluid-saturated porous
media as reported by Zhao et al. (2008b, 2010a,b).

Two types of simulations have been performed. In a first stage, 2D
numerical simulations have been carried out to model the influence of
organic-matter aggregates. The sediment is modeled as a 2D-vertical
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rectangle under a 1 mm thick seawater layer. For symmetry reasons, it
suffices to simulate only half of the domain. The 1200-element mesh
is refined near the seawater-sediment interface and near the left hand
side where the organic-matter aggregate is located (in red in Fig. 3a):
The vertical grid spacing increases from 0.4 mm at the sediment
surface to 16 mm at the lower boundary of the model domain. The
horizontal grid spacing increases from 0.5 mm to 4 mm (Fig. 3a). The
initial chemical compositions of the seawater and of the sediment are
different, with initially no oxygen in the sediment pore water (see
Table 2). The presence of OM aggregate is modeled by imposing a
larger concentration of the OM,.y4 species at the top boundary: The
value of [OM,eq] is equal to 4x1073>moll™! within and to
8x 10~ * mol.l~ ! outside the aggregate, respectively.

In a second stage, 2D numerical simulations are performed to model
the influence of geometric heterogeneities such as burrow. The system
simulated is presented in Fig. 3b. Only half of the domain is simulated.
The sea-sediment interface is exactly located at the position determined
in the laboratory: It takes into account the 10 mm wide depression in
the sediment due to the burrow. The burrow itself is only a few
millimeters deep (in red in Fig. 3b). A seawater layer of 1 mm thickness
on top of the sediment is incorporated into the model. The 80 x 80 mm?
porous medium simulated is a 1316-element mesh bi-dimensional
system (see Fig. 3b). The mesh is refined near the seawater-sediment
and burrow-sediment interfaces: The vertical grid spacing increases
from 0.4 mm at the sediment surface to 3.5 cm at the lower boundary of
the model domain. The initial chemical compositions of the seawater
and the sediment are different, with no oxygen in the sediment pore
water (see Table 2). Oxygen-rich seawater is imposed at the top of the
sediment. The same Dirichlet-type boundary condition is imposed at the
left-lateral boundary to model the burrow.

4. Results and discussion
Fig. 4 displays a 50 x 15 mm? zoom of the simulated 2D vertical map

of O, concentration when an organic-matter aggregate is present. The
maps are stationary, i.e. steady-state conditions have been reached.

Table 2
Initial and boundary conditions for the simulation. Concentrations are expressed in mol.
17" and ' — stands for concentrations which are not fixed.

Injected seawater Seawater zone Sediment zone

Geochemical data

pH 7.9 7.38 7.38
[05(aq)] 228x1074 - -
[CO4(aq)] 1.82x1073 1.82x1073 -

[NO3 ] 1.0x107° 1.0x1076 -

503 2.8x1072 2.8x1072 1.0x1072
[NH{] 1.0x107° 1.0x107° 75x10~4
[Ca®™] 1.009x 1072 1.009x 1072 -

[Mn?*] 0. 0. _

[Fe? ] 0. 0. -

[OMeq] 8.0x10~* 8.0x10~4 8.0x10~%
[FeOOH] - - 25%x1073
[Mn02] - - 4.x107°
[Feox] - - 25x1073
[Mngy] - - 4.x107°
[OMppe. il 0. . 1.
[Calcite] - - 5.0x10~2
Other parameters

¢ 1.0 1.0 0.9

D 10-° 10-° 3.0x1071°
U 0. 0. 0.

The sediment is completely anoxic except within a thin zone at the
sediment-water interface which becomes thinner and thinner near the
aggregate. Fig. 5 confirms this behavior. It provides vertical profiles of
the oxygen concentration obtained from experiments (symbols) and 2D
simulations (lines) at various distances from the aggregate center. The
experimental and numerical results are in a quite good agreement. They
clearly show the influence of organic-matter aggregates on the oxygen
profiles: In the absence of aggregate, the oxygen diffuses about 5 mm
downwards, while in the presence of aggregate, the oxygen penetrates
less than 1 mm and the oxygen gradient is larger. Laterally, the
aggregate influences the O, distribution within a radius of a few
centimeters, i.e. on a distance equal to 1 or 2 times the aggregate

64 mm

6.8

4.8 1

150 mm
67.4 mm

a) case with an aggregate

b) case with a burrow

Fig. 3. Simulated porous media geometries and associated meshes: (a) Case of an organic-matter aggregate. (b) Case of a burrow. Blue and black zones correspond to the 1 mm deep
seawater zone and the 80 mm deep sediment, respectively. The red segment corresponds to the burrow-sediment interface where Dirichlet-boundary conditions are imposed.
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Fig. 4. Case of an organic-matter aggregate. Zoom of the simulated oxygen 2D map: only
a 50x 15mm? zone close to the aggregate is shown here. Vertical black lines show the
location of the vertical profiles given in Fig. 5.

dimension. This enhanced consumption of oxygen is linked to a larger
mineralization within the organic aggregate which increases oxygen
demand and stops oxygen penetration. The slight discrepancy between
the model calculations and the experimental data for the profiles
through the aggregate can be attributed to numerical diffusion due to
grid spacing.

Fig. 6 displays a 16 x 16 mm? zoom of the simulated 2D vertical map
of the O, concentration in the presence of a burrow structure. The
sediment is completely anoxic except on a few millimeters thick zone
around the burrow and at the sediment-water interface. Except for a
region very close to the burrow (see the red tail), the oxygen
penetration looks very homogeneous over the whole 2D plot, suggest-
ing a limited spatial influence of the burrow on oxygen penetration and
flux. Fig. 7 confirms this suggestion. It provides vertical profiles of the
oxygen concentration obtained from experiments (symbols) and 2D
simulations (lines) at various distances from the burrow. At 16 mm
from the burrow, O, profiles (red curve and red circles in Fig. 7) are the
same as those obtained at 30 mm from the aggregate center (red curve
and red circles in Fig. 5). Close to the burrow, the measured oxygen
profile follows a “S-shaped” curve and oxygen penetrates deeper by
4 mm in sediment. The penetration length is very sensitive to the
burrow depth because it depends on oxygen lateral diffusion.
Simulation at a distance of 1 and 2 mm from the burrow shows a
similar trend with a “S-shape” profile and deeper penetration.

Experimental and simulated profiles given in Figs. 5 and 7 clearly
show that the presence of organic-matter aggregate or burrow
modifies the oxygen dynamics: It confers a two-dimensional
character to the oxygen distribution in the sediment.

These results can be compared to the in situ studies of Rabouille et al.
(2003) performed in the Gulf of Fos in 2000-2001. The authors showed
that the sediment was a mosaic of hot spots where the oxygen
consumption is higher. The profiles are steep and they penetrate deeper
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Fig. 5. Case of an organic-matter aggregate. Oxygen profiles at various distances from
the aggregate, obtained from measurements (symbols) and from modeling (lines).
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Fig. 6. Case of a burrow. Zoom of the simulated oxygen 2D map: only a 16 x 16mm?
zone close to the burrow is shown here. Vertical black lines show the location of the
vertical profiles given in Fig. 7.
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into the sediment. According to the 2D model for the processes presented
in this study, we can attribute steeper oxygen profiles to organic hot
spots and deeper penetrating profiles to lateral diffusion of oxygen
from burrows. Whereas the penetration depth is 4 mm on average, a
few profiles exhibited a penetration depth that ranged between
8 and 10 mm (Rabouille et al., 2003). This could be attributed to a
rapid smoothing out of the deeper penetration (over a lateral distance of
2-3 mm) and to the limited number of burrows at the sediment surface.
The investigation of the local variation in the vertical distributions of
the solutes within the bioturbated zone of hemipelagic sediments
from the Panama Basin also showed that the concentrations of the
solutes could vary laterally by a factor of 2-3 within the same depth
interval (Aller et al.,, 1998). X-radiographs of sediment core confirmed
that the sediment was a meshwork of biogenic structures: Small
burrows of millimetric diameter alternated with larger 1-2 cm diameter
burrows. Other simulations (not shown here) illustrated the influence
of the burrow geometry (width, depth) on the oxygen spatial
distribution. In the simulations presented in Figs. 6 and 7, we took
the exact geometry of the artificial burrow. The significant impact
that small changes of burrow geometry can have on the reaction
balance, has already been noted by Aller and Aller (1998). Their

Iexp., x=1-'2 mm A
exp., x=3.5mm [
—~ 200 exp., x=8mm [ 4
= exp., x=16 mm O
Q simul., x=1 mm ——
g_ simul., x=2 mm
~ 150 simul., x=3.5 mm —— -
s simul., x=8 mm ——
= simul., x=16 mm ——
g
€ 100+ i
o)
o
[
8
~ 50 i
(@)
0_
1

4 6
Depth (mm)

Fig. 7. Case of a burrow. Oxygen profiles at various distances from the burrow, obtained
from measurements (symbols) and from modeling (lines).
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experiments designed to simulate different degrees of diffusive
exchange (and thereby infaunal abundances or activity) demonstrated
a regular and strong dependence of anaerobic remineralization on
diffusive transport. For example, the net production of NHf", HPOZ ~, I~
and Mn3 increased when the effective distance between burrows
became <2 cm within an otherwise identical anoxic sediment. In our
case, the presence of a burrow modifies the O, distribution on a lateral
scale comprised between 8 and 16 mm, i.e. about 1 or 2 times the width
of the geometric perturbation of the sediment due to the burrow. In
another setting (Sagami Bay, 1450 m deep), Glud et al. (2005, 2009)
concluded that the heterogeneity of the oxygen demand and oxygen
penetration into the sediment was linked to “an inhomogeneous
distribution of electron donors” (e.g. organic matter). Their combined
data set reflected extensive small-scale variability in the O, penetration
depth with values ranging from 2.6 mm to 17.8 mm: Within a distance
of a few centimeters the O, penetration could vary by a factor of 6 (Glud
et al.,, 2009). A detailed autocorrelation analysis on the combined data
set revealed that the small-scale variability in O, penetration depth
varied with patch sizes of about 2 cm in diameter. This is of the same
spatial scales as for aggregates that settled during the investigation
period (Glud et al., 2005). Calibrated experiments and simulations
presented in the present paper confirm the influence of aggregates on
spatial scales of the same order as their size. Results suggest that hot
spots of organic matter can be part of the causes of heterogeneity, but
that deep penetrating profiles can be linked to macrofaunal burrows and
lateral diffusion of oxygen instead of lower organic-matter
mineralization.

5. Conclusion

In the present paper, we have presented a combination of high-
resolution oxygen microelectrode profiles measured in sediments
with modeling. Laboratory experiments and associated numerical
simulations confirmed the important role of biogenic structures and
organic-matter aggregates on the dynamics and spatial variability of
biogeochemical cycles. Burrows act as preferential pathways for fluids
and lead to spatially heterogeneous distributions of the chemical
species. In addition, it illustrates the use of a multidimensional
reactive code that couples geochemistry and transport in porous
media and explicitly takes into account spatial heterogeneities in
order to model and explain processes of recycling of organic matter in
the first layers of sediments. Future work will consist in using this 2D-
reactive code to model in situ measurements such as O, 2D-maps
obtained from planar optodes.
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