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INTRODUCTION




L’extension des villes et le développement desasifuctures de transport tendent a

accroitre I'imperméabilisation des surfaces. Ldiipats organiques et minéraux, générés par
les activités humaines et déposés sur ces surfsmatscollectés par le ruissellement de I'eau
lors des évenements pluvieux. Les volumes qui sualteént ne peuvent donc pas étre rejetés
en I'état au milieu naturel.
Dans I'Est lyonnais, en l'absence de réseau hydmaque surfacique, le gestionnaire a
choisi de traiter ces effluents grace a des teciasi@lternatives : les bassins d’infiltration. De
ces pratiques résulte la formation d’un horizorsdeace pollué, organique, de granulométrie
fine, témoignant de I'accumulation des polluantseriace. Les métaux lourds, en particulier,
inorganiques, sont émis de facon importante enemxliurbain et routier, et ne sont pas
dégradés. lls se concentrent donc a la surfacbasssns d’infiltration.

Peu de choses sont connues quant au devenir gmibesnts a long terme. Lors des
phases d'infiltration, les métaux lourds sont spibées de migrer a travers la zone non-
saturée (en eau), et de menacer la qualité duésepteur et de la nappe phréatique sous-
jacente.

Les colloides, originaires du sol ou déposés paralgivités humaines et charriés par les
effluents, sont abondants dans les horizons dacides bassins. IIs sont mobiles de par leur
taille, et offrent une surface spécifique et urecti@ité importantes vis-a-vis des métaux : ils

sont donc capables de faciliter le transfert destasninants. Les colloides bactériens, en

particulier, sont plusieurs centaines de fois plambreux dans les horizons de surface des
bassins que dans le sol sous-jacent.

La matrice formée a la surface des bassins aedilinfiltrations est riche et complexe.
Une large gamme de mécanismes biologiques et mhyghimiques peuvent par conséquent
étre impliqués dans la rétention ou le transfestrdétaux.

Elle constitue un milieu poreux original ; les cdiwhs hydrodynamiques et chimiques de
fonctionnement des bassins, liées a leur fonctiont également particuliéres.

Le présent travail s’attache par conséquent a@tlels mécanismes et les conditions
de libération et de transfert de trois métaux leu@nc, cadmium, cuivre) et des colloides
bactériens. Il s’organise de la maniére suivante :

A- Présentation du contexte de I'étude, et déclinaimnobjectifs

B- Synthése de I'état de I'art concernant le transdeta rétention des métaux et des

colloides dans les sols

C- Matériels et méthodes mis en oeuvre

D- Résultats des phases expérimentales

E- Conclusions (scientifiques, méthodologiques etaétdhtion des gestionnaires) et

perspectives
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Chapitre A — CONTEXTE

A-1 L'infiltration des eaux pluviales

A-1-1 La gestion des eaux pluviales en milieu urbain : cdexte
réglementaire et application a I'Est lyonnais

Le développement de [l'urbanisation entraine uneersxdon des surfaces
imperméabilisées. Lors d'un événement pluvieux, dkients engendrés ne peuvent plus
s'infiltrer, et ruissellent sur des distances pluportantes avant de rejoindre le milieu naturel,
augmentant ainsi les volumes d’effluents pluvieinsiague la charge de polluants, collectés
sur la voirie et les toitures [Legret al. 1994, Lind et Karro 1995, Crosnier 1999, Allen-
Burton et Pitt 2002, Schifet al. 2002, Lassabatere 2002, Durand 2003]. Les efffuent
pluviaux seraient ainsi a 'origine de plus de laiti@ des charges polluantes déversées dans
les eaux aux Etats-Unis [Smullehal.1999].

Dans un souci de protection des ressources enreafoycé par le contexte législatif
national et européen, les eaux pluviales issuesidsellement en milieu urbain doivent donc
étre traitées avant d’étre rejetées dans le mitigwrel. Cette gestion est assurée par les
communes (ou leurs établissements publics). Ebb@gedt en particulier délimiter « les zones
ou des mesures doivent étre prises pour limitapbrméabilisation des sols et pour assurer la
maitrise du débit et de I'écoulement des eaux gllewiet de ruissellement », ainsi que « les
zones ou il est nécessaire de prévoir des instalkafpour assurer la collecte, le stockage
eventuel et, en tant que de besoin, le traitemestedux pluviales et de ruissellement lorsque
la pollution qu'elles apportent au milieu aquatigisgue de nuire gravement a l'efficacité des
dispositifs d'assainissement » (Code Geénéral ddediivites Territoriales - Article L. 2224-
10).

Dans I'Est Lyonnais, en I'absence de réseau hydpigque surfacique, et en raison de
la forte perméabilité du sol, le Grand Lyon a opt&r une évacuation et un traitement des
eaux pluvialesia des techniques alternatives, les bassins d'iafiitin, précédés d’'un bassin
de rétention : par ce biais, les eaux pluvialebaagent les aquiferes tandis que les polluants
gu’elles contiennent sont supposés s’accumuler ldas des bassins (Figure A-1).

0,0,0,0,0
0:0:0:0:0 .
020,030, 8 Systeme
707070 de collecte
Bassin Bassin
CONTAMINANTS de rétention d’infiltration

= >

Zone non
saturée (sol)
Zone saturée

(nappe)

Figure A-1 : De la collecte a l'infiltration des eax pluviales [Lassabatére 2002]
Les bassins de rétention-infiltration assurent dondriple rdéle, de maitrise des débits, de

rechargement des nappes, et d’épuration.
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A-1-2 Qualité des eaux entrant dans les bassins d’infiléition

Les bassins d'infiltration recueillent les efflusrgngendrés par temps de pluie, ainsi
que les flux de temps sec domestiques et indus{@bunouet al. 2005]. La composition de
ces derniers est variée et rarement maitrisée.ebes pluviales, quant a elles, charrient
[Durand 2003, Rubaet al.2004] :

- les dépdts météoritiques : ce sont les apports sgth#wiques secs (déposés par le
vent) et humides (par la pluie, la neige) ;

- les eaux de ruissellement : il s’agit des eauxuissellement des toitures et des voiries
des villes (désignées sous l'appellation « rejeiaur par temps de pluie ») et des eaux de
ruissellement liées aux infrastructures routiéreefet routier par temps de pluie »).

Les flux de dépdt atmosphérique des polluants dieunurbain, en particulier pour les
métaux lourds étudiés, sont extrémement variables dite a 'autre et en fonction des
conditions météorologiques. En milieu urbain, &itrroutier et le chauffage résidentiel sont
les facteurs majeurs de dépo6t atmosphérique [Aziral. 2005]. Dans les zones industrielles,
comme dans le nord de la France, les retombéesph@nques seules peuvent engendrer une
pollution importante [Denairt al. 2002]. L'importance relative de leur contributiest donc
controversée [Rubaet al. 2004, Guoet al. 2005, Colin 2006]. On peut cependant préciser
que le dépbt sec est pour les métaux lourds le rdedpot atmosphérique préférentiel quel
que soit le milieu d’étude [Azinet al.2003].

Quant aux eaux de ruissellement, les sources pélas de pollution sont les émissions dues
a la circulation automobile, et la corrosion degtutes, du mobilier urbain et des véhicules ;
cette altération est renforcée par l'acidité deécipitations [Clarket al. 2005] et les
pollutions saisonnieres, en particulier 'épanddgdondants routiers en hiver [Pagotto 1999,
Azimi 2004, Ermakowt al. 2004, Crabtreet al. 2004, Maurice 2005, Maurice 2006]. Les
sources étant nombreuses, il existe des simileeié® les effluents autoroutiers et urbains,
en particulier en termes de concentrations en mgiarrettet al. 1998].

Les polluants présents dans les eaux pluvialeslamt des origines variées. Mais ils
sont spécifiques des caractéristiques hydrologiqetesnorphologiques du bassin versant
drainé (déterminant la vitesse de transport ettéesps de séjour des polluants), et des
activités qui s’y développent [Barreadt al. 1998, Rubaret al. 2004, Salvia-Castellvet al.
2005, Pittet al. 2005, Michiokuiet al. 2005].

Les charges polluantes sont également inhérentescanditions météorologiques, qu'il
s'agisse des caractéristiques des évenements kufirgensité et durée) ou de leur fréquence
[Barrettet al. 1998, Rubart al. 2004, Michiokuet al.2005, Aucharova et Khomic2005].

Les apports anthropogéniques constituent ainsipofiation diffusé qui est charriée
par les effluents pluviaux [Allen-Burton et Pitt@®) Lee-Hyunget al. 2005, Salvia-Castellvi
et al. 2005, Kayhaniaret al. 2005], et qui représente, lorsque I'on considéne pas les flux
mais les charges totales engendrées, une conténinatassive. Le role des bassins
d’infiltration est de piéger et de concentrer cetdution diffuse, avant qu’elle ne rejoigne la
nappe phréatique sous-jacente.

! Non-Point Sourcelans la littérature anglophone.
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A-1-3 Conséguences de l'infiltration a court et long terre

Les eaux pluviales charrient des polluants orgasqiEx : hydrocarbures, coliformes
fécaux) et minéraux (Ex : métaux lourds).

lIs s’accumulent dans le sol de surface des bas&imfdtration, milieu poreux qui agit
comme un filtre [Lind et Karro 1995, Pagotto 199%s particules les plus grossiéres (de
diametre supérieur a 30 um) assurent un tamisagamugie par filtration, et les plus fines
(inférieures a 1 um) retiennent les polluants peerdes interactions bio-physico-chimiques
(les particules de diametre compris entre 1 eti®lagsurent les deux types de filtration). De
plus, les effluents qui pénétrent dans les bassiomt caractérisés par une abondance de
particules en suspension et d’éléments réactifsajmientent ces phénoménes. On assiste
donc a la formation progressive d’'un sédiment déasa fortement anthropisé, en particulier
trés riche en matiere organique et en métaux lourds

On observe ainsi une stratification singuliére enxdhorizons (Horizon A : couche de
surface, polluée ; Horizon B : sol sous-jacent)ynoe l'illustre la photo ci-dessous, prise
dans une tranchée réalisée dans un bassin déaiifitr (Figure A-2) :

> Horizon pollué

(Horizon A)
J
\
Substratum
(Horizon B)

Figure A-2 : Stratification verticale d’'un bassin dinfiltration

Dans un sol, la matiere organique est composéénd&its aussi variés que les débris
végétaux, les bactéries, 'humus... Elle est en @mstévolution, transformée et dégradée
sous l'action des microorganismes. Les bassindiltfation se distinguent cependant des sols
rencontrés en conditions naturelles par des apporntortants en polluants organiques,
incluant les hydrocarbures aliphatiques et aroresig linéaires ou polycycliques, les
composés organochlorés (les pesticides, les hédsiccomme les organophosphorés ou les
polychlorobiphényles, PCB), les phénols, ou endese détergents. Des microorganismes
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charriés par les eaux pluviales, éventuellementbgggines (commé&scherichia Coliou
Staphylococcus Aureljsviennent enfin s’ajouter a la microflore indigédes sols de surface
des bassins.

Les métaux lourds ont quant a eux particulierenmretgnu I'attention du fait que,
inorganiques, ils ne peuvent pas étre dégradés |damsronnement : ils se concentrent par
conséquent a la surface des bassins, ce qui weentér leur transfert ultérieur [Valseceti
al. 1995, Roane et Kellogg 1996, Guiné 2006].

Les particules apportées par les effluents indtiseplus ou moins long terme un
colmatage de la surface des bassins [Dechetsak 2004b, Siriwardenet al. 2005, Gucet
al. 2005, Hattet al. 2005], qui entraine le développement d'une laneaw’ qui perturbe
directement l'infiltration, d’un point de vue tagiantitatif que qualitatif.

Enfin, les bassins sont soumis a des facteurs @mémentaux externes susceptibles
de favoriser le relargage des polluants emprisoan@ssurface des bassins : l'intensité et la
fréquence des pluies, I'acidité et la conductidiés effluents qui en résultent, et leur teneur en
éventuels produits de déverglacage [Antunes et d3arl2005], sont autant de parametres
susceptibles d’'influencer le transfert ou la réentes métaux.

Ainsi, les sols de surface des bassins d'infilomtti évoluent d’'un point de vue
physique, chimique et biologique : les polluantsceecentrent en surface, et sont soumis a
des variations environnementales propres aux gjtegeuvent favoriser leur migration dans
la zone non-saturée vers la nappe phréatique. @ettemulation est souhaitable, car elle
témoigne de la rétention des polluants a la surfiaceol, mais la formation de matrices trés
contaminées peut présenter un risque [Delmas-Ga0y.

Les acteurs opérationnels de linfiltration et igélature scientifique s’accordent sur
I'efficacité des ouvrages d'infiltration d’eaux piales dans leurs premieres années de
fonctionnement : 'accumulation se fait principaksmh dans la surface et I'entrainement des
polluants en profondeur est peu significatif [Nighgale 1987, Allen-Burton et Pitt 2002].
L’effet a long terme, en revanche, est beaucoup piuntroversé, du fait de la transformation
progressive des sols par les apports des eauxajgaviPeaudecedt al. 1978, Pittet al.
1999]. Les polluants qui s’accumulent en surface ators susceptibles, a terme, de s’infiltrer
a travers la zone non-saturée jusqu’'a la nappeaphue et d’induire un risque de
contamination du sol et de la nappe [Bitlal. 1999, Allen-Burton et Pitt 2002, Béchedtal.
2005]. Goldschmidt [1984] considere méme la zone-saiurée comme une «hbombe
chimique » qui « explosera » en fin de compte. Het,ele transfert peut étre grandement
accéléré lorsque les teneurs augmentent [Ermakal. 2004], et la diversité des éléments
mis en présence conduit a une large gamme de nséwasmibio-géo-physico-chimiques
possibles. Diverses études portant sur des solagsomontrent, en-dessous des horizons
pollués, une diminution réguliére des teneurs etamxélourds avec la profondeur, suggérant
leur diffusion, leur transfert progressif [Denagt al. 2002, Winiarskiet al. 2006]. Par
ailleurs, I'absence de dépdt dans le sous-sol aavprpas qu'il n’'y a pas de migration : ce
peut étre dd au contraire a une grande mobilitépaddisants, qui percolent en profondeur
dans les flux préférentiels et/ou sans interagiicda matrice [Tackt al. 1999].

2 Par facilité de langage, on désignera indistinetenes Horizons A ou B par le terme de « sol JaQeut
paraitre impropre pour désigner les horizons déserdes bassins d'infiltration, et certains augquriéférent
I'appellation « sédiment » pour mieux rendre conggdeur anthropisation. Mais cette terminologietgaéter
a confusion avec les sédiments de dragage, largefhatiés, mais présentant des caractéristiquésgijoes,
physiques et chimiques trés différentes des matfmenées dans les bassins d'infiltration.
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Etant donnée la complexité de la matrice qui enli@®t la diversité des mécanismes
pouvant étre mis en jeu, la connaissance des ®mnatates en polluants est insuffisante pour
prévoir leur transfert [Baize 1994, Pagotto 1998izB 2002, Baize et Tercé 2002].

A-1-4 Importance des conditions et des variations chimiges et
hydrodynamiques du milieu

L'eau est le vecteur du transfert aqueux et cdlbidans le sol. Ses propriétés
chimiques et hydrodynamiques peuvent donc afféctarfois le transport des colloides et des
métaux, et les interactions des métaux avec ldacas et les colloides [Bourg 1988, Ryan et
Elimelech 1996].

La surface des bassins d'infiltration est réduite papport a la taille des bassins
versants drainés. Les volumes et les débits daftkiengendrés par un événement pluvieux
peuvent entrainer le développement d’'une lame df&orisé par le colmatage des systemes
(Figure A-3).

Figure A-3 : Bassin d'infiltration de Django Reinhardt & vide (a) et en eau (b)
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Les débits d’entrée et la hauteur de cette chaydeablique supplémentaire modifient alors la
vitesse d'infiltration et le temps de contact démgone non-saturée. Les études réalisées en
laboratoire visant a étudier I'influence de la pamétrie sur le transfert des métaux ou des
colloides reproduisent des volumes et des hautbeas largement en-deca de ces conditions
hydrodynamiques particulieres.

De plus, I'alternance d’épisodes pluvieux et degemecs entraine des variations de la teneur
en eau et éventuellement la formation de fissupgisnpfluencent la perméabilité du systeme.

Les eaux pluviales qui pénetrent dans les bassimdiltchtion sont composées
d’éléments chimiques tres variés, d'origines ndleseou anthropiques, majoritairement
dissous : N&, C&*, Mg, CI... conférent ainsi une charge ionique, une forcégiom aux
effluents. Celle-ci peut étre particulierement éven hiver, lorsque les eaux pluviales
charrient les sels contenus dans les produits dergl@cage répandus sur les routes [Antunes
et Barbosa 2005].

La qualité de ces eaux (le type d’'ions en présemnde niveau de force ioniqgue engendrée)
influence directement le transfert dans les salsgl@elles sont infiltrées. Des connaissances
théoriques, concernant l'influence de leur présendes interactions physiques, chimiques
et biologiques des métaux, ont été établies darss ndéieux modeles, en conditions
maitrisées. Mais peu de choses sont connues daosntexte des bassins d'infiltration,
soumis a des variations importantes de la quadiséedifluents.
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A-2 Cadre scientifique et techniqgue de I'étude
A-2-1 L'OTHU

L’OTHU (Observatoire de Terrain en Hydrologie Ul a été créé en 1999. Il s’agit

d’'une fédération de recherche, groupant des gestices et des scientifiques lyonnais, qui
vise a I'étude des rejets urbains et de leurs itspsur les milieux récepteurs, notamment par
temps de pluie, pour proposer de nouvelles solsitida conception et de gestion de
I'assainissement. Les partenaires institutionnetgpérationnels assurent le soutien logistique
et financier du projet : le Grand Lyon (qui met gemlipements a disposition), '’Agence de
'Eau (Rhéne Méditerranée & Corse), les Ministades’Equipement, de I'Ecologie et de la
Recherche, et la Région Rhéne-Alpes. 11 équipesdeerche appartenant a 7 établissements
d'enseignement et de recherche régionaux condtitegrmpartenaires scientifiques du projet
(BRGM, Cemagref, ENTPE, ECL, INSA, UCB Lyonl et UJMon3). Cette association
permet une approche multidisciplinaire du probl&merenant en compte des domaines aussi
variés que la climatologie, I'hydrologie, I'hydramlie, la mécanique du sol, la chimie, la
biologie, I'hydrobiologie, la sociologie ou I'écomie®,
Pour les scientifiques, ce projet peut permettétudlier sur le terrain et sur le long terme le
devenir des eaux pluviales, des précipitationsyigsteur impact sur les milieux récepteurs.
D’un partenariat avec la communauté scientifigeeGrand Lyon peut retirer une aide a la
gestion durable de ses ouvrages d'infiltration,siaiqu’un support pour la conception et
I'entretien de bassins.

L'étude du transfert des polluants dans la zone-saburée des sols de bassins
d’infiltration constitue I'un des axes de rechercee’ OTHU.
C’est I'occasion pour nous de confronter les cossaices théoriques acquises jusqu’a lors en
milieu modéle, avec d’'une part des expériencesleoratoire sur ces materiaux complexes, et
d’autre part des données obtenues a partir dee<te terrain. En effet, de nombreuses
études ont porté sur le transfert de polluants dassnilieux modeles simplifiés soumis a des
phases d'infiltration, et ont permis d’identifieertains mécanismes mis en jeu et paramétres
d’'influence prépondérants. Ces connaissances et acegsliis ne sont cependant pas
nécessairement transposables lorsque I'on consitiérenatrices complexes. L'OTHU offre
alors la possibilité de mettre a I'épreuve ces tiygses, de les appliquer a un bassin réel,
pour comprendre et éventuellement prévoir la dygamides polluants.

% |l s’agit en particulier d’améliorer les connaisseas concernant [Muris 2004] :
» les précipitations et la climatologie, les voluntésaux engendrés, dans le cadre de la maitrise des
inondations ;
» les concentrations et les masses de polluants isaaiuejetés par les zones urbaines (accumulation
transfert lié au ruissellement) ;
» leur évolution a travers les divers ouvrages (nésdaassins de retenue, dispositifs d'infiltratipn)
* leur devenir dans les systémes naturels (rividsas,et nappes) ;
» les changements, a différentes échelles de tenaps, lds peuplements animaux et végétaux sur des
gradients d'urbanisation.
La variété des domaines abordés explique la grdiveesité des disciplines impliquées dans ce projet
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A-2-2 Choix des polluants étudiés : trois métaux lourds
A-2-2-1 Geénéralités sur les métaux

Parmi les polluants étudiés, les métaux lourdsngahune part importante, on l'a dit,
du fait de leur non-dégradabilité et de leur ptasise subséquente dans les milieux naturels
et dans les systemes biologiques.

On désigne par le terme « meétaux lourds » les éltande masse volumique
supérieure & 4,5 (d'aprés la Convention de Genéued g.cnT [Doelman 1995, Crosnier
1999] et de numéro atomique élevé (supérieur a dalsodium) [Guiné 2002]. Beaucoup de
métaux sont des oligo-éléments, nécessaires & fadlicentration aux étres vivants et faisant
partie intégrante des cycles métaboliques (comnmmnie et le cuivre), tandis que d’autres
n'ont pas de fonction biologique essentielle confaoenme le cadmium) [Gadd 1992, Azimi
2004]. Mais tous les métaux lourds sont potentiedliet toxiques a partir d’'une certaine dose,
en fonction de leur spéciation [Gadd 1992, Valseethl. 1995].

D’aprés Forstner et Wittman [1988 Rocher 2003 et Azimi 2004], ils peuvent donc étre
classés selon trois catégories : non critiques @u,.), toxiques mais insolubles ou trés
rares, tres toxiques et relativement répandus CalyuHg, Ni, Pb ...).

Les limites de teneurs autorisées par la légisiasippliquée en France pour les différents
usages de l'eau refletent également la toxicité. métaux lourds fréquemment rencontrés en
milieu urbain sont le cadmium (Cd), le chrome (@&)cuivre (Cu), le nickel (Ni), le plomb
(Pb) et le zinc (Zn) [Hébrard-Labit 1998, Delmasd@s 2000]. Les teneurs-limites
réglementaires couramment utilisées sont donnéesges métaux dans le Tableau A-1 :

Tableau A-1 : Concentrations en certains métaux adises dans les eaux, en fonction des usages (J)g.!

Cd Cr Cu Ni Pb Zn
Eaux destinées a la consommation humaine 5 50 50- i o5 3000-
(Décret 2001-1220 du 20 décembre 2001*) 1000 5000
Eau verte (SEQ eau)** 0,8% 36 27| 20 23 140D
Valeur de constat Usage sensible 5 50| 2000 2@ 25 3000
d’'impact (VCI) pour les - “) H) |
eaux *** Usage non-sensible 25 25 4000 100 15 6000
Eaux résiduaires rejetées au milieu naturel p
les ICPE (Arrété du 2 février 1998) "200 | 500 | 500| 500/ 500 200

* Transposant la Directive Européenne relativa gualité des eaux destinées a la consommationihnema

** | a promulgation de la Loi sur I'eau du 3 janvi#®92 et I'élaboration des SDAGE ont amené le Nénes
chargé de I'environnement et les Agences de I'emcansidérer les grilles de qualité utilisées dep971. Un
important programme d'études a été engagé dep8is di%a débouché en 1999 sur la proposition d'wuvesau
Systéme d'Evaluation de la Qualité de 'Eau (SEQrEaEau verte » correspond a un indice de bonaété.
*** \Valeur guide francaise utilisée dans le cadee ld méthode nationale d'évaluation simplifiée degues,
permettant de constater I'impact de la pollutiamdhilieu, en fonction de son usage.

Ces limites refletent la toxicité des élémentsasgs de 'Homme et de I'environnement. On
peut donc classer ces métaux par ordre décroidsdokicité :
Cd>>Ni>Pb>Cui Cr>2Zn
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Les teneurs en métaux lourds dans les eaux declfars@nt urbain sont bien plus
élevées que dans la pluie [Lassabatére 2002, Ratkeri?004, Karlsson et Viklander 2005].
Ce sont donc des polluants caractéristiques deésuxilrbains, liés en particulier au domaine
routier [Barrettet al. 1998, Pagotto 1999] et au ruissellement des &stur
Ces polluants s’accumulent a la surface des baskinfiltration jusqu’'a des niveaux de
pollution importante. Le Tableau A-2 compare desetes en métaux (mg.kale sol sec)
dans des surfaces de bassins d'infiltration (relsvdans la littérature ou issues des études
menées dans le cadre de I'OTHU), avec diversesursaleibles et réglementaires
frequemment rencontrées dans la littérature d’'uad, gt avec les teneurs de la crolte

continentale d'autre part :

Tableau A-2 : Teneurs en métaux dans les bassingrdiltration-rétention (mg.kg ' de matiére séche)

Cd Cr Cu Ni Pb Zn

Bassin de retention dune 0,23 i 201 | 438 352 221
Bassins Wissous 4,5 348 324 499| 323 1575
d’infiltration Ronchin 7,8 88 254 59 633 1417
routiers” Cheviré 18 88 271 38 419 1847

:‘é’ % Bassin Routief 0,9-5,23 47 25-175 38 155 225-182]f

a 5 1999¢ 3,34,1 86-96 84-119 34-5] 81-117 627-925

_5 "E _ 2000° 12,3-19,1|| 181-334| 243-244 - 314-40p 1489-34%0

g% [B);?‘;rfg(‘)de 2001° 14 118 248 - 197 2520

E -CEG Reinhardt 2002° 6,9-12,38 62-105 159-2535 82-142 136-144 1340-31j70

"ﬁ :)’ 2004° 2,58 181 232 116 165 2354

% Z, 2005° 5,60 213 230 131 134 2415

@ 8 ||Bassin de Brofi 4,75 - 175 - - 1827

@ Bassin de 'Hommé 3,1 - 355 - - 1156
VDSS* 10 65 95 70 200 4500
VCI Usage sensible 20 130 190 140 400|| 9000
(sols) ||Usage non sensible 60 7000 950 900 2000 -
Valeur limite de teneur dans les
sols destinés a recevoir un 2 150 100 50 100 300
épandage de boues de STEPYf
g:r']esulregrg;igs soncemmanl 10 1000 1000 | 200 800 3000
'C\:g[g}\‘farl‘e"&'f‘g‘ﬁgﬁlé\ézﬁg 0,8/12 | 100/380| 36/190| 35/210 85/530 14072
Cro(te continentale 0,10 35 14,3 18,6 17 52

= [Stead-Dexter et Ward 2004f Colin [2006],° Durand [2003]° Analysé au LSE? Analysé par le LCPC de
Nantes #Dechesnet al.[2004a] et Barraudt al.[2005a] ;" Wedepohl [1995]

*  «Valeur de Définition de Source Sol »

pollution constituée de sols, et a délimiter sdasgr.
** Pour l'utilisation en agriculture (STEP = Stat d’épuration) ; Décret du 08/12/97 et Arrété(B401/1998
en mg.kg de sol sec, reprenant pour les sols les valexgésdipar la norme AFNOR U 44-041.
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Les concentrations dans les sédiments dépendenpaless de prélevement et des
méthodes analytiques utilisées [Decheshal. 2004a, Winiarskeet al. 2006]. Ce tableau ne
fait en particulier pas apparaitre les écarts-tyg#enus sur les mesures. Les concentrations
indiquées ne sauraient donc représenter une \asotue.

De plus, la comparaison des teneurs relevées densals avec les objectifs réglementaires
relevant de I'Arrété du 08/01/1998 doit se faire@la plus grande prudence : il ne s’agit pas
de seuils en soi, mais de valeurs-guides, qui @enént compte ni des caractéristiques
pédologiques (physiques, chimiques, géologiquedi@bgiques), ni des usages du sol
(culture, parc...) [Baize 1994, Baize 2002]. Les tese=n calcaire, en matiére organique et
en argiles, la Capacité d’Echange Cationique detssbn pH ont en particulier une incidence
importante sur la disponibilité des métaux [BaiZ94, Baize 2002]. C’est pourquoi les
valeurs cibles fixées par la Iégislation néerlaseladont calculées en fonction de la proportion
de fines particules et de matiére organique ; lawacible présentée dans le Tableau A-2
correspond a un sol « standard » hollandais (25%adicules inférieures a 2 um et 10% de
matiere organique).

Enfin, les métaux sont issus de prime abord du fgéochimique, enrichi par les apports
anthropiques [Lamyet al. 1999, Baize et Roddier 2002]. Certains sols sattinellement
riches en métaux, mais la part anthropique, frégquent liée a de la matiére organique, est
généralement plus mobile que la part issue de d@ag#nese, liée a des constituants du sol
[Baize et Tercé 2002].

Les teneurs totales n'ont donc pas de valeur prediguant au risque pour les
milieux récepteursa fortiori dans des matrices complexes comme celles résulest
pratiques d’infiltration. On mesure quoiqu’il enitsdans les sols de surface des bassins
d’infiltration des intervalles de concentrationsttement supérieures aux concentrations
naturelles, témoignant ainsi d’un enrichissememtartant des sols en métaux lourds.

A-2-2-2 Choix de Zn, Cu, Cd

Nous avons choisi d’étudier trois métaux lourds zinc (Zn), le cuivre (Cu) et le
cadmium (Cd). Ce sont trois métaux de transitigmésentatifs des pollutions urbaines. S’ils
sont présents naturellement dans notre environrer@moitié au moins des émissions de
ces métaux est engendrée par les activités huméirsddeau A-3). Cette caractéristique
justifie a elle seule 'importance que I'on doititeaccorder.

Tableau A-3 : Estimations des émissions anthropogiues et naturelles de métaux traces pour le milieu
de la décennie 1990 (£@onnes.an ) [Pacyna et Pacyna 2001]

Emissions | Emissions naturelles Rapport
anthropiques|| (Valeurs médianes) | anthropique/naturelle
Cd 3,0 1,3 2,3
Cu 25,9 28,0 0,93
Zn 57,0 45,0 1,3

De plus, le cadmium et le zinc sont réputés pour heobilité [Allen-Burton et Pitt 2002]. Le

cadmium est I'un des métaux les plus toxiques @ablA-1) et peut avoir chez 'Homme des
effets carcinogenes et tératogenes [Lictetaal. 2004]. Le zinc est quant a lui le métal le plus
abondant dans les sols de bassins d’infiltratiaabl(@au A-2). Le cuivre, enfin, est connu pour
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son affinité avec la matiere organique, ce quiiflesson étude dans le cadre des bassins
d'infiltration d’eaux pluviales. Ces trois métawns donc des polluants & étudier en pridrité

En milieux routier et urbain, le cuivre provienirmipalement des garnitures de frein,
mais aussi des toitures, des pneus et des caiessdeg zinc provient de la dégradation des
toits, I'usure des pneumatiques, des glissieresdarité et des panneaux de signalisation, des
toitures, des huiles, et des garnitures de freaggfetet al. 1994, Pagotto 1999, Durand 2003,
Clark et al. 2005]. Le cadmium est quant a lui difficlementpuatable a une origine
prépondérante dans le domaine routier, mais ilétcté dans les effluents autoroutiers pour
tous les évenements pluvieux, en concentratiors glevées aprés les épandages de fondants
routiers [Crabtreet al. 2004]. Il provient des pneumatiquees panneaux de signalisation et
des huiles [Legreet al. 1994, Durand 2003]. Enfin, ces trois métaux soasents dans les
sels de déverglacage [Pagotto 1999] et dans ledupsode combustions, industrielles et
domestiques [Durand 2003, Azingt al. 2005], les carburants d'origine pétroliere, les
éléments des voitures, les lubrifiants [Azieti al. 2005]. Les flux métalligues sont donc
importants en ville a cause du chauffage urbaiduetrafic routier, mais les métaux sont
originaires d’une pollution multisource [Aziret al. 2005].

Sur un site donne, la variabilité temporelle degetes en métaux est inhérente aux
conditions météorologiques, donc a la saison [R@bah. 2004, Silvia-Castellvet al. 2005].
Une pluie violente engendre des pics de pollutiodes charges totales importantes [Barrett
et al. 1998, Rubart al. 2004, Michiokuet al. 2005, Aucharova et Khomi005]. De méme,
des pluies longues engendrent davantage de pall{ikitichiokui et al. 2005]. Enfin, les
effluents contiennent de facon générale davantagealluants et des concentrations plus
importantes apres un long temps sec [Ruddal. 2004].

Les études de terrains montrent donc une variapatio-temporelle importante des
teneurs en métaux dans les eaux de ruissellemagoft® 1999, Rubaat al. 2004, Silvia-
Castellvi et al. 2005]. Mais ceux-ci présentent une certaine ubdgan milieux urbain et
routier.

Rocher [2003] a relevé dans la littérature les doesa de variations suivants,
caractéristiques de milieux urbanisés des paysaid N

Zn (236-603 pgt) > Cu (63-144 pg') > Cd (0,5-6,4 pgl)

“ Le plomb est également présent & des concentsaéitavées dans les sols de surface des bassiasétét
abondamment étudié. Mais :

- les apports en Pb diminuent en France depuis lditdon de I'essence plombée ; on observe donc
une diminution des apports ;

- il est particulierement peu mobile, en particufieu soluble [Gerritse et Van Driel 1984, Chartier e
Couillard 1997...]. Février [2001] a montré une réimm totale du plomb dans le sol fluvio-glaciair@aaire
d’'un bassin d'infiltration dans la région lyonnaise
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A-2-2-3 Les matieres en suspension des eaux pluviales

Les eaux pluviales sont riches en matieres en ssgpe (MES), déposées par temps
sec ou arrachées par la pluie [Ruledral. 2004, Salvia-Castellvet al. 2005 ...]. Les pluies
violentes, plus particulierement, engendrent dekinres importants tres concentrés en
matieres en suspension [Aucharova et Khorgiabs].

En particulier, en milieu urbain, le zinc, le cuavet le cadmium sont dans les eaux pluviales
associés a des particlidBurand 2003, Rubast al. 2004, Crabtreet al. 2004, Crabtreet

al. 2005, Karlsson et Viklander 2005, Aucharova et Klebn2005, Bécheet al. 2005, Durin
2006].

Rubanet al.[2004] ont noté par ailleurs que les matieresumpansion, le zinc, le cuivre et le
cadmium sont tres majoritairement apportés penkgnpluies, et non dans les effluents de
temps sec. Ces apports sont donc eux aussi canéqgoar les conditions météorologiques et
inhérentes aux bassins versants.

D’une part, la matiere particulaire constitue untear de la pollution qui pénetre dans
les bassins d'infiltration ; d’autre part, ces inauxquelles sont éventuellement associés des
polluants, participent au colmatage des systemaslaation. L'occurrence et la distribution
granulométrique des fines dans les effluents doidenc étre prises en compte pour étudier
les flux et le devenir des métaux lourds.

Ainsi, le sol de surface des bassins est contiennlht enrichi en matiére organique et
en pollution inorganique sous diverses formes dométriques. On aboutit donc a un
compartiment de granulométrie fine, trés organigude teneurs en métaux importantes. Les
particules fines, exogénes ou générées par laispl@me, sont suspectées d’étre un vecteur
de mobilité pour les polluants lors de linfiltrati.

En particulier, le Laboratoire des Sciences de\JiEmnement, dans le cadre de 'OTHU,
s’intéresse au transfert des polluants solublegssbciés aux particules dans la zone non-
saturée en eau du sol. Parmi les particules, Eesbmpartiment colloidal qui depuis deux
décennies force l'attention de la communauté sigme : les colloides sont tres abondants
dans les milieux naturels, sont de par leurs péb@sisurfaciques susceptibles d'interagir avec
les polluants métalliques, et sont du fait de lpetite taille particulierement mobiles. lls
remplissent donc toutes les conditions pour facilg transfert des contaminants dans les sols
[Ryan et Elimelech 1996].

® A notre connaissance, seuls Gaial.[2005] insistent sur la prépondérance de la pHessoute (95% pour Zn,
80% pour Cd et Cu). Pour Pagotto [1999], dans &s ale ruissellement du domaine routier, Cd esbsur
associé aux particules, Zn plutdét dissous. Cesptixees soulignent que cette caractéristique démendassin
versant et du temps de séjour, et évolue au céumsédénement pluvieux.
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A-2-3 Colloides et transfert facilité
A-2-3-1 Définition et propriétés

Les colloides sont communément définis par lelletdia chimie physique définit les
colloides comme des sphéres de diamétre compris #mm et 1 um [Stumm 1993, Mercier
2001, Totsche 2004]. Ce sont de petites particadéides, trés peu solubles, qui ne sont que
faiblement sensibles aux forces gravitationnelleies ne sédimentent pas et restent en
suspension dans un fluide [Laegdsmahdl. 1999, Denaixet al. 2002]. lls constituent donc
une sorte de troisieme classe granulométriqueéssientre la phase dissoute et la phase
particulaire. lls sont en pratique trés variésres$ peu sphériques, si bien que d’'un point de
vue opérationnel et dans le cadre des sciencemanementales, leur définition a été étendue
aux particules dont I'une des dimensions peutrattei 2 a 10 um [McCarthy et Zachara
1989, Totsche 2004, Kanti Sen et Khilar 2006].

Lors de linfiltration dans un milieu poreux, leslioides sont donc suffisamment petits pour
pouvoir étre potentiellement transportés a traleqsorosité du sol, en étant moins soumis a
la filtration que les particules plus grossierestfthe 2004]. D’autre part, contrairement aux
substances dissoutes, ils ne diffusent pas dasslésiypores mais seulement dans la porosité
hydrologiqguement active (biopores, pores inter-ggt® et fissures) ; ils sont charriés dans les
chemins préférentiels et sont exclus des plusspptites et des pores les plus tortueux [Ryan
et Elimelech 1996, Kretschmar et Sticher 1998, hatet al. 2004]. Enfin, dans le pore, le
profil des vitesses est parabolique : la propagatst plus rapide dans I'axe du pore et quasi
nulle sur les bords (écoulement de Poiseuille).t@mement aux solutés, les colloides sont
principalement transportés au centre du profil desse [Février 2001]. C’est pourquoi ils
sont susceptibles de se déplacer plus rapidemestlda milieux poreux que les traceurs de
'eau (Figure A-4) :

O Colloides

I:l Porosité inaccessible
aux colloides
(exclusion par la taille

' Flux parabolique

Figure A-4 : Le transfert accéléré des colloides

De plus, en raison de leur petite taille, les ddiks se caractérisent par leurs propriétés
de surface plutdét que par leur masse [Totsche 200d]possédent une tres grande surface
spécifique et un nombre important de groupes fonotls surfaciques, qui leur conférent une
réactivité importante [Ryan et Elimelech 1996, Ldsgandet al. 1999, Sigget al. 2000,
Citeauet al. 2001, Denaixetal. 2002]. C’est pourquoi ils sont susceptibles déeseavec les
polluants [McCarthy et Zachara 1989, Merai¢ral. 2001, Deberdéet al. 2002, Denaixet al.
2002, Hofmann et Christ 2004], en particulier cepud sont peu solubles et qui ont un
coefficient de partition entre sol et eau élevéeg@gsmanddt al1999].

Ainsi, la combinaison de leur mobilité et de ledagctivité confere aux colloides la
possibilité de participer au transfert facilité degtaux lourds dans les sols [McCarthy et
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Zachara 1989, Jacobsenal. 1998, Laegdsmanekt al. 1999, Denaixet al. 2002], c’est-a-dire

a 'augmentation et a I'accélération du transfess anétaux. Seule leur prise en compte a
permis d’expliquer des temps de transfert tresteaur des distances importantes observées
in situ, dans le cas des radionucléides puis des métaisxdes études en laboratoire ont par
la suite confirmé que les colloides étaient caablaccélérer et d’augmenter la migration
des polluants, et que ce transfert facilité pousieé prépondérant par rapport au transfert
soluble [McDowell-Boyeret al. 1986, McCarthy et Zachara 1989, Saiers et Hornb&rg@o,
Guinéet al.2004].

Ainsi, tandis que I'on considérait jusqu’a lors fegtaux comme partitionnés entre une phase
solide immobile et une phase aqueuse mobile, lherebe s’est axée sur I'étude des
colloides, solides mobiles dans la phase liquide.

A-2-3-2 Les colloides du sol : origine, abondance et divers

Dans un sol, les colloides peuvent soit étre appoit la surface par les eaux de
ruissellement, soit émaner du sol lui-méme : ilstsalors créés a lintérieur du sol ou
détachés de la matrice [McGechan et Lewis 2002].

Les colloides présents dans les milieux naturelst stonc de natures variées,
organiques et minérales : ce sont principalemesntdebonates, de la silice, des argiles, de la
matiere organique naturelle (composants macromialiées de matiere organique naturelle,
matiere organique morte et bactéries) et des oXygdroxydes [Kretzschmar et Sticher 1997,
Laegdsmand 1999, McGechan et Lewis 2002, Totscbé, Xanti Sen et Khilar 2006]. lls
présentent donc une grande diversité de propndtgsico-chimiques et structurelles.

lls sont formés par abrasion, précipitation, digsoh d'agents cimentant,
humification, et enfin biogénése pour le cas palitc des colloides bactériens [Totsche
1994, Kretzschmar et Sticher 1997]. Leur mobilmatest gouvernée par des modifications
chimiques ou hydrodynamiques de I'eau du sol, gtriaéne des phénomenes d’abrasion, de
dispersion/floculation, par les mouvements a liifstee air-eau et par la diffusion depuis les
agrégats des pores internes [Totsche 2004]. Il donc abondants, semblent méme
constituer unpool renouvelable, infini, dans les systémes natureEedgdsmandet al.
1999, Rousseau 2003].

A-2-3-3 Conditions de transport facilité

Trois conditions doivent étre remplies pour qu’aiy un transfert facilité des métaux :
(i) des colloides doivent étre présents, (ii) l&tanx doivent s’associer a ces colloides, et (iii)
les couples colloide-métal doivent étre transpdi@sn et Elimelech 1996]. Donc seuls les
contaminants trés peu solubles qui se sorbentfaeiht sur les solides vont étre affectés par
le transfert facilité par les colloides. De plussgolluants associés a des colloides peuvent
étre détectés sans que ce soient ces colloidesianti été responsables de leur transfert en
amont (comme Ryan et Elimelech [1996] le rapporpentr Ie**'Cs sur le site de Tchernobyl,
par exemple).

Kretschmar et Sticher [1997] et Grolimuatial. [1998] ont observé deux différences
entre le transport des colloides et celui d'unduaconservatif :
- la percée des colloides est plus précoce que delteaceur : leur transfert peut étre
acceléré ;
- seule une fraction des colloides injectés sontp&es en sortie de colonne : leur
transfert n’est pas conservatif.
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En effet, les colloides sont particulierement disples, on I'a évoqué, pour le transfert dans
les macropores. Leur migration dépend ensuite dgxiptés du sol et des variations subies
par le systeme. Cependant, la mobilisation effectides colloides n’'implique pas
nécessairement un transfert ultérieur, car celwesti limité par le dépbt plus ou moins
réversible des particules dans certains pores, dijminue la permeéabilité du milieu
[McDowell-Boyer et al. 1986]. La revue de Kanti Sen et Khilar [2006] sgué tout
particulierement le réle que les colloides peuyjener dans I'obstruction des pores et le
colmatage du sol, et dans I'immobilisation subsétpiales polluants associés. Ainsi, les
interactions des colloides avec la phase solideiiit la structure et la porosité du sol, mais
également ses propriétés de surface [Totsche 2004].

La mobilisation des particules, leur dépb6t et leagrégation ont généralement lieu
simultanément ; I'importance relative de ces tpiscessus dépend des conditions chimiques
et physiques du systemea mobilisation, le transport, et le dép6t desipales colloidales
sont encore peu compris, si bien qu'il est diféaile prédire I'importance du transport facilité
par les colloides sur des sites contaminés, c'dateade déterminer si le transfert des
colloides résulte en un transfert ou une immolibtsa facilité(e) des polluants liés
[Kretzschmar et Sticher 1998, Totsche 2004]. Omepardonc de transport « associé » plutot
gue « facilité ».

A-2-3-4 Le transfert associé des bactéries

Les bactéries sont des étres vivants unicellulaines représentent une proportion
importante des interfaces exposées au fluide demssdls [Feiret al. 1997]. La plupart
mesurent entre 0,5 et 2 um [Marshall 1980, McCaghyachara 1989] : ce sont donc des
colloides organiques. Parmi les colloides rencenti@ns les sols, les bactéries forment un
compartiment original, car les processus biologsgele métabolisme influencent a la fois
leur réactivité vis-a-vis des métaux et leur trartsf

De facon générale, dans la zone non-saturée endeawsol, les populations
microbiennes sont tres diversifiées [Skipgdral. 1996]. Elles participent activement au
fonctionnement du sol, par leurs activités enzymqess et respiratoires, leur réle dans la
fixation de I'azote, la nitrification et les cyclek carbone, de I'azote et du phosphore, la
dégradation de la matiére organique et les tramsfttons bio-géochimiques des minéraux
[Marshall 1980, Rebillard et Torre 1993, Schudinal. 1995, Valsecchet al. 1995, Bolteret
al. 2002].

Les populations bactériennes dépendent de I'adiitgset de la disponibilité du substrat, qui
induit des stratégies de conquétes des surfacegotepétitions ou des synergies entre elles,
eventuellement la lyse de certaines populationgp[gk et al. 1996, Beveridge 1997]. On
observe une grande variabilité spatiale de la titjpar des populations bactériennes (en
fonction du type de sol et de la profondeur), engerelle (en raison des variations
environnementales) [Skippet al. 1996]. Les bactéries sont en particulier abondaatéa
surface des sols, généralement active et richalestrat.

A l'inverse, elles sont elles-mémes influencéeslpampropriétés de la matrice et par
les conditions environnementales, comme la présdaaeutriments et la teneur en eau, qui
modulent leur activités [Skippet al. 1996].

En particulier, la microflore du sol interagit avlss métaux. Les bactéries ont besoin de
certains métaux en tant qu’oligo-éléments, mais teviennent toxiques a partir d’'un certain
seuil et sous certaines formes. Les métaux ontffeh sur la croissance, la morphologie et
I'activité (respiration, dégradation, minéralisatia) des microorganismes [Schulet al.

1995, Roane et Kellogg 1996]. En patrticulier, lastbries utilisent davantage d’énergie pour
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se maintenir, au lieu de se développer, et consahrators moins de carbone: la
minéralisation de la matiere organique diminue $dathiet al. 1995, Schuliret al. 1995].
Dans les sols de surface des bassins d’infiltratfortement contaminés, les populations
bactériennes présentes sont donc celles, parnbdetgries autochtones et celles qui sont
apportées par les eaux de ruissellement, qui ont résister et s’adapter aux
conditions extrémes : pollution continuelle, sdéri élevées, périodes importantes de
dessiccation... Ce sont des stratégistes K, moinsitdes aux toxiques que les stratégistes r
[Kozdroj 1995]. Elles sont donc plus abondantesdfér et al. 1996], mais probablement
moins diversifieées [Schuliat al. 1995, Roane et Kellogg 1996, Almeisal. 2004].

En raison de I'effet toxique des métaux, une s@ecpuis une adaptation et des mécanismes
de résistance des populations bactériennes s’dpéeers les sols pollués : les bactéries
restantes sont moins sensibles aux apports deaptdljiValsecchet al. 1995, Schuliret al.
1995, Doelman 1995, Roane et Kellogg 1996, DiazifRaegt Baath 1996, Almast al.2004].

En réponse a ce type de stress, les microorganisuets par exemple capables de
changements morphologiques : en sporulant ou erela@vant une protection via la
membrane lipidique, ils forment une barriére physiga l'instar des champignons qui
accroissent leur production de mélanine extracgtiellface a une contamination au cuivre
[Mowll et Gadd 1984, Gadd et Mowll 1985, Gadd et®Rmme 1988, Roane et Kellogg 1996].

Les colloides bactériens peuvent également imnsebiles métaux : on parle alors de
« biosorption » [Beveridge et Murray 1980, Feinal. 1997, Ledin 2000]. Ce terme désigne
la rétention des métaux par la biomasda divers mécanismes physico-chimiques,
essentiellement dus aux propriétés surfaciquegeikgs des bactéries (groupes fonctionnels,
charges de surfaces...).
Une partie de ces processus reléve également delop@ement d’une résistance de la part
des microorganismes. Welp [1999] a ainsi obsenelgwcapacité des métaux a étre adsorbés
était positivement corrélée a leur toxicité : lapsion et I'immobilisation des meétaux
constituent donc un procédé efficace de détoxitioat

Les deux premieres conditions énoncées par RyaRlietelech [1996] pour le
transfert facilité sont donc réunies : les bacgfiment un compartiment abondant et réactif
des sols de bassins d'infiltration. Le devenir ohétaux adsorbés a la surface des bactéries est
alors lié a celui des organismes eux-mémes : legh@as sont susceptibles de faciliter et
d’accélérer le transport des contaminants en mp@neux, en les biosorbant avant de migrer
[Bellin et Rao 1993, Ledin 2000, Guirgt al. 2003]. Cependant, dans les sols, peu de
microorganismes sont libres ; la plupart sont das®iou emprisonnés dans de petits pores ou
dans des culs-de-sac [Skipgeral. 1996, Ledin 2000]. Ainsi, de méme que pour letotdés
de facon générale, les bactéries peuvent dimineeqguantité de métaux transportés
[McDowell-Boyeret al. 1986, Ledin 2000, Guingt al2003].

Enfin, les systémes d’assainissement contiennenbadetéries pathogenes [Chelaho
al. 1995]. L’étude de la mobilité des microorganisress donc également justifiée vis-a-vis
des risques de contamination biologique de la napps-jacente.
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A-3  Obijectifs et problématique

A-3-1 Originalité de I'eétude

La rétention et le transfert des métaux lourdsest eblloides dans le sol des bassins
d’infiltration dépendent d’une part des caractégists inhérentes au sol lui-méme, et d’autre
part des variations chimiques et hydrodynamiquedadsolution de sol, induites par les
conditions environnementales.

La zone non-saturée (en eau) du sol est un mileeux triphasique, constitué d’'une
phase solide et de pores dans lesquels se trounernghase liquide et une phase gazeuse. Ces
phases sont en équilibre et interdépendantesyraeft le milieu poreux dans son ensemble.
La dilution par la pluie, la concentration par Eforation, et les variations horizontales et
verticales de la phase solide engendrent de gramdeasations spatio-temporelles des
conditions chimiques et hydrodynamiques [Kanti ®erKhilar 2006]. De ces interactions
permanentes dans le sol et avec I'environnemeunltteésne matrice complexe et hétérogene.

Les bassins d'infiltration se caractérisent airai pne large gamme de surfaces et
d’interfaces : solide-liquide, gaz-liquide, liquitiguide (Ex: eau-huile) et solide-gaz
[Marshall 1980]. En particulier, la présence d’eird’'une interface air-eau, inexistantes en
milieu saturé en eau, induisent des flux préféedmtet des mécanismes de transport de la
matiere soluble et colloidale ou particulaire diéfits de ceux mis en jeu dans la nappe
[Marshall 1980, Kanti Sen et Khilar 2006]. Les natetions entre I'eau, les solutés et la
surface des particules deviennent de plus en pipsrtantes quand le sol seche [Nielstn
al. 1986]. La zone non-saturée reste donc plus d#fieilcomprendre que la zone saturée,
d’'un point de vue du transfert aqueux [Nielstral. 1986], et du transport des colloides et
leur impact sur les métaux [Kanti Sen et Khilar @0CElle se situe a la frontiere entre
plusieurs disciplines scientifiques, telles quesl@iences du sol, la géochimie, I'hydrologie ou
encore la microbiologie appliquée aux sols [Nielstal. 1986].

Des travaux antérieurs ou en cours realisés auda®E le cadre de 'OTHU ont porté
sur des expériences et des mesureagu et en milieu modele. Ils ont permis d’améliorer :

- la connaissance des caractéristiques biologiquelsysico-chimiques des horizons de
surface des bassins [Neto 2003, Bedgllal. 2003, Bedellet al. 2004, Winiarski et al.
2006...];

- la compréhension du comportement hydraulique dessif@ [Février 2001,
Lassabatére 2002, Goutalagtdal. 2005, Goutalandt al. 2006] ;

- I'évaluation de la capacité de rétention des méfidxrier 2001] et des bactéries
[Muris 2004] de la zone sous-jacente (Horizon Bysiaque les mécanismes pouvant étre
impliqués.

D’autres laboratoires impliqués dans 'OTHU ont triloué a appréhender le fonctionnement
des ouvrages d'infiltration, ainsi que I'étude deffluents en entrée et en sortie de ces
systémes.

Les connaissances acquises par la communautée isgient enfin, quant au transfert des
métaux et a la mobilité des colloides s’appuientd®s expérimentations en milieux modeles
et en conditions maitrisées. Les horizons de sairdi@s bassins sont en revanche des matrices
originales, polluées, enrichies sous l'influences @pports dus aux eaux de ruissellement
d’'une grande diversité d’éléments réactifs minéretusrganiques (dont bactériens).
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La présente étude se propose par consequent dabbadpect dynamique de la
mobilisation et du transfert des métaux lourds (€d, Cu) et des colloides (en particulier
bactériens) dans le sol de deux bassins d’infitinat’eaux pluviales de I'Est lyonnais. Elle
porte sur un matériau complexe, en conditionsstesj dans la zone non-saturée, et s'attache
a évaluer linfluence des parametres environnensensarr le transfert. Il s’agit d’'une étude
pluri-disciplinaire, qui couple des approches physs, chimiques, hydrologiques et
microbiologiques de la mobilité des métaux lourdeslla zone non-saturée.

A-3-2 Objectifs

La notion de transfert implique (i) la libération(g) la mobilité ultérieure des métaux
et des colloides, et (iii) les parametres qui msvgrnent.
La complexité des matrices considérées nous oldliges considérer comme des « boites
noires ». Ce manuscrit ne considérera donc quartanmobile des éléments considérés, dans
des conditions chimiques et hydrodynamiques réaligiropres aux bassins d'infiltration
étudiés.

Les objectifsscientifiquessont donc :

a) I'étude de la libération de la fraction mobile daoz du cuivre et du cadmium depuis
le sol de surface des bassins d'infiltration (HonizA) ; mais aussi des colloides (dont
bactériens) et des principaux €léments réactifsy dfevaluer leur implication dans la
mobilisation des métaux ;

b) la compréhension des mécanismes bio-physico-chesiguépondérants de transfert
et de rétention des métaux et des bactéries dassl Isous-jacent (Horizon B) dans des
conditions hydrodynamiques et physico-chimiqueigtes ;

c) I'évaluation de l'influence des conditions envirenmentales : chimiques (niveau de
force ionique, type et valence des cations) et dggitamiques (intensité et durée des
évenements pluvieux, cycles d’alternance séchagrdification).

Cette approche nous permettra également de répahndcertaines attentes des
gestionnairesdes bassins d'infiltration. On se propose d’évalaecapacité épuratoire des
ouvrages, la qualité de leur protection vis-a-vwissdl et de la nappe phréatique. Il s’agit donc
de résultats propres a la compréhension du fonatiment des bassins dans des conditions
réalistes, visant a une éventuelle améliorationsgieemes d'infiltration étudiés.

D’un point de vueméthodologique enfin, ces questions sont abordées a différentes
échelles d’approche, de complexité et de difficdkémise en ceuvre croissante. Les différents
horizons considérés sont tout d’abord caractédaés point de vue physique, chimique et
microbiologique. Pour étudier l'influence des v#das de la composition chimique des
effluents sur le sol de surface des bassins (Hor&p nous nous appuyons sur des tests
simples, faciles a mettre en ceuvre. Puis de Pelitdennes sont utilisées pour étudier
'influence des parametres hydrodynamiques sur tbilisation depuis les horizons de
surface. Enfin, la superposition des Horizons ABetest reproduite dans des Grandes
Colonnes, afin d’évaluer le r6le du sol sous-jacehtde simuler I'influence des parametres
hydrodynamiques sur le transfert, par la simulatimme succession d’évenements pluvieux.
La Figure A-5 illustre ce plan expérimental, leffé@ents niveaux de complexité engendrés,
et les différents temps de contact reproduits :
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- Echelle (corrélée a la difficulté de mise esuvre)
>
Désorptions Petites Colonnes Grandes Colonnes
Temps
de () O
contact i
ong ) ==
orizon
S N_ S
- ce s Horizon A
Temps Tests d'instabilité - _
Horizon E
de Hori ¢
contact m|7
modéré ~—
Etude de l'influence des Etude de l'influence des paramétres
parametres physico-chimiques hydrodynamiques (temps de contact court)

Figure A-5 : Plan expérimental et présentation degssais mis en oeuvre

A-3-3 Organisation de I'étude bibliographique (B) : rétertion et
transfert dans la zone non-saturée des sols

La migration des polluants et des colloides estdmuvernée par le flux d’eau et par
le comportement propre des substances présentasd&riet al. 1978]. Dans la zone non-
saturée, elle dépend de la résultante entre :

- leur rétention dans le sol, qui offre des barriepbysiques, physico-chimiques,
biochimiques [Peaudeceet al. 1978], dans ou sur la matrice solide ou aux intedaair-
eau ;

- leur transfert, opéré par I'eau du sol : il y angfert des métaux lorsque ceux-ci sont
transportés par I'eau, sous forme dissoute ou'ipggrimédiaire des particules colloidales.

La nature du sol influence donc la mobilité des augtde par son organisation

physique, qui régit le transfert de la solutiorsdeet le transfert par celle-ci (§ B-1), et de par
sa composition, qui gouverne la rétention et l@rition des métaux dans le sol (8§ B-2).
Enfin, la partie B-3 traite du transfert colloidelest-a-dire a la fois du transfert des colloides
eux-mémes et de la possibilité de transfert desumdiés a une phase solide mobile dans la
phase liquide.
Nous replacerons ces connaissances par rappodaaastéristiques physiques, chimiques et
biologiques des matrices étudiées, et nous ineistesur I'influence des conditions chimiques
et hydrologiques influencant le transfert des métudes colloides, et les interactions entre
métaux et colloides.
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B-1 La zone non-saturée des bassins d'infiltration et le
transfert de solutés

Le sol est un milieu poreux triphasique : il eshgtttué d’'une phase solide, et de pores dans
lesquels se trouvent une phase liquide et une plj@seuse et par lesquels s’écoule 'eau,
vecteur de la pollution lors de linfiltration dafgszone non-saturée. Le transfert dépend donc
en premier lieu de I'organisation du milieu physglans lequel s’effectue le transfert (8 B-1-
1), du transfert de l'eau dans des conditions raturées en eau (8 B-1-2), et du
comportement des solutés transportés par 'eauS8B

B-1-1 Organisation physique du sol
B-1-1-1 Structure et texture de la matrice solide

L’'organisation physique de la phase solide du sblgralifiee par les notions de

structure et de texture. La structure du sol trablorganisation des éléments solides dans
I'espace, leur agencement les uns par rapport angsaet leurs liaisons. Cette notion dépend
directement de I'occurrence des lacunes, de IdB#gjrégation du sol et de sa compacité.
La texture du sol est définie par la proportion défrentes classes granulométriques. La
fraction la plus grossiere est constituée de aaillade graviers, de racines (de diamétre
supérieur a 2000 um) ; les particules plus fined sabdivisées en sables (entre 50 et 2000
pum), limons (entre 2 et 50 um) et argiles (de diaen@férieur a 2 pm) [Duchaufour 1995].

Dans les bassins d'infiltrations, ces caractéussysont tres différentes pour la couche de
surface (Horizon A) et pour le sol originel réceptéHorizon B). Ce dernier est de texture
sableuse, formant une structure élémentaire, péatie, tandis que I'Horizon A est de texture
fine, car enrichie en particules contenues danedex pluviales. Le sol de surface posséde
donc une structure fragmentaire et des pores tle taduite : les colloides et la matiére
organique jouent en effet un réle de ciment, etiean le sol agrégé et assez compact (Figure
B-1).

Qs 0P oy P .
‘%ﬁﬁﬁt&“%ﬁggﬁvﬂﬁﬂggﬁ > Horizon Q sables

o ol e A
%Qiau"t‘g ..-: ) @ limon

argile

Horizon matiére organique

‘.0““.“‘0‘ B et colloides

~—

lacunes

Figure B-1 : Structure et texture des Horizons A eB (en 2 dimensions)
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La structure et la texture déterminent donc l'assatdu sol, et conditionnent par la

I'organisation des vides, des pores, qui sont rem@é gaz et deau, et dans lesquels
s’effectue le transfert. La proportion du volumevities par rapport au volume total définit la

notion de porosité volumique ou volume poral. Magsle la fraction de la porosité accessible
a I'eau participe réellement a I'écoulement ; cetteosité effective dépend de la distribution
de la taille des pores et de leur contirfuité

On distingue, en fonction de leur diamétre, les noyaares, les mésopores et les
micropores.

- la macroporosité est la plus grossiére. Les macesppeuvent étre formés par des
racines ou des vers de terre (ils sont alors tedses et persistants dans le temps), dus a des
gonflements/dégonflements successifs (fissuresaguélements) ou a I'exploitation agricole
[Kutilek 2004]. lls constituent donc la porositéiedice, ou se déroule I'essentiel du transfert
de I'eau [Musy et Soutter 1991, Laegdsmandal. 1999], c’est-a-dire un réseau dans lequel
I'eau s’écoule rapidement et de fagon gravitaire ;

- la microporosité (ou porosité capillaire) correspp@nla fraction du systeme poral de
faible diametre des orifices, ce qui leur conféae plropriété d’empécher I'écoulement
gravitaire de I'eau [Musy et Soutter 1991]. L'eatcuele plus lentement, il y a davantage
d’échanges aux interfaces mettant en jeu a laldosolution de sol, des solides et des gaz
[Février 2001]. L'interface entre l'air et I'eau tesin ménisque capillaire (d’ou la
terminologie), tandis qu’elle est plus plane dassrhacropores [Kutilek 2004].

Le passage de I'eau dépend également de I'ouvealgeores et de la continuité du réseau
poral. Il existe en effet des pores totalement &xnmnaccessibles, ou finissant en culs-de-sac,
qui ne permettent pas le passage de lI'eau. Enursigduré en eau, on subdivise ainsi la
microporosité en deux catégories: les pores nmfsicou texturaux, qui sont isolés a
I'intérieur des agrégats du sol ; et les porescairaux, situés entre les agrégats du sol [Musy
et Soutter 1991]. On peut situer la frontiere ené® deux classes autour de 15-30 um
[Kutilek 2004].

Différents auteurs ont tenté d’attribuer des plagewvaleurs aux diametres des pores
pour chacune de ces classes [Février 2001, Kuékd4, Sasakt al. 2006...]. On peut
considérer que la limite entre micro- et macropibéose situe autour de 30-60 pm [Musy et
Soutter 1991]. Dans la pratique, ce n’est pas l@amtiameétre du pore qui importe, mais le
régime hydraulique qui en découle : I'écoulementeleu s’effectue essentiellement dans les
macropores et dans les micropores structuraux Iu®004], que dans ce manuscrit on
désignera plus simplement par la suite sous leg@len macroporosité ».

On définit par conséquent la porosité de drainagegmme la proportion de la porosité
pouvant participer a I'écoulement :

Volume (macroporogé) ,
U= v Equation B-1
t

ou V; est le volume total du sol.

K décroit avec la texture du sol. Elle vaut 20 & 3fans des sables moyens a grossiers,
guelques pourcents dans un sol argileux [Musy att&01991].

Enfin, dans la zone non-saturée, tous les porenepas remplis et certains ne participent
pas a I'’écoulement. On distingue donc la fractian ld macroporosité concernée par

I’écoulement comme étant la « macroporosité active

® Donc également de I'histoire du sol (formatiorriations de teneurs en eau...).
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B-1-1-2 L’occupation de I'espace poral, lieu du transfert

L’espace poral constitue donc un réseau, plus ansmelié, dans lequel s’effectue le
transfert. Le volume, la distribution de la porédiiu sol et son interconnectivité déterminent
I'état de I'eau dans le sol et son transfert [Sasall. 2006]. Dans la zone non-saturée, I'eau
liquide est présente sous trois formes, définiedoeetion des forces d’attachement a la
matrice solide, qui dépendent de I'épaisseur da dileau [Boussetta 2000].

L’eau dite « adsorbée » ou « hygroscopique » forme mince pellicule irréductible qui
adhere trés fortement aux solides (forces d’adgorptElle représente une fraction plus ou
moins importante de I'eau du sol en fonction deaaaristiques physiques : égale a 1 % dans
les sables, elle peut atteindre 17% du volume ttdak des argiles [Boussetta 2000]. L’eau
« capillaire » est quant a elle située dans lassgatires du sol, immobile mais attachée moins
fortement, par le biais des forces capillairesal/@dsorbée et I'eau capillaire sont donc liées
a la matrice solide. Par opposition, lorsque leréledge saturation (soit la proportion de la
porosité occupée par I'eau) augmente, I'eau « bbi@u « gravitaire » est la fraction qui
s’écoule sous l'action de la pesanteur a traverpdees les plus grossiers (forces gravitaires).
C’est donc cette derniére qui assure le transtestablutés et des particules, si la teneur en
eau devient suffisante

Cette approche permet de différencier les diff@®ntorces (d’adsorption, capillaires,
gravitaires) qui agissent sur les liaisons entrsolation de sol et la matrice. Cependant, il est
important de souligner la continuité entre cesédédhtes fractions [Musy et Soutter 1991] :
dans les macropores, I'eau est formée d’'une codédewu stagnante et du flux gravitaire
[Jacobseret al. 1998], tandis qu’elle est liée plus fortement dansicroporosité.

Enfin, dans la zone non-saturée, la phase gazegsp® la fraction de I'espace poral
qui n’est pas occupée par I'eau (Figure B-2). Efieconstituée de I'air de I'atmosphére et des
gaz issus de l'activité de dégradation des orgagsswivants. Il s’agit en particulier d’azote,
d’'O, et de CQ en milieu oxique [Février 2001], mais aussi dg €0,, CH,, H,S, dans les
sols en milieu anoxique [Marshall 1980].

Matrice solid Gaz
Eau gravitair

flux Eau adsorbée
2 | Eau capillaire

Micropore totalement Macropore partiellement
rempli d’eau rempli d'eau

Figure B-2 : Types d’'eau et occupation de I'espag®oral en milieu non-saturé
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La fraction de volume de sol rempli par I'eau défia teneur volumique en edu
V. ) .
0= V—W (cm®.cm®) Equation B-2

t
ou V,, est le volume d’eau et \e volume total du sol.
A I'extréme, la teneur volumique en eau varie dente :
- une valeur minimale, la teneur résidudljelorsque le flux est nul et que ne subsiste
que I'eau adsorbée ;

- et une valeur maximale, la teneur en eau a satardti Cette derniére est
théoriquement égale au volume poral (porosité vajue), mais dans les conditions
naturelles, un sol ne parvient jamais réellemesdtaration, car de I'air reste occlus dans des
poches ou dans des culs-de-sac [Musy et Souttd].199

B-1-2 L’écoulement en milieu poreux non-saturé : les
parametres hydrodynamiques du sol

B-1-2-1 La charge hydraulique

Dans la zone non-saturée, le transport des flusdésessentiellement vertical, alors
gu’il est horizontal dans la nappe [Kanti Sen etil&h2006]. Les particules d’eau sont
soumises a une énergie cinétique et une énergiatmte. Compte-tenu de la taille restreinte
des pores, les mouvements sont suffisamment lentisque I'on puisse négliger le premier
terme. Pour le second, on distingue le potentiehatgue (d0 a des différences de
concentrations en soluté), le potentiel électrodaium, le potentiel thermique, le potentiel
gravitationnel et le potentiel de pression [Niele¢ral. 1986, Musy et Soutter 1991, Février
2001], mais I'influence des potentiels osmotiqueciique et thermique dans les processus
de transfert est généralement faible [Musy et 0d#991].

Le potentiel gravitationnel représente I'énergie’ilgtaut fournir a I'eau pour

combattre les forces de gravité [Musy et Soutté1] Hillel 19987 :
E, =p,-02 (Pa) Equation B-3

ol pw la masse volumique de I'eau (kg®jret g I'accélération de la pesanteur (A).5z est la
hauteur de I'eau par rapport a un niveau de rééérém).
La phase liquide est considérée ici comme homoggniecompressible ; le potentiel de
gravité peut donc s’exprimer sous la forme pluspéérd’'une énergie par unité de poids,
exprimée en J.N soit en métres. La charge de gravité devient donc

=7 (m) Equation B-4

De méme, le potentiel de pressigrs’exprime sous la forme d’'une charge (en métres)
par rapport a la pression atmosphériggie P

w —_ I:)W - PO
£,-9

(m) Equation B-5

ou R, est la pression de I'eau.

" Les énergies et les potentiels sont ici expringupité de volume.
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La pression de I'eau est supérieure a la presdimosphérique en conditions saturées et
inférieure en conditions non-saturées [Niels¢ral. 1986, Musy et Soutter 1991, Hébrard-
Labit 1998]. Deux domaines de variation du potérdie pression sont donc différenciés.
Dans la zone saturée, le potentiel de pressionrestvaleur positive provenant de la pression
hydrostatique de la colonne d’eau. Dans le cas@®he non-saturée, en revanche, la teneur
en eau étant inférieure a la porosité du sol, l'estyplus ou moins attachée aux particules par
les forces décrites dans le paragraphe précédeekiste donc a linterface air-eau une
tension superficielle, qui détermine la relationrera pression de l'air et celle de I'eau. Le
potentiel de pression est alors di aux effets aisdin autour des particules solides et aux
effets de capillarité dans les pores [Musy et 20Uit991].

En raison de l'assujettissement a la matrice, ateade « potentiel matriciel ». On utilise
aussi couramment le terme de «succiolCest une valeur négative qui diminue avec
'augmentation des forces de capillarité et d’aggon (sa valeur absolue augmente).

La charge hydraulique totale en milieu non-satwtédenc H =y + z, ou z est la cote
du point considéré (orientée positivement versdethety est le potentiel matriciel. Notons
que le potentiel matriciel et le potentiel gravaahel peuvent par conséquent étre
antagonistes [Hébrard-Labit 1998].

Le potentiel gravitationnel intervient surtout lgue les pores sont saturés, ou si une lame
d’eau se développe a la surface du sol ; sinorst ¢éepotentiel de pression qui intervient
principalement [Duchaufour 1995].

B-1-2-2 Relation succion-teneur en eau

La variation spatiale du potentiel de pressionagttion de la teneur en eau permet de
décrire la dynamique de la phase liquide danslleescexprimant les variations des forces de
capillarité et d’adsorption en relation avec laet@nen eau.

D’apres ce qui précede, ce sont les forces capdlajui prédominent a des faibles succions
matricielles (teneur en eau importante), les fordémdsorption a des fortes succions
matricielles (teneur en eau faible) [Musy et Sout&@91]. D’aprés les lois de la capillarité, les
pores qui retiennent I'eau ont un diametre d’aupdns élevé que la succion est proche de 0
[Fiés et Castelao-Gegunde 1996, McGechan 2002].

Ces forces étant dépendantes de l'organisatiomldiésrite plus haut, la forme de la relation
v(6) entre le potentiel de pressiap) [t la teneur volumique en edl) st une caractéristique
de chaque sol, connue sous le nom de « courbet@astique d’humidité du sol ».
Typiquement, dans un sol de texture sableuse ginfraté comme I'Horizon B, I'eau peut
s’écouler facilement, elle est donc peu attachi@endatrice : la succion n’est élevée que pour
de trés faibles teneurs en eau, varie peu lorsjtenkeur en eau augmente, et chute enfin tout
a fait pres de la saturation. Dans I'Horizon A remanche, plus fin et plus agrégé, la succion
varie plus fortement dans tout le domaine de vanatle la teneur en eau; elle est en
particulier trés importante aux faibles teneurgan (Figure B-3) :
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(@)

sol argilaux

Succion y

sol sableux

|

Succion vy

(b)

sol compacte

sol en agrégats

Y

8

Figure B-3 : Influence de la texture (a) et de lataucture (b) sur la fonction y(0)
[Musy et Soutter 1991]

De plus, la relation entre potentiel de pressipnef teneur en ea®)(dépend de I'historique

du processus, elle n'est pas univoque (hystérésss)un pore ne se vide pas de la méme
facon qu’il se remplit. On obtient deux courbedidees, suivant sy et croissent (pendant
l'infiltration, quand I'humidité du sol augmentey @écroissent (pendant le drainage). Ainsi,
la teneur en eau d’un sol en équilibre a un patede pression donné est plus grande lorsque
le sol est en phase de drainage que s’il est ers cbioumidification. Lorsque le sol subit des
phases de séchage et d’humidification entre deats dtydriques quelconques, la relation
entreb ety suit des chemins intermédiaires, appelés « coutbgmssage » (Figure B-4) :

v (cm;

-50 -

0

0

0,10

0,20 0,30
0 (cms.cm-3)

Y

0

Figure B-4 : Hystérésis de la fonctiony(0) et courbes de passage [Musy et Soutter 1991]
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Divers travaux ont tenté d’établir une formulatiorathématique pour exprimer la
relation entre la teneur en eau et le potentietioialt (Kozeny-Carman, Brooks et Corey...
[Goutalandet al. 2006]). Une équation largement usitée est dueraGknuchten (1980) :

6, -6,

=6 + T Equation B-6
L+|ay

Soit, en introduisant la notion de saturation dffecou relative S qui exprime le degré de
saturation du milieu :

_6-6 _ 1

= = — Equation B-7
Bs_er |_1+(O’l//)nJ

0, etOs sont respectivement les teneurs en eau resicetedlesaturation (définies plus haut),

n et m des constantes empiriques (paramétres diésan Genuchten », intrinseques aux
propriétés du sol). Dans la pratiqu®, et 6s doivent également étre considérées comme
empiriques, elles sont généralement ajustées ielsal. 1986, Kutilek 2004].

B-1-2-3 L’écoulement en milieu non-saturé : la conductivité
hydraulique

L’écoulement est régi par la combinaison de deis:lane équation dynamique qui
exprime la densité de flux dans le sol ; et uneagqn de continuité, qui exprime le principe
de conservation de la masse, en traduisant leelire la variabilité spatiale du flux et la
variabilité temporelle de la teneur en eau [Mus$@ttter 1991].

L’écoulement en milieu saturé est donné par laléoDarcy (1856). Cette loi exprime
le débit total Q transitant a travers une colomoeyme le produit de sa section S (en m2), du
rapport de la différence de charge totald entre les deux extrémités de la colonne a sa

longueur L et d'un coefficient de proportionnalké:

Q= S.KS.% (m*.s? Equation B-8
avec K,en m.g.
D’ou I'expression de la vitesse fictive d’écoulematite « vitesse de Darcy » :

AH

=KS L

q= (m.sh) Equation B-9

tn|O

Ks exprime la capacité d’'un sol a conduire I'eaudpidité a laquelle I'eau peut se déplacer
dans la porosité du sol, en fonction de sa résistan I'’écoulement due aux forces de
frottement du systéme. On le désigne par le term@nductivité hydraulique a saturation ».
Elle est intrinseque au sol ('eau passe plus dawéint a travers un sol sableux comme
I'Horizon B, qu’a travers un sol fin et agrégé comttHorizon A), comme illustré par le
Tableau B-1, et dans une moindre mesure au fluide.
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Tableau B-1 : Valeurs indicatives de la conductivé hydraulique a saturation dans des
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sols de différentes textures [Musy et Soutter 1991]

Nature du sol Ksenm.d | Ksen m.jour*
Sols argileux de surface 1074 10° 0,0140,1
Sols limoneux de surface| 10°a 10° 0,1a1
Sable fin 10°a5.10 1a5
Sable moyen 5.10° 4 2,5.10 5a20
Sable grossier 2,5.10" 4 10° 20 & 100
Gravier > 10° >100

Généralement, lorsque le sol se désature, les peseplus larges se vident en premier,
conduisant a une diminution de la section totakcadulement. La vitesse moyenne s’en
trouve réduite du fait de la disparition des zodesvitesses relativement élevées situées au
centre des pores. Dans les pores qui he sontgrglis, le cheminement de I'eau se fait donc
le long des films d’hydratation, il s’allonge ettt@tuosité augmente, si bien que la résistance
globale a I'écoulement s’accroit. Donc la condutdivhydraulique en milieu non-saturé
diminue quand la teneur en eau diminue ou quedeai@u augmente [Hillel 1998, Jewett

al. 1999, McGechan 2002].

En conditions non-saturées, I'équation dynamiquété généralisée par Richards sous la
forme :

q=-K(6).grad H(6)

La conductivité hydraulique K (m* est donc le rapport du flux sur le gradient hydicaie
[Hillel 1998].

(m.sh) Equation B-10

Notons que la vitesse de Darcy (q) est une vitéstee, puisqu'elle suppose que toute la
surface (y compris les grains solides) participé@oulement. Pour ne considérer que la
section a travers laquelle s’effectue réellemedtdulement, on définit la vitesse de pere
comme le rapport entre la vitesse de Darcy etraueen eau effective dans le processus
d'écoulement :

(m.sh Equation B-11

y= a4
Heff

Si I'on considere par exemple que toute I'eau dliemiporeux participe a I'’écoulement, la
vitesse de pore est définie par :

(m.sh) Equation B-12

<
"
Qo
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B-1-2-4 Relations entre Ks,0, y
L’équation de continuité exprime la conservatiodalmasse d’eau dans le milieu :
div(g) = —% Equation B-13

Cette loi traduit le lien entre la variation sphgidu flux et la variation temporelle de la teneur
en eau. Couplée a I'Equation B-10, elle donne :

a6
ot
En introduisant la notion de capacité capillaire, aapacité spécifique de rétention en eau

diV[K(H).gr_eid H (9)] = Equation B-14

Cw) :% (soit la pente de la courbe caractéristiquegnethe considérant que la dimension

verticale du flux, on obtient une loi connue sausdm d’équation de Richards (1931) pour le
flux de liquide dans la zone non-saturée [Nielseal. 1986, Musy et Soutter 1991] :

9 Y| _ K@) _ ~y ) 0¥ S
GZ[K(III)' 62} 9z C). ot Equation B-15

Cependant, ces équations ne sont valables queutarsrtain domaine d’application. En
particulier, I'équation de Richards ne prend pascempte le role de la phase gazeuse
[Nielsenet al. 1986].

De plus, elle s’appuie sur I'extension de la loiRiercy a un milieu non-saturé, qui peut ne
pas s'appliquer dans des sols de texture tres[fielsen et al. 1986] ou trés grossiére,
lorsque le flux devient turbulent [Nielsen al. 1986, Hillel 1998]. Enfin, I'échelle a laquelle
les calculs de flux sont effectués n’est pas tagjadaptée a la structure de la zone non-
saturée (hétérogenéité, présence de cailloux,&jags...) [Nielsert al. 1986].

Dans la zone non-saturée de fagcon générale, et padsculierement dans les matrices
étudiées ici, trop peu de paramétres sont doncusopour que la conductivité hydraulique
puisse étre approchée par I'équation de Richards’iBtéresse donc plutét a la relation entre
la conductivité hydraulique et la teneur en eat) Kgu le potentiel matriciel K.

Une hystérésis importante a été démontrée dansirtertas pour la relation &) en
particulier pour des sols initialement trés secadhaud et Thony 197ih Février 2001]. En
pratique, les sols étudiés sous nos latitudes naydrst pas ces domaines extrémes de
variation. Pour la plupart des sols, on peut dodgliger I'hystérésis [Mualem 1986, Nielsen
et al. 1986, Février 2001]. En revanche, on retrouvehystérésis importante pour la relation
K(v), en raison de I'hystérésis de la fonctig(d) [Nielsenet al. 1986].

De maniere générale, la conductivité hydrauliquenesle en-dessous d’un certain
seuil de teneur en eau, puis croit de fagon expmhenpour atteindre sa valeur maximale a
saturation. De méme, elle varie peu pour de fadlesions, puis décroit exponentiellement.
La conductivité hydraulique, sur toute la gammeéetheeur en eau, dépend en premier lieu des
propriétés physiques du sol [Nielsehal. 1986, Février 2001]. L'influence de la texture sur
la conductivité hydraulique a saturation a étéstliée par le Tableau B-1 ; les variations de la
conductivité hydraulique en fonction de la succont représentées pour deux sols de texture
différente sur la Figure B-5 :
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Figure B-5 : Relation K(y) pour deux sols de textures différentes [Musy etdbitter 1991]

La conductivité hydraulique est également liéeodghnisation du milieu poral. Elle dépend
par conséquent de la structure et de la porodés les pores continus remplis d’eau
participant au flux, la conductivité hydrauliquepdéd de la distribution des tailles de pores,
et de la continuité du réseau poral [McGechan 20B2a} exemple, on obtient la fonction
suivante pour un sol bi-modal, caractérisé par amgmentation subite de la conductivité
lorsque I'on arrive pres de la saturation (Figuré)B

10°
10* |
K (m.s™
10° |-
10 f | |
0,2 0,3 0,4
8 (cm>.cm™)

Figure B-6 : Courbe K(0) pour un sol a porosité bi-modale
(d'aprés Zurmiihl et Durner [1996] in Février [2001])

48



Chapitre B — REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

L'utilisation des sols et les changements strutsuomt donc également un impact sur la
conductivité hydraulique [Nielseat al. 1986]. Si par exemple le sol subit des cycles de
dessiccation/réhumidification importants, des fissude grande conductivité hydraulique
peuvent apparaitre a la surface ; de méme, lesdeetsrre peuvent créer des biopores dans
lesquels le transfert de I'eau sera accélérée.

Dans le cas des bassins d'infiltration, I'abondashee particules fines, le degré de pollution et
la teneur en matiére organique auront un impaceunaur la conductivité hydraulique : le sol
de surface est par exemple un matériau hydrophebeildle perméabilité, par opposition au
sol sableux sous-jacent.

Des expressions analytiques ont été proposéesppédire les relations entre K @t
ou K ety. Par exemple, Nielseat al. [1986] présentent des résultats utilisant, dans un
domaine restreint de variations, une relation gliagaire entre6 et K en échelle
logarithmique. Les formules proposées par Van Gaenc sont également fréquemment

utilisées dans les modeéles, comme HYDRUS :
2

m\M
_[0-8), [, (6-8 o
K(0) = KS[BS ) j 1 [1 («95 - 9,] J Equation B-16
ou K@) = KS{l_ (T‘//)(n_ [1)+]£16/r2(//)n.| } Equation B-17
1+ (ay )

ou les différents parametres sont définis plus.haut

La taille des pores ou la tortuosité peuvent égaidrétre prises en compte [Mualem 1986]. Il
convient dans certains cas d’ajuster les modeletaparise en compte de la salinité et de la
température, qui influencent la viscosité et lsstem de surface des liquides [Nielsenal.
1986].

Mais quelle que soit la complexité des modéles @sép, ils ne seront toujours que
des simplifications des systémes réels. Des priescexpérimentaux de terrain, comme
l'infiltrométrie, le test de Beerkan [Lassabateteal. 2007] ou la méthode de la tache saturée
[Fies et Castelao-Gegunde 1996] ont donc été étglnlur obtenir une relation empirique
entre la charge hydraulique et la conductivité huytque. Ces essais, qui permettent
d’appréhender I'écoulement de fagon dynamique, dmeh adaptés a I'estimation des
propriétés hydrauliques de milieux complexes.

B-1-3 Le transport de soluté en milieu poreux
B-1-3-1 Convection-dispersion

Le transfert de soluté en milieu poreux en zonesaiarée se fait principalement par
convection et par dispersion.

La convectionillustre le transport des solutés par le mouvengéneral de I'eau, a la
vitesse de Darcy (q). Le flux massique convectitdiuté est alors donné par :

dc =a.C (g.m?%s% Equation B- 18
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ou C est la concentration du soluté en solutiom Y.

La progression du soluté peut étre illustrée péiglae suivante (Figure B-7) :

Sens d’écoulement

®
v

Concentration ¢

=
-
=

>

Distance x

X
Il
)
X
o]
-
N

xatl

Figure B-7: Effet de la convection sur la concentr@gon d'un soluté

Or la masse des éléments en solution reste coestantlis que le volume qu’occupe
la phase liquide augmente avec la distance parepwu cours de linfiltration. C'est le
phénomene ddispersion, qui est di & deux mécanismes physiques : lasififfumoléculaire
(due a I'hétérogénéité des concentrations deses)ldt la dispersion cinématique (due a
I'hétérogénéité du champ de vitesses). La diffusimléculaire dépend donc des
caractéristiques des éléments en solution, etslgedsion cinématique des caractéristiques de
I'écoulement. La loi de Fick exprime le flux dispir.

(';d = —6?.D.gr§d © (g.m?sY Equation B-19
ol D = Dol + Dein est le coefficient de dispersion hydrodynamiquagi

Le coefficient de diffusion moléculairepfg est lié a I'agitation des particules (mouvement
brownien), qui entraine un déplacement des soll#észones ou les concentrations sont les
plus élevées vers celles ou les concentrationsiesmtlus faibles. Ry est proportionnel a la
tortuosité, qui dépend de la teneur en eau, maisdpala vitesse du fluide [Nielset al.
1986]. On peut exprimer le coefficient de diffusimoléculaire comme :

D, = D,r (m2.sh Equation B-20

ou Dy est le coefficient de diffusion moléculaire en &hte ett la tortuosité.

Le coefficient de dispersion cinématiquenilustre quant a lui I'nétérogénéité de la vitesse
dans le milieu (la vitesse de Darcy n’est qu'unemamoyenne), due a la non-uniformité de
la distribution des vitesses dans un pore, auxwdiffces dans les vitesses moyennes de
propagation causées par différentes dimensionspdess et longueurs de trajets, et a la
fluctuation des parcours des filets liquides papmat a la direction principale d'écoulement
(Figure B-8) :
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Figure B-8 : Hétérogénéité des vitesses microscopies [Février 2001]

En pratique, la dispersion cinématique engendrétatement dans I'espace des substances
dissoutes dans la solution de sol. On peut I'exgrisous la forme :

D,, = /1||/|n (m2.sh Equation B-21
oUv est la vitesse de pore (M)etA et n des constantes empiriques.

Puisque cet étalement dépend du sol, on défidislzersivité d, intrinséque au milieu :

D .
=— (m) Equation B-22
14

oUv est la vitesse de pore (M)=t D le coefficient de dispersion hydrodynamigueé.s?).

Le coefficient de diffusion moléculaire est généna¢nt faible et peut étre négligé devant la
dispersion cinématique, a partir d'une certainesge de pores [Février 2001]. De plus, en
milieu saturé et homogéne, on considére que Idicesit n peut étre considéré comme étant
egal a 1 ; le coefficient (Equation B-21) est alors assimilé a la dispet&igi(Equation B-22)
[Nielsenet al. 1986].

D’aprés ce qui précede, la dispersivité est détarmpar la texture et la structure du milieu et
par son degré de saturation. Elle est d’autant @iexsee que la texture est grossiere, et est en
général plus faible en conditions saturées qu’arditions non-saturées [Février 2001]. Elle
dépend également de I'hétérogénéité du sol [Niedsah 1986].

L’effet combiné de la convection et de la dispersar le transfert de soluté est illustré par la
Figure B-9 :

Concentration ¢

A

=

y W -

xatl xat2

b
I
o

Note : Les surfaces sous ces courbes sont idestique

Figure B-9 : Effet de la convection-dispersion sula concentration d'un soluté
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B-1-3-2 Hétérogénéité de I'écoulement : les flux préférerdis

La zone non-saturée est un milieu déformable, bgédre et anisotrope, conduisant a
une hétérogéneité de la phase liquide [Musy ett&od©991]. Il se forme d'une part des
écoulements préférentiels de I'eau convective, t@sdes, dans les macropores et les
micropores structurels, qui peuvent accélérerdastiert de I'eau et des polluants [Hébrard-
Labit 1998, Taclet al. 1999, Bousseta 2000, Kutilek 2004, Liche¢rl. 2004]. A 'opposé,
toute I'eau des pores ne participe pas au transfere fraction de I'eau est immobile, en
particulier celle qui est liée aux particules odeemée dans certains micropores [Hébrard-
Labit 1998, Bousseta 2000]. C’est pourquoi I'écowat est frequemment décrit en prenant
en compte séparément chacun de ces compartimantsp@bile et eau immobile [Gauckt
al. 1977, Nielseret al. 1986].

En sciences du sol, on désigne par le terme «ssalsturés » les sols contenant des
vides plus ou moins larges et plus ou moins cost[Mielsenet al. 1986], comme c’est le cas
pour les sols originels des bassins d'infiltratjoifs se caractérisent en particulier par la
présence d'agrégats et de macropores. Le flux deasmilieux peut étre décrit par une
approche considérant deux domaines [Niektead. 1986, Kutilek 2004] :

- le flux dans les micropores structuraux, décritlfgguation de Darcy en non-saturé,
par I'équation de convection/dispersion ;

- le flux dans les macropores, décrit par exempld'@anation de Chézy modifiée, par
I'équation de cinématique d'onde...
Dans les modeles, la connexion entre ces deux desae fait par les conditions aux
limites ; 'échange de solutés entre la phase raadtilla phase immobile peut étre modélisé
par un terme de diffusion [Nielsehal. 1986].
Mais la détermination du volume et de la distribatde la taille des pores ne suffit pas : leur
continuité, leur orientation et leur stabilité unhcent également le transfert, et mettent & mal
la modélisation [Destouni 1992, Sasthl. 2006].

Enfin, la stratification du sol augmente I'hétérogéé du transfert [Bousseta 2000,
Goutalandet al. 2005]. La conductivité hydraulique moyenne peotsEtre calculée a partir
de la conductivité hydraulique et de la hauteuchiEgue couche [Musy et Soutter 1991]. Les
bassins d'infiltration sont particulierement comes par cet aspect, du fait de la formation
d’'une couche peu perméable, polluée, a la surfihcen résulte de telles différences de
conductivité entre les deux horizons des bassiad’'qn peut considérer la couche supérieure
comme limitante [Dechesnet al. 2004b]. On étayera cette hypothése par les résudts
expériences en Grandes Colonnes (8§ D-3).

Les modeéles présentent I'avantage de soulignepfimance de la macroporosité et des flux
préférentiels dans le transfert. lls sont cepentil@ités dans le cadre de leur application a des
sols structurés [Nielseet al. 1986], a fortiori dans des matrices comme les nétres (bassins
d’infiltration). En effet, la conductivité hydraalie évolue dans les bassins d'infiltration, sous
I'effet :
- des cycles de séchage/humidification subis pamolede surface : la porosité peut
alors augmenter de par la formation de fissureljRicet al. 1996] ;
- des évenements pluvieux successifs, qui peuvenbratmaire diminuer le passage de
I'eau [Fiés et Castelao-Gegunde 1996] :
o par la fermeture de pores, par déformation et soalece ou sous l'effet de
'impact des gouttes ;
o par le blocage, 'encombrement de pores grosserdgs particules.
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B-1-4 Synthese

Le mouvement de I'eau du sol dépend a la fois :

- des propriétés du sol : de la texture, de la siractet des caractéristiques de la
porosité du sol ;

- des conditions hydrodynamiques : du flux, du delgr&aturation en eau des pores, et
des variations de ces deux parametres).
La zone non-saturée se distingue par sa spécifibg8ique et par le régime hydraulique qui
en découle. Mais I'estimation des fonctions hydoaudsy(0) et/ou K(h), intrinséques au sol,
associée a la connaissance des conditions inigdlagx limites, suffisent généralement pour
décrire les propriétés hydrauliques du sol [Niekseal. 1986, Kutilek 2004].

On retiendra que la couche de surface de bassiosz@n A), de texture fine et
agrégée, peut présenter des succions €levées gigisiance importante au passage de l'eau,
ce qui contribue a expliquer le colmatage obsenatu. L’horizon sous jacent (Horizon B),
sableux, possede au contraire des conductivitésblgues a saturation élevées.

Ces propriétés sont essentielles dans le cadritdeld des bassins d'infiltration, soumis a
des évenements hydrodynamiques extrémes.

En outre, les solutés transportés par le flux detiso dans le sol sont susceptibles de
réagir avec les différents constituants de la matret aux interfaces avec la phase solide
(interface liquide-solide) et la phase gazeuseeffiate air-eau), cette derniére étant propre
aux milieux insaturés. La migration des solutéssin‘@onc pas conservative : I'étude du
transfert doit prendre en compte des termes souscepuits, auxquels contribuent les
phénomeénes d’adsorption et de désorption, de pidtogm et de dissolution, qui affectent les
bilans de masse.

On parle alors de transfert réactif. Ces mécanigpeesent étre réversibles, auquel cas, on
observera un simple retard [Nielsetnal. 1986, Hébrard-Labit 1998]. Mais les liaisons awec |
matrice solide peuvent étre plus fortes, induisarg rétention a long terme, voire définitive.
L’effet d’'une adsorption irréversible est illusprar la Figure B-10 :

Concentration ¢

e

%%,

x atl X atz

X
I
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Note : les surfaces sous les courbes sont de plphis petites

Figure B-10 : Effet de I'adsorption irréversible su la concentration d’'un soluté
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Rappelons que le transfert des métaux résulte ldm leintre leur rétention et leur

transport. La rétention peut s’opérer sur ou dansatrice (minérale et organique), ou a
I'interface air-eau. Le transfert, quant a lui, @8tau transport dans la phase liquide du sol des
métaux libres ou associés a des particules (meggdlorganiques).
La partie suivante (8 B-2) s'intéresse donc aux anéstnes de rétention des métaux aux
surfaces solides de la matrice poreuse, ainsi guacteurs qui les influencent. La derniere
partie de la synthese bibliographique (8 B-3) daajuant a elle la mobilité et la rétention des
colloides aux surfaces et interfaces de la zonesaturée.
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B-2 Interactions entre les métaux et la phase solid e

Dans les sols, les métaux se répartissent entnghdse solide et la phase liquide qui
constituent ces sols, et qui sont en perpétuetkrantion. La partition des métaux entre la
phase liquide et la phase solide dépend des ptéprahimiques du polluant considéré, des
propriétés chimiques du milieu, des caractérissgpbysico-chimiques de la phase solide
[Sigget al. 2000].

Les métaux ont tendance a se concentrer dansckiofresolide du sol, ou ils se répartissent
dans les différentes fractions organiques et miegf@errono 1999]. Les sols de surface des
bassins d'infiltrations se sont ainsi progressivetmenrichis en métaux. La rétention des
métaux par la phase solide du sol dépend de |égisgn (8 B-2-1), de la nature des liaisons
mises en jeu avec les surfaces (8§ B-2-2), de lar@adt de la réactivité de la phase solide
auxquels ils sont associés (8§ B-2-4) [Forstner 19@8ulinet al. 1995].

Mais les métaux retenus peuvent étre libérés damsslution de sol, lorsque la qualité ou la
composition de la solution de sol change (8 B-2L3).complexité du milieu étudié est la
conséquence de la diversité des éléments en pedans les sols et par conséquent dans la
solution interstitielle, et de leurs interactio8sH-2-5).

Cette partie bibliographique s’appuie essentiell@nseir des phénomenes décrits dans des
sols modeles ou « naturels », pour étre enrichigédaltats obtenus dans le cas de sols
pollués, avec des métaux (Zn, Cd, Cu plus parécetnent) ou des radionucléides ; on
s’efforcera d'’illustrer nos propos dans le cadré@ede de matrices complexes.

B-2-1 La spéciation des métaux
B-2-1-1 Spéciation géochimique

La connaissance des teneurs totales en métawnxseffiisante pour prédire la mobilité,
la disponibilité et le transport des polluants ttansfert (les flux géochimiques, I'aptitude des
métaux a étre libérés dans la solution de sol)mtpea particulier de forme physico-chimique
sous laquelle ils se trouvent dans le sol, c’edir@-de leur spéciation [Bourg 1988, Schugdin
al. 1995, Pagotto 1999, lldefonstal.1999, Lamyet al. 1999].

La spéciation d’'un métal peut étre définie commeisaribution d’un élément donné sous ses
différentes formes chimiques [Bourg 1988, Sagal.2000]. Ce terme désigne initialement la
forme chimique des éléments dans la phase liqlidaes le cadre des sciences du sol, ou les
échanges sont nombreux entre les différentes phaete appellation a été étendue aux
formes chimiques des éléments liés aux phasessdiinérales ou organiques).

On considere généralement que les métaux sonluigs$qgxiques sous leur forme libre,
c'est-a-dire sous forme ionique, car ils sont aldavantage biodisponibles pour les étres
vivants [Roane et Kellogg 1996, Azimi 2004]. Towisf la formation de complexes
organométalliques ou encore l'association de métpec des chlorures ou des sulfates
augmentent la toxicité des éléments considérésjirz004].

La spéciation résulte a la fois des interactionsreedes formes dissoutes, et
d’interactions entre solutés et surfaces réactivas)érales, organiques et biologiques
[lldefonseet al.1999]. Elle dépend de la concentration en métdenchaque type de réaction,
des équilibres thermodynamiques et des cinétigaagaktion. Nous décrirons donc dans ce
qui suit les différents types d’interactions ligesx propriétés des métaux et aux interactions
avec la phase solide.
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B-2-1-2 Caractéristiques chimiques

Les caractéristiques chimiques des trois métauxli€&tusont présentées dans le
Tableau B-2 :

Tableau B-2 : Propriétés chimiques de Cu, Zn et Cd

Numéro Masse Rayon Masse Electro- Potentiel

atomique atomique ionique volumique négativité redox
Cu 29 63,54 73pm | 8,96 g.chn 1,9 +0.34V
Zn 30 65,37 74 pm 7,14 g.cin 1,65 -0.76 V
Cd 48 112,40 97pm | 8,65g.cn 1,69 -0.40 V

Les numéros atomiques de Cu et Zn se suivent @atableau de Mendeleiev : ils ont des
masses atomiques tres proches. Zn et Cd appantiean méme colonne du tableau ; le
nombre d’électrons de leur couche périphérique idshtigue, ce qui leur confere des
propriétés chimiques et géochimiques proches. k&activité est donc supposée étre assez
similaire.

Le cuivre appartient au groupe des métaux de trangsicaractérisé par une
configuration électronique incomplete de la sousebe de valence d (orbitald). Cu
présente en outre une configuration anormale :08spde un électron dans son orbitale
extérieures alors que l'orbitaled est incompléte, pour des questions de stabiliggg&tique.
Les métaux de transition sont chimiquement staldest sensibles aux processus redox et
interviennent dans la formation de complexes derdination. Puisqu’ils partagent ces
caractéristiques, cette appellation est généralerslisée pour Cd et Zn, bien gu'ils
présentent une orbitatepleine.

L’électronégativité indique la capacité de I'élémanattirer les électrons lors de la
formation d'une liaison chimique avec un autre @iéim plus elle est grande, plus I'élément
est susceptible d’attirer des électrons. Ainsiljdesson chimique avec un autre élément sera
covalente si la différence d’électronégativitéfagtle (<1,7), ionique sinon.

Les électronégativités des trois métaux sont pclagssant penser que le type de liaisons
mises en jeu est assez similaire. lls présenterdanactere général mixte ionique-covalent,
avec une tendance dominante a former des liaismredentes pour Cd (Il) et Cu (I) (Cations
B), de nature électrostatique pour Zn (1) et Qu(Cations A) [Sigget al.2000].
L’électronégativité est directement reliée au paueaydant, qui est la capacité a accepter
des électrons : un élément plus électronégatikeati@vantage d’électrons, il est plus oxydant
(CU?* est plus oxydant que €4 lui-méme plus oxydant que Z). Les potentiels rédox de
Zn**/zn et Cd*/Cd sont négatifs, donc Zn et Cd réagissent ave@dides minéraux non-
oxydants. En revanche, Cu est électronégatit-xcy, > 0) : il réagit avec les acides
minéraux oxydants.

Enfin, généralement, la quantit¢ de métal adsonbgmante avec I'électronégativité de
I'ion considéré: Zn (1,65) < Cd (1,69) < Cu (1,90ir et al.2004].
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B-2-2 Les mécanismes de rétention des métaux par la phase
solide

La sorption des métaux par la phase solide est due a deuldamé phénomenes distincts :
I'adsorption et la précipitation [Isenbeek al. 1987, Robert et Juste 1999, lldeforeteal.
1999, Sigeet al.2000]2

B-2-2-1 La précipitation

Il 'y a précipitation lorsqu’un solide, une struguridimensionnelle, se forme a partir de la
solution de sol. Généralement, un précipité appdoa$que deux especes dissoutes sont
saturées dans la phase liquide : le produit deslaativités est alors supérieur au coefficient
de solubilité K= [A*"]'[B¥], I'équation de dissolution étant donnée par :

A B, (solide) J[PLIAT + BY” Equation B-23

Mais dans un sol, la précipitation a plus fréqueminfieu au niveau de la surface solide. On
distingue alors [Robert et Juste 1999, lldefoetsal. 1999] :
- la précipitation de surface, qui intervient a latesud’'une phase d’adsorption: la
surface est progressivement couverte par le ptécipi
- la co-précipitation, qui est l'incorporation d’'utégent dans la structure minérale,
pendant la formation d'un solide ou la recristallisn d’'un minéral. Ce mécanisme est
conditionné par le rayon ionique de I'élément: laséraux n’incorporent dans leur
structure que les éléments de rayon ionique inférdecelui des éléments qui composent la
structure. Par exemple, pendant la formation dedkite, Cd* peut étre intégré a la
structure minérale car €aet Cd* ont le méme rayon ionique. Les réactions de co-
précipitation sont également contrblées par le truglissolution des sols.
Les polluants métalliques peuvent précipiter daas dols, suivant les conditions qui y
regnent, pour former des composés chimiques pauasisolubles, tels que des sulfures, des
phosphates, des hydroxydes ou des sels organiflegsofo 1999]. Les mécanismes de
dissolution/précipitation sont souvent liées aurdittons d’oxydo-réduction [Spadini 2004].

Les bassins d'infiltration sont situés dans un déhévio-glaciaire carbonaté. Les
équilibres géochimiques vont étre fortement coadpar le systeme {CaG@ — H:O —
CO,}. L'équilibre de solubilité de la calcite se gémére sous la forme [Zachaed al. 1989,
Sigget al.2000] :

CaCQ,, ~[f- Ca* +CO,” Equation B-24
ol Ks = [C&"].[CO5*] = 1038 (T = 25°C)
La solubilité de la calcite dépend des donneuratbendance des protons, donc du pH et de

la dissociation du CO[Spadini 2004]. Ce dernier devient en effet urcidie, qui favorise la
dissolution de la calcite :

H,O0+CO, & - H,CO;, Equation B-25

8 Le vocabulaire utilisé pour décrire les mécanismessorption des métaux dépend considérablemetd de
discipline étudiée et du parti pris de l'auteur.dt®ix de la terminologie et I'approche théoriqéxeloppée ici
permettent selon nous de concilier les différeatassibilités, physiques, chimiques et biologiques.
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CaCQ, +H,0+CO ~[f- Ca* +2HCO,” Equation B-26

2(9)

La concentration en Gaa I'équilibre peut donc varier en fonction de tagsion en C@et de
I'ouverture du systeme. En théorie, la calcite miéguilibre :

~ en systéme ouvert : & pH = 8,26 avec’[TCa 4,62.10 mol.I* ;

~ en systéme fermé : & pH = 9,91 avec’[Ta 1,15.10' mol.I™.
En systéme ouvert (B2 = Pcozam) = 3,5 Atm), la concentration en calcium peut vade
facon logarithmique entre pH 6 et 8. La concerdretien Ca et en métaux a I'équilibre de
dissolution de leurs carbonates en fonction du pkh#ieu ouvert est présentée sur la Figure
B-11:
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Figure B-11 : Solubilité des carbonates en milieuuvert [Spadini 2004]

Ces relations ne sont cependant vérifiees qu’eiremdénué d’impuretés. Des éléments tels
gue la matiére organique augmentent le pouvoir tentiu sol, et la présence de métaux peut
modifier les équilibres chimiques [Martin-Garin Z0@évrier 2000].

B-2-2-2 L’adsorption

Lorsqu’il y a accumulation de matiére a l'interfatene phase liquide et d'une phase
solide, par différentes forces de liaison, sanmétion d'une structure tri-dimensionnelle, on
parle d’adsorption [Pagotto 1999, Robert et JuSi89]L L’adsorption peut étre due a des
interactions chimiques (spécifiques), faisant weair des liaisons covalentes, ou physiques
(non-spécifiques), ou l'adsorption est interpréte termes d’interactions électrostatiques
[Bourg 1988, lldefonseet al. 1999]. On parle respectivement de « chimisorpticet »de
« physisorption » ; la premiere est une liaisonefola seconde plus faible [Pardo et Guadalix
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1996, Sigget al. 2000]. L’adsorption inclut ainsi les phénomenesdmplexation de surface,
d’échange d’ions et d’hydrophobie [Siggal.2000].

L’adsorption chimique (chimisorption) est décritar des réactions de coordination.
Leur aptitude a former facilement des composésatedmation ou des complexes est une
caractéristique des métaux de transition. En pdieic la complexation métallique est la
formation d’'une entité chimique comportant au maing liaison de coordination, entre un
atome donneur d’électron (ligand L) et un métalBéyirg 1988, Hébrard-Labit 1998] :

iM 2+ LY (_[E]V'E] 5 |\/|iLj(iZ_jY)Jr Equation B-27

ou Kyi; est la constante de formation du complexe.

Un complexe contient donc un ou plusieurs atomesra@x M qui sont coordonnés par les
ligands L (atomes, molécules ou ions). La coordieerc'est-a-dire le nombre de liaisons
métal-ligand M-L, peut étre variable et conditionagéomeétrie de ces especes.

De plus, la complexation ne concerne pas que leslibres, mais également les complexes
métalliques. Ainsi, I'adsorption peut donc se famus la forme surface-métal-ligand, mais
aussi surface-ligand-métal. On parle alors de cexgpion de surface ternaire [Bourg 1988].
La maniére dont les ligands peuvent se coordonrstr appelée denticité (ligands
monodentate, bidentate, tridentate, etc.). Lemmtiganonodentates se coordonnent par une
seule liaison métal-ligand, les ligands bidentdtement deux liaisons M-L avec le méme
atome central ou avec deux atomes centraux ditfgretc...

L’adsorption physique (physisorption) est quanti@ due au fait que la matrice solide
immergée en milieu aqueux n’'est pas électriquemeatitre : les imperfections et
'assemblage des particules résulte en un chancgriglee, qui interagit avec les anions et les
cations présents dans I'eau [Nielstral. 1986].

Les ions de charges opposées (contre-ions) prédanssla phase aqueuse sont alors attirés
par ces charges, formant une couche solidememrhataa la surface (couche électrique fixe,
dite « couche de Stern »), qui est elle-méme eé&odiun couche plus diffuse d’anions et de
cations (couche électrique mobile). L'ensemble i double-couche électrique de Gouy-
Stern. La représentation de cette double-couchkesetpotentiels qui en découlent sont
représentés sur la Figure B-12 :
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- 1/k est I'épaisseur de la double-couchpele longueur de Debye
- Le plan de Stern mesure 1 a 2 nm

Figure B-12 : La double-couche électrique de Gouyt&n
(d’apres Hillel [1998], Malvern Instruments [2002])

La distribution des ions et des contre-ions résulée la compétition entre [l'attraction
électrostatique (Coulomb) et le mouvement cinétigrewnien), qui induit une diffusion des
ions depuis la surface pour atteindre la méme curat@on que dans la solution [Hillel 1998].
La couche diffuse, plus mobile, est plus facilemé&etiangeable : on a alors échange d’ions.
Généralement, dans les sols, les surfaces songédsarnégativement (les argiles, les
bactéries, la matiére organique...). Il s’agit dorécdange de cations : les cations de la
double-couche peuvent étre remplacés ou échangé&péres ions présents dans la solution,
attirés électrostatiguement par les surfaces chargégativement [Heidmaret al. 2005].
L’échange de cations peut étre décrit par la réacti

bM?® +azs [~ bM*s +az"™ Equation B-28

ou le symbole s désigne le cation fixé a la surfdaesolide [Sigget al 2000]. Ainsi,
théoriquement, un cation divalent est échangé paautre cation divalent, deux cations
monovalents pour un cation divalent, etc... [Heidmeat al.2005].

En fonction de leur rayon, de leur valence et desl@ropriétés d’hydratation, les cations sont
plus ou moins échangeables ; en général, plug/temrmnique est petit et/ou plus la valence
est élevée, plus I'adsorption est forte [Hillel 8p9

L’hydrophobie est un autre mode d’adsorption noéc#fmue. Les composés hydrophobes
ont tendance a maintenir un contact le plus fgiassible avec I'eau, et s’accumulent pour
cela aux interfaces avec le liquide, ou s’assocenite elles puis construisent des micelles,
amphiphiles [Siggt al.2000].
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Enfin, les surfaces des solides comportent égalemes groupes fonctionnels, ionisables,
capables d’accepter ou de donner des électrongdB@88]. Ceux-ci modifient la charge des
surfaces solides, et présentent des sites de ceatiole pour les métaux. lls ont un réle
particulierement important dans les sols : ils sprésents sur de nombreuses surfaces
minérales (Ex : oxydes, argiles) et organiques:(&{lules bactériennes).

Une autre maniére de décrire I'adsorption a l'ifatee solide-solution est le concept
de sphere externe (physisorption, liaisons faiblpancipalement liées aux charges
surfaciques) et sphére interne (chimisorptionstias fortes) [lldefonset al. 1999, Robert et
Juste 1999, Siget al. 2000]. Le terme « complexation » est alors parfodifféremment
utilisé pour désigner 'ensemble des modes d’adsorppar abus de langage.

La Figure B-13 illustre ces mécanismes :

a c‘ i) . Oxygeéne 5 &
b @ ,) @ Elément adsorbé = pw é p @
’3 @ Cation du substrat o ©
o Hydrogéne o O 0 0 0 0 ¢ ¢
® ® o L ® e @ ®
oo 0 0 o ® @ 6 6 06 0 0 o
0 "0 @& ® e o ¢ o o ¢ o o
® © & ¢ o ® &6 ¢ 6 ©¢ 0 ¢ O
e ¢ o o
® &6 6 0 O '
Complexe « sphere interne » :
Complexe « sphere externe » : partage d’un (a gauche) ou plusieurs
I’élément en solution conserve (a droite) ligands entre le substrat et
intacte sa sphere d’hydratation l'ion hydraté

Figure B-13 : Mécanismes d’adsorption en solutionw interfaces solide-liquide [lldefonsest al. 1999]

B-2-2-3 Précipitation ou adsorption ?

Dans le sol, les réactions de précipitation/digsmiu contrélent largement la
composition en ions mineurs et majeurs dissoussisiula matrice solide. Mais il en va
autrement pour les métaux. Il est tout d’abordidi& d’'identifier les minéraux composés de
métaux a l'état de trace ; beaucoup de coefficieletssolubilité (K) doivent étre pris en
compte. De plus, les concentrations mises en ja@{<M) sont généralement faibles au
regard des coefficients de solubilité. Enfin, lnétique de I'adsorption peut étre plus rapide
que celles des réactions de précipitation. Il eshcd probable que les mécanismes
d’adsorption dominent, pour des questions de taurédctions, de cinétiques et d’équilibres
[Bourg 1988]. Mais ces affirmations sont théorigeesloivent étre nuancées en fonction du
milieu et du type de liaison considéré.

En outre, I'adsorption est un phénoméne répands taisol de surface car celui-ci
offre une grande surface spécifique, soit une sarte contact importante [Bourg 1988]. La
phase solide comporte en effet de grandes surfaselses, plantes...) et une multitude de
petites surfaces (argiles, biofilms...) et de délams suspension dans la phase aqueuse
[Marshall 1980]. En particulier, dans les bassilsfittration, les éléments fins apportés par
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les eaux pluviales sont d'excellents sorbants d#dugas comme les contaminants
métalliques.

Cependant, les sols récepteurs des bassins datifith sont issus d’'un dépot fluvio-
glaciaire carbonaté. La précipitation et la dissoludes carbonates peuvent donc intervenir
de facon prépondérante dans la chimie du sol.

B-2-3 Influence des caractéristiques et des variations de
propriétés chimiques de la solution

Les processus de sorption peuvent étre réversinesioins partiellement [Bourg 1988, Tack
et al. 1999]. La mobilité des métaux est donc gouvernédgpeompétition entre les réactions
de sorption (adsorption et/ou précipitation, inaluda co-précipitation) et de relargage
(dissolution, désorptidh [Bourg 1988]. Il est donc important d’appréhenkderéversibilité et
la cinétique des réactions, ainsi que les factefiteencant ces processus.

B-2-3-1 Réversibilité des processus

La réversibilité des réactions d’adsorption est tbabord liée au type et a l'intensité
des liaisons mises en jeu, ainsi qu’aux cinétiglieseraction.
L’hydrophobie, par exemple, ne fait pas intervel@riaison covalente ou ionique. C’est donc
une interaction passive (qui intervient sous l@ttide I'entropie), et par conséquent
relativement faible. A I'opposé, la complexatioers Iforces de Van der Waals ou encore
I'attraction électrostatique sont actives, gouvem@ar I'enthalpie [Schuliret al. 1995].
Rappelons pour ces réactions que les liaisons eoted (chimisorption) sont plus
spécifiques, donc plus stables, que les liaisomgji@s (physisorption).
L’adsorption est un phénomene rapide, de faconrgéné’lus particulierement, les réactions
d’échanges de cations sont rapides et réversiblgel[ 1998, Heidmannet al. 2005]. La
complexation de surface est en revanche une ligos forte, et les cations bivalents
(comme les métaux) ont tendance a former des coeplaternes a la sphére [Schudinal.
1995] ; de plus, le rayon ionique des métaux destti@n est faible, donc les complexes qu’ils
forment sont stables.
Le type de métal (électronégativité, rayon ioniqyeest également déterminant pour la
cinétique et la réversibilité des réactions d’aggon [Bourg 1988, Schuliet al. 1995, Lair
et al.2004].

Ces liaisons sont intrinseques aux caractéristigliegnilieu. Les cinétiques sont
notamment d’'autant plus rapides s'il y a peu ded#ité de I'élément (ligand, groupe
fonctionnel, surface, ...) avec lequel interagit &ian métallique [Schulirt al. 1995], et si
ces adsorbants sont en exces par rapport aux sesaumeétal [Bourg 1988] : ainsi, une
augmentation de la teneur en ligand pourra augméntmmplexation du métal. La stabilité

° Le terme « désorption » est parfois utilisé, emtipaier dans la littérature anglophone, pour gést
I'ensemble des phénomeénes de relargage des méhéssque le mécanisme de sorption soit 'adsmmpiu la
précipitation. Dans ce manuscrit, nous nous attacised désigner par « désorption » le passagelaaaution
de sol des métaux retenus par adsorption seuleigdrption ou physisorption). On utilisera des tesnplus
généraux («relargage », « libération ») lorsqumn Itonsidérera I'ensemble des mécanismes (dissoluti
désorption). Ainsi, on perd en légéreté de présientanais on gagne en précision.
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est ensuite déterminée par le nombre et la nahireique des atomes qui se lient au métal
[Schulinet al.1995].

Dans les sols de surface des bassins d'infiltratcamactérisés par une surface spécifique
importante et diversifiée, les éléments réactifg sdbondants au regard des faibles teneurs en
meétaux présents. Mais la solution contient un lgrgeel de substances susceptibles d’entrer
en compétition avec les cations métalligues. Pamgte, pour la complexation de surface,
une augmentation de la teneur en compétiteurs dal péut diminuer la quantité de ligands
disponibles, et donc limiter la complexation du ahé&tu favoriser la désorption des métaux
[Bourg 1988, Schuliret al. 1995].

Les caractéristiques de la phase liquide sont dgatement décisives. En premier
lieu, les teneurs en métaux gouvernent les égedilihermodynamiques et leur réversibilité
[Schulinet al. 1995, Férstner 1995, Ledet al. 1996]. Ainsi, une diminution de la teneur en
métaux peut entrainer un relargage [Bourg 1988].plks, ce sont les sites d’adsorption
spécifiqgue, mettant en jeu les liaisons les plue$) qui sont occupés en premier (lorsque les
concentrations en métaux sont faibles), puis kes snoins spécifiques dans un second temps
si les concentrations sont plus élevées [Sastak 2006].

Mais les caractéristiques chimiques (le pH, le piide redox, la force ionique et la présence
de compétiteurs) et hydrodynamiques (la vitessefldy, notamment) de la solution
conditionnent également la réversibilité des preass

B-2-3-2 Facteurs influencant le transfert des métaux

B-2-3-2-a Le pH

Une diminution du pH du sol diminue la sorption daxption et précipitation) des
cations métalliques : les métaux sont plus motlalesonditions acides [Schulet al. 1995,
Ledinet al. 1996, Pardo et Guadalix 1996, Durand 2003, Sastaé 2006].

L’acidité favorise tout d’abord la solubilité [Nighgale 1987, Roane et Kellogg 1996]. La
diminution du pH entraine en particulier une aliérade la matrice minérale [Schulet al.
1995].

L’échange de cations semble également sensibleaiations de pH : une diminution du pH
entraine une remobilisation des cations qui onééténgés [Schuliet al. 1995].

De plus, les protons présents dans les solutiodess’adsorbent aux surfaces, résultant en
un champ électrique globalement positif [Bourg 1988poussant les cations métalliques
dans la solution : les protons sont des compésitdas métaux. Les groupes fonctionnels des
surfaces deviennent eux aussi positivement chdoyéque le pH diminue [Schuliet al.
1995], réduisant les interactions avec les méthsisont en effet préférentiellement associés
a d’autres cations, en particulier les protons farie de protonation des sites), mais aussi
Al** [Muris 2004, Heidmanet al. 2005, Sastret al.2006].

Une augmentation du pH accroit au contraire laodission des groupes fonctionnels,
en particulier les carboxyles et les phosphategjuieaugmente la stabilité des complexes
métalliques [Schuliret al. 1995].
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B-2-3-2-b Le potentiel redox

Les variations du potentiel redox affectent la sén des métaux ainsi que les
liaisons qu’ils forment [Schuliret al. 1995]. La mobilité des métaux peut étre accruke si
potentiel redox augmente, c’est-a-dire si les diod deviennent plus oxydantes, en
particulier lorsque I'on passe de conditions andiéoa des conditions aérobies.

L’oxydation induit tout d’abord une libération deopons, donc une diminution du pH, ce qui
tend a augmenter la mobilité des métaux [Bourg 1888&tner 1995, Schuliet al. 1995]. De
plus, lorsque le soufre est oxydé, les précipitéssdlfures de métaux sont dissous : les
meétaux associés sont alors relargués [Bourg 1988ulid et al. 1995]. Il y a également
davantage de décomposition de la matiere orgaréqusnditions oxydantes [Bourg 1988] :
les métaux associés peuvent alors étre libérés.

Le potentiel d’oxydo-réduction et le pH sont doriowgbortants paramétres de contréle
de la mobilité des métaux [Bourg 1988]. Le TablBaB résume la tendance générale pour les
trois métaux qui nous intéressent, lorsqu’ils sbhssous :

Tableau B-3 : Mobilité relative de Zn, Cu, Cd en faction du pH et du potentiel redox,
d’'aprées Foérstner [1995] et Perrono [1999]

Mobilité Activité électron (potentiel redox) Activité proton (pH)
relative réducteur oxydant neutre/alcalin acide
Elevée Zn, Cd

Moyenne Cu, Zn, Cd Cu
Lente Zn Zn, Cd

Tres lente Cd, Cu Cu

Relativisons cependant ces tendances, qui sontgxap chaque milieu, en fonction de la
complexité des réactions susceptibles de conttalenobilité des métaux. Par exemple, la
présence d'argiles chargées négativement en penoangeut réduire l'influence du pH
[Séquaris et Lewandowski 2003]. De plus, Camieierl. [1999] ont trouvé peu d’'impact,
dans un sol pollué, des conditions réductricesZsuet surtout Cd. De méme, pour des sols
ayant un pouvoir tampon important, I'acidité neaseas un facteur important pour la mobilité
de métaux [Bourg et Loch 1995], en particulier ddes sols de surface des bassins
d’infiltration étudiés [Larmet 2003]. Enfin, l'inflence des changements des conditions redox
dépend également des processus biologiques etffé¢s @nétiques, ou encore des autres
cations présents [Schulet al. 1995].

Enfin, lorsque l'on passe en conditions anoxiqudéss oxydes métalligues sont
thermodynamiquement instables [Tessatral. 1979, Bourg 1988, Forstner 1995]. Des
conditions anaérobies promeuvent également l'actation dans la solution d'acides
aliphatiques trés chélatants, ce qui augmente &ussobilité [Schulinet al. 1995]. Or dans
les bassins d'infiltration, les conditions devienneanaérobies lors des infiltrations,
lorsqu’une lame d’eau se forme, que le sol s’engofgn a alors potentiellement un large
panel de réactions possibles.

Si I'élaboration de diagramme potentiel-pH peutnpettre de prédire la spéciation dans des
solutions, il en va autrement dans les sols, eticpdier ceux des bassins d'infiltration, ou
interviennent une large gamme de réactifs et deiokes.
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B-2-3-2-c La force ionique

La force ionique (FI) est un parametre de contiGiportant pour la mobilité des
métaux [Bourg 1988, Schuliet al. 1995, Wanget al. 1997]. Cette influence peut se
comprendre par son effet sur I'épaisseur de la ldectuche diffuse (1/k, longueur de
Debye). En effet, la force ionique augmente lorsgua davantage d’ions en solution : ceux-
ci entrainent donc une compression de la doublermyKretschmar et Sticher 1998,
Rousseau 2003], comme l’illustre la Figure B-14 :

1/k 1/k
«—» r—d
— _ ]+
|+ |+t
= o, 7 =+ =
Surface — + — Surface —|*i 4+
chargée — chargée |+ _
négativement— + - négativement— -I:l_ _
_ + _|+ +
— — |+ -
-t i
— — |+ —
Fl faible : Fl élevée :
Expansion de la Compression de la
double couche double couche

Figure B-14 : Influence de la force ionique sur I'paisseur de la double-couche

Les cations, concentrés dans la solution de soliedeent des compétiteurs des
meétaux pour les sites d’adsorption. La compétitvac les protons, par exemple, explique la
désorption des métaux a des pH faibles, évoquéehglut [Bourg 1988, Heidmann 2005] ; la
présence de potassium et de sodium est égalemscepsible d’entrainer la désorption
partielle de métaux [Wangt al. 1997, Heidmanet al. 2005].

Mais ce sont surtout les especes inorganiques adeencBarge (divalents) qui concurrencent
les métaux [Wangt al. 1997, Sastret al. 2006]. En particulier, la compétition pour lesesit
d’adsorption s’opére entre les cations métalligees-mémes : leur présence peut inhiber
'adsorption ultérieure d’autres meétaux. Des étudesoduisant des métaux a des
concentrations variables dans des sols de castaijées différentes, soulignent surtout la
variabilité des résultats, et 'importance tant gespriétés du sol que du métal considéré
[Alesii et al. 1980, Bourg 1988, Heidmaret al. 2005]. L'ordre dans lequel les métaux sont
injectés, donc l'historique des apports, est égatgrmn facteur d’'influence [Kurdi et Doner
1983].

Dans les sols, B& Mn®" [Schulin et al. 1995] et M@" [Sastreet al. 2006] sont des
compétiteurs importants des métaux lourds pousites de sorption, mais ce sont surtout les
ions C&" qui ont un rdle prédominant [Bourg 1988, Kozdrépg9Wanget al. 1997, Kaschl

et al. 2002],a fortiori dans les sols calcaires considérés dans cette. étud

Enfin, ces mécanismes dépendent de la teneur exuréans la solution de sol [Bourg 1988,
Fortstner 1995]. En patrticulier, I'adsorption estgortionnellement moins importante lorsque
la concentration en métaux est élevée, qu'avecadsdet teneurs. Les sites d’adsorption
spécifigue des métaux sont alors saturés, et utie jpi@ la sorption est assurée par des sites

65



Chapitre B — REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

moins sélectifs, avec des liaisons plus faiblesjuieaccentue la compétition entre les cations
ainsi que les phénomeénes d’échange cationique EBighg2000, Sastret al. 2006].

Ainsi, 'augmentation de la force ionique et la gg@ce de compétiteurs tendent a
diminuer la sorption des métaux, donc a augmesetar mobilité. En laboratoire, Saiers et
Hornberger [1999] ont observé une diminution déitiéé de la kaolinite pour 1€°'Cs, et
Ledin et al. [1996] celle de la kaolinite et des bactéries pdar et Cd. A linverse,
'adsorption de métaux lourds peut résulter en elargage de cations, en particulier de
cations divalents, de protons (qui augmentent dlacgdité de la solution de sol), ou encore
de sodium [Kurdi et Doner 1983, Heidmaetral. 2005, Sastret al.2006].

Dans les bassins d'infiltration, la force ioniqueup étre localement tres élevée, du fait de la
pluralité des éléments charriés par les eaux gesides ions Cd et Nd en particulier sont
d’'une part abondants dans les eaux pluvialesses idu sol d’autre part.

B-2-3-2-d Influence du flux

Le flux de la solution a travers le sol influence :

- les conditions d’oxydo-réduction, évoquées plusthaan particulier, lorsque
l'intensité dépasse la capacité d’infiltration ausation du sol (processus d’infiltration
hortonien), une lame d’eau se forme a la surfacsotiet limite I'oxygénation du milieu ;

- l'organisation des interfaces (surfaces de contectle temps de contact entre la
matrice solide et la solution [Bourg 1988].

Lorsque le flux est plus rapide, une partie dedeopité peut ne pas étre visitée par la
solution de sol (elle est « by-passée ») : le femhest facilité dans les macropores [Nielsén
al. 1986], auquel cas la quantité d’éléments pouvaet ddsorbés ou solubilisés s’en trouve
réduite. A I'inverse, en général, plus le flux kstt, plus I'atténuation des métadissoude
long d’'une colonne est importante [Alestial. 1980, Bourg 1988].

Un temps de contact court limite donc les phénomene cinétique lente. Or la
sorption est due a deux cinétigues généralemeiférelites [Martin-Garinet al. 2003,
Limousin 2006] :

- les phénomenes d’adsorption de sphére externe théoriquement considérés
comme étant instantanés. Dans la pratique, on figudli « instantané » des réactions de
cinétique inférieure a une demi-heure environ [Ma@arinet al.2003, Guiné 2006] ;

- les phénoménes d’adsorption de sphére interne @tédgitation sont théoriguement
plus lents et moins réversibles. lls sont régisdear constantes a I'équilibre (Ex : dissolution
de la calcite).

Ainsi, Limousin [2006] a modélisé avec succes gusdrption faisait intervenir des réactions
instantanées réversibles, auxquelles s’ajoutaiest réactions lentes irréversibles, qui ne
pouvaient étre observées qu'avec des concentratidlnles : a concentration plus élevée, la
rétention irréversible lente est masquée par lestions rapides. Ayant établi que les
phénomeénes de précipitation étaient peu plausiillespostulé que I'échange d’ions était
responsable des cinétiques rapides et la compbexdés cinétiques lentes.

Mais les phénoménes de sorption et de relargag@résentent pas les mémes
cinétiques. Bien que les expériences de sorptiomgitent d’appréhender les mécanismes
d’attachement des métaux aux surfaces, et pautalatensité », les cinétigues mises en jeu
ne sont pas du méme ordre de grandeur. Typiquelmentgue la précipitation n’intervienne
généralement gu’'aprés l'adsorption, les phénomédeedissolution peuvent étre rapides. A
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I'inverse, des mécanismes de diffusion peuventdindes mécanismes de désorption rapides.
Enfin, le relargage de métaux retenus par des rsfan de chimisorption est généralement
plus lente que leur adsorption [Saiers et Hornbet§86, Limousin 2006]. La libération des
métaux ne peut donc pas étre directement évaluédepaexpériences de sorption seules
[Sastreet al.2006].

Les vitesses d'infiltration mises en ceuvre en latmre sont généralement en-deca de
ce qui est rencontrid situ dans les bassins d'infiltration. En effet, cesnils drainent les
effluents générés par un bassin versant de taéke dupérieure a la surface du bassin lui-
méme. Les sols de surface des bassins d'infilmatomportent également une fraction
organique importante et trés particuliere (grapsduée, hydrophobe) en comparaison des
sols ou milieux poreux généralement étudiés enrédbime, dont le rble et le comportement
dans le transfert sont mal connus. Le fait questds soient soumis a des cycles alternant
séchage et réhumidification augmente égalementdhilisation des différentes substances
dissoutes [Lediret al. 1996]. La teneur en eau initiale, enfin, modifidiéal du transfert, et
éventuellement la réactivité du milieu.

Ces particularités renforcent l'intérét d’étudiaribération et le transfert des métaux dans des
conditions hydrodynamiques réalistes.

B-2-4 Les éléments réactifs du milieu poreux

Comme illustré sur la Figure B-15, dans le sol,nedaux peuvent se trouver [Schuéinhal.
1995, Wanget al.1997]:

- soit dans la solution de sol, dissous ou complex&x les espéces organiques ou
inorganiques en solution ;
- soit en interaction avec la phase solide organtgumninérale.

surface surface
minérale organique
/\ /\
inorganiqur <+—> O <+—> organique
|on libre
précipite occlusior biomasse
vivante

Figure B-15 : Interactions de métaux lourds dans Isol (d’aprés Schulinet al. [1995])
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B-2-4-1 La matiere minérale

La matiere minérale est composée [Duchaufour 198k| 1998] :
- de matériaux primaires, formant essentiellemefraletion grossiere ;
- de matériaux secondaires issus de la transformdiochimique et géochimique
(altération) de certains minéraux primaires, quistiuent I'essentiel de la fraction fine.
Les sols de surface des bassins d'infiltration ssnbutre enrichis en minéraux secondaires
par les apports extérieurs dus aux eaux pluviales.
La composition moyenne de la phase minérale desesblprésentée sur la Figure B-16 :

Minéraux primaires

Si : silicates (autres que
micas)

m : micas

Q : quartz

Minéraux secondaires
Ox : oxyhydroxydes
A : argiles minéralogiques

Sables Limons Argiles

Figure B-16 : Composition moyenne de la phase mingle [Duchaufour 1995]

Les polluants métalligues ont une affinité pron@ngsour les particules fines du sol

[Nightingale 1987, Perrono 1999, Taekal.1999, Durand 2003, Lagt al. 2004, Heidmann

et al. 2005]. De plus, les sols considérés dans cettee &adt tres calcaires. Les principaux
éléments minéraux réactifs sont donc les oxyddssebxyhydroxydes, les carbonates et les
argiles minéralogiques [Angowt al. 1997, Perrono 1999].

B-2-4-1-a  Les oxyhydroxydes

Les oxydes et hydroxydes de fer (comme la goethkeOOH ou I'hématite-Fe0s),
d’aluminium (comme la gibbsite) et de manganeselt&® de l'altération des minéraux
primaires. Dans les sols, ils évoluent ainsi, auefud mesure de I'oxydation de la matiere,
vers des phases solubles ou complexées, amorpleggirecristallines [Duchaufour 1995].

Présentant une surface spécifique élevée (100-8a§"ntontre 0,05 m2:g pour le
sable [Musy et Soutter 1991]), ils représentent phase de rétention privilégiée pour
beaucoup de métaux [Bourg 1988, Musy et Souttefl,1B@rrono 1999]. Les oxydes et les
hydroxydes ont une Capacité d’Echange CationiqieC(Cassez faible (2 a 6 még/kg [Musy
et Souter 1991]). Les liaisons formées sont desptmxations de surface, qui dépendent trés
fortement du pH [Angovet al. 1997, Heidmanet al.2005].
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De plus, les oxyhydroxydes de Fe et de Mn sont ésrren conditions oxydantes [Bourg
1988], ils sont alors peu mobiles [Forstner 199BleH1998]. Mais les formes réduites des
oxydes de Mn et oxyhydroxydes de Fe sont hydrosedulsi bien que lorsque ces complexes
sont réduits et dissous, par exemple lorsque lass@ de conditions oxiques a des conditions
anoxiques (infiltration dans les bassimgterlogging ou lorsque I'activité biologique est
importante, les métaux qui leur sont associés redatgués [Bourg 1988, Forstner 1995, Sigg
et al. 2000, Triffault-Bouchet 2004]. En outre, Kinet Fé" peuvent alors devenir des
compétiteurs des cations métalliques pour les ditetsorption [Bourg 1988].

Enfin, 'adsorption des métaux par les oxydes augmavec la température [Angoet al.
1998].

B-2-4-1-b Le calcaire

Les carbonates de calcium possédent une grandecitgambimmobilisation des
métaux [Isenbeckt al. 1987, Perrono 1999, Usmah al. 2004]. Ceux-ci peuvent étre fixés
soit par adsorption, par précipitation d'hydroxydesde carbonates, ou encore par insertion
dans le réseau de Cag[Perrono 1999, Martin-Gariat al. 2003]. Le phénomene mis en jeu
dans les sols trés carbonatés semble étre davambagmcorporation par la matrice qu’'une
pure adsorption de surface ; ce sont donc destigipeu réversibles [Bourg 1988]. Bourg
[1988] a également relevé que l'adsorption du zteit plus forte sur les carbonates de
magnésium que sur les carbonates de calcium, msugukstions de configuration spatiale de
ces cristaux.

On observe par ailleurs une augmentation sur lg lenme de l'adsorption de Cd par la
calcite, indiguant une diffusion de Cd dans lestipales de CaCg®; I'équilibre de cette
réaction est beaucoup plus rapide avec les paticihes de CaC{qu’avec les fractions
plus grossiéres [Bourg 1988]. Le carbonate de waldnfluence également la cinétique des
mécanismes. Par exemple, pour I'adsorption, dowiri@tique est généralement tres rapide,
I'équilibre est atteint beaucoup plus lentementpetsence de carbonate de calcium [Bourg
1988].

Le pH contrdle largement la précipitation des cagies, car ceux-ci sont dissous
quand le pH diminue [Février 2001, Durand 2003]p&want, ces systemes présentent un
fort pouvoir tampon [Duchaufour 1995, Sigtj al. 2000], renforcé en présence de matiere
organique [Schuliret al. 1995, Duchaufour 1995].

Les carbonates constituent une fraction majeuresdissétudiés ici. Février [2001] et
Lassabatére [2002] ont ainsi montré que la réterd® Zn et Cd dans le sol sous-jacent des
bassins d'infiltration pouvait s’effectuer principment par précipitation sous la forme
carbonatée et/ou hydrocarbonatée.

B-2-4-1-c Les argiles

On a défini plus haut les argiles comme étant tiqules de diamétre inférieur a 2
um. Cette appellation préte cependant a confusi@t des argiles minéralogiques (voir
Figure B-16) : la classe granulométrigue des asgielut les argiles minéralogiques, mais
aussi d’autres minéraux, en particulier les oxybygides [Duchaufour 1995]. Dans ce qui
suit, le terme « argiles » désignera donc lesesgilinéralogiques.
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Ce sont sous nos latitudes des silicates d’alummrsustructure en feuillets, chaque feuillet
étant constitué de couches tétraédriques (quabreeat’'oxygéne et un atome de silice) et
octaédriques (six atomes d’oxygene ou hydroxyldsugant un atome d’aluminium ou de
magnésium). On distingue, en fonction du ratio d&s feuillets entre les couches
tétraédriques et octaédriques [Duchaufour 199%¢IHiP98] :

- la kaolinite (dite 1/1) : elle comporte une coudéaédrique de silice et une couche
octaédrique d’aluminium ;

- lesillites, les smectites (ou montmorillonites)ext vermiculites (2/1) : deux couches
tétraédriques de silice encadrent une couche aaaédd’aluminium (illites et smectites) ou
de magnésium (vermiculites) ;

- les chlorites (2/1/1) : a la configuration précéeetiajoute une quatrieme couche de
type octaédrique a base d’Al ou de Mg.

Les argiles sont des sorbants importants pour ksur lourds, car ils sont abondants, ont
une surface spécifique importante (jusqu'a 800 M2gles charges négatives et des
groupements de surface réactifs, leur conféranQE®@ élevée, jusqu’a 1500 megqkiMusy

et Soutter 1991, Duchaufour 1995, Heidmanal. 2005].

Elles peuvent donc présenter trois types de sigesaiption principaux pour les cations
métalliques [Angovet al. 1997, Heidmaneet al.2005] :
- par complexation, sur des groupements réactifsidfaces hydroxyles (Al-OH et Si-
OH, notés de fagcon générique S-OH) peuvent opémer sorption spécifique (dans les
coins) ; ils peuvent former des complexes de spimdeene avec les cations métalliques. lls
dépendent trés fortement du pH: ils s'ionisentssda forme S-Obf et S-O a pH
respectivement faible et élevé ;
- par échange de cations :
o sur des sites portent des charges négatives pemmedflepeu influencées par le
pH, sur lesquels peuvent se produire des échangesaiibns (sur les faces).
L’'adsorption des métaux a alors pour conséquenceaelargage des ions
initialement adsorbés ;
0 entre les feuillets.
Elles peuvent donc former avec les métaux des araplde surfaces, de sphere interne
(liaisons covalentes et électrostatiques) et egtéiraisons électrostatiques) [Siggal. 2000],
en une ou deux étapes [Angosieal. 1998] : pour la kaolinite par exemple, 'adsorptiest
assurée par les seuls échanges d'ions a pH faibige,les sites de surface interviennent en
plus lorsque le pH est plus élevé [Angateal. 1997]. Enfin, d’autres phénomeénes peuvent
intervenir, comme les échanges avec des protolasaampétition pour les sites de sorption
entre les métaux [Heidmarmt al. 2005], I'adsorption de sodium et la formation denplexes
avec les groupes hydroxyles de charge variable gagt al. 1997].
La cinétiqgue d’adsorption sur les argiles est tegsde [Saiers et Hornberger 1996]. Enfin, il y
a davantage d’adsorption sur les argiles quarehtg@érature croit [Angovet al. 1998].

Bourg [1988] note cependant que I'influence deslesgsur la capacité d’adsorption
totale semble étre négligeable par rapport a ldriberion de la matiére organique et des
oxydes de Fe et de Mn. Cette assertion est a tempeifonction de chaque matrice.

19 es charges sont dues & des substitutions*e&i AF* dans les couches tétraédriques (charges négatages
élevées ; cas de la kaolinite et des illites) & par Mg* dans les couches octaédriques (charges moinseélevé
cas des smectites) ; les chlorites sont dénuéekatges [Duchaufour 1995, Angoetal. 1997, Hillel 1998].
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B-2-4-2 La matiére organique non-vivante du sol

La matiére organigue du sol peut étre un factewromréle majeur de la disponibilité
et de la mobilité des métaux lourds, en raisonsites d’adsorption qu’elle possede et parce
gu’elle altére les propriétés chimiques généralesal [Lairet al. 2004].

La matiere organique est la matiere carbonée, pented’étres vivants (flore et faune), de
leur décomposition et des déchets issus de lewabnlisme. Elle est en constante évolution
sous l'action de l'activité biologique, des tramsfations chimiques et des changements
environnementaux ; elle est donc diversifiée e¢togfene [Schuliet al. 1995, Durand 2003].
On distingue la matiére organique vivante et marddte derniere étant elle-méme constituée
de la matiere macroorganique et de 'humus [Sctletlial. 1995].

Les substances non-humiques, rassemblées sousmie te « lipides » par Durand
[2003], sont essentiellement des carbohydratespdgsneres aromatiques, des protéines et
des biomacromolécules aliphatiques [Schutin al. 1995]. En particulier, les polluants
organiques présents a la surface des bassindtditiéin, issus des eaux pluviales, tels que les
hydrocarbures linéaires et polycycliques, les cosgparomatiques ou encore les acides gras,
appartiennent a cette fraction [Durand 2003]. dietscaractérisés par une forte hydrophobie
[Durand 2003], qui contribue a diminuer la condvitdi hydraulique des sols de surface des
bassins d'infiltration.

Les substances humiques peuvent étre considéréamecodes supramolécules,
constituées de petites molécules, dérivées de deadétion de la matiere organique, liées
entre elles par des liaisons de faible énergie 4Bdir2003]. Elles peuvent étre totalement
insolubles (humine), acide-insoluble mais basekdel(@acides humiques) ou solubles (acides
fulviques) [Schulinet al. 1995, Durand 2003]. Ces substances possedent, edamgile, des
propriétés colloidales.

Les bactéries constituent la matiére organique nie/aLeurs spécificités sont
détaillées au paragraphe suivant.

La matiere organique participe efficacement a tantéon des métaux par adsorption
[Bourg 1988, Schuliret al. 1995, Perrono 1999, Séquaris et Lewandowski 2088)anet al.
2004, Ermako\et al.2004, Lairet al. 2004]. Elle est tout d'abord sujette a des phénesde
précipitation/coagulation, qui peuvent induire umpgisonnement des métaux. Ceux-cCi
peuvent également étre retenus :

- sous forme échangeable (donc assez facilementisaiidéd), car la matiere organique
posséde une grande CEC (2000 & 5000 m&}y.kige en particulier aux charges négatives de
la matiere humique [Musy et Soutter 1991, Schetial. 1995, Hillel 1998] ;

- ou a l'état de complexes (« complexes organo-nwial ») dans lesquels ils sont
plus énergiquement fixés [Bourg 1988, Schudinal. 1995, Perrono 1999, Robert et Juste
1999, Lairet al.2004].

Le mécanisme le plus frequemment décrit est la éaxapion des métaux avec les groupes
fonctionnels chargés négativement de la matiéramgge (lorsque le ligand est organique,
on parle également de « chélation »). La liaisarpggdomine entre les métaux et les ligands
organiques est donc la complexation de sphérenmf&chulinet al. 1995]. En particulier, les
groupes carboxyles (—COOH) et hydroxyles phénoq(#H) des acides humiques et
fulviques ont une trés grande capacité d'adsorp8chulinet al. 1995, Deberdet al. 2002].

La matiere humique possede d’autres groupementpasitulier amines (dont les amines
primaires -NH), =N, soufrés (comme les sulfhydryles -SH), étHemnme les méthoxyles -
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O-CHg), carbonyles (>C=0, C{€0O-) et phosphates, qui peuvent intervenir dans la
complexation [Schuliet al. 1995, Durand 2003, Crow al.2003].

Les charges électrostatiques négatives provienpantailleurs de la dissociation de ces
groupes (les groupes sont ionisés), au moins cglk®¥—COOH), hydroxyles phénoliques (-
OH) [Musy et Soutter 1991] et amines [Craaiél. 2003].

La plupart des substances non-humiques sont déstelns importants des métaux
[Schulinet al. 1995]. Mais peu d’informations sont connues sarli@sons entre les métaux
et la matiere organique non humique, en particieur sa part hydrophile [Crows al.
2003].

Parmi la fraction humique, I'affinité des acidesnigues et fulviques varie d'un cation
a l'autre : elle est théoriquement prépondérante Eaf, moins importante pour Zf et
moins encore pour Gtl[Sigg et al. 2000]. Dans le cadre de I'étude de trois sédimdats
bassins d'infiltration, Durand [2003] a trouvé gae, sein des substances humiques, le cuivre
était présent a la fois dans les acides humiquasgweques, tandis que le zinc et le cadmium
étaient de fagcon prépondérante liés aux acidegjfidg, donc a la fraction la plus mobile. Les
complexes formeés entre la matiere organique etilee sont de surcroit beaucoup plus forts
quavec C4" et Zrf* [Schulinet al. 1995].

De plus, les liaisons entre la matiére organiquestnétaux sont sensibles a la teneur
et la composition de la matiére organique, a ladeen eau, a la concentration en autres ions,
au type et a la concentration en surfaces mirgraldéa disponibilité des nutriments et a la
température [Schuliret al. 1995]. Schulinet al. [1995] et Ledinet al. [1996] indiquent
également que la stabilité des complexes formése das ions métalliques et les acides
fulviques diminue quand la force ionique augmeMais ce sont surtout les changements de
pH (qui influencent la dissociation des groupemémrtstionnels a caractere acide ou basique,
-COOH, -OH) et de conditions redox qui peuvent ingluin risque de relargage des métaux
par la matiere organique [Musy et Soutter 1991,ufhchet al. 1995]. Lair et al. [2004]
trouvent également expérimentalement une corrélagiositive entre le pH et le taux
d’adsorption de la matiere organique. Bourg [198Rjute que I'on peut considérer une
relation linéaire entre les valeurs logarithmiquies constantes de complexation par la
matiere organique et le pH.

L'affinité conjointe des métaux pour les fines (¥2) et pour la matiere organique du
sol [Legretet al. 1994] porte a croire que la fraction la plus etie la matiére organique du
sol est le compartiment le plus réactif. Cependartontribution des fractions grossiéres peut
étre non négligeable vis-a-vis de la disponibiiés métaux dans le sol [Larayal. 1999]. La
matiére organique particulaire contient entre aulige formes les moins stables de la matiere
organique du sol, la moins évoluée, qui est doncostinuelle évolution sous l'influence des
microorganismes du sol (caractere labile) [Laahwgl. 1999].

De plus, lhistoire du sol et I'état physiologiquees bactéries affectent
particulierement la dégradation [Skippetral. 1996]. En milieu pollué, comme les sols de
surface des bassins d'infiltration, les métaux ssugceptibles de freiner I'évolution de la
matiere organique [Valseccht al. 1995, Lamyet al. 1999]. Schuliret al.[1995] suggerent
I'existence d’'un mécanisme deedbackdans les sols pollués : les polluants métalliques
inhibent la minéralisation par les bactéries, orcégpacité de stockage de métaux par la
matiere organigue augmente lorsque le degré d’hcemidn diminue, donc I'accumulation
des métaux est favorisée.

Enfin, la matiére organique est dite Iégére lorsqaedensité est inférieure a 1,13
g.cm?®, intermédiaire si celle-ci est comprise entre 113,37 g.crii, et lourde si elle est
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supérieure a 1,37 g.cin[Ruhlmannet al. 2006]. C'est la fraction légére de la matiére
organique qui est fréquemment mise en cause darmriglexation des métaux [Laney al.
1999].

B-2-4-3 Les bactéries

B-2-4-3-a  La biosorption

Les métaux ont une forte affinité pour les cellllastériennes, auxquelles ils se lient
de facgon forte et stable [Beveridge et Murray 1%8finet al. 1997].

Les métaux peuvent étre accumulés et séquestrassarface des membranes des
bactéries (adsorption de surface), a l'intériew cidlules (accumulation intra-cellulaire) ou a
I'extérieur (accumulation extra-cellulaire) par Ieais d’exopolyméres et de métabolites
gu’elles sécrétent [Gadd 1992, Ford et Mitchell 2,99/hite et al. 1995, Roane et Kellogg
1996, Changet al. 1997, Hébrard-Labit 1998, Muris 2004]. Les mécau@s mis en jeu sont
I'adsorption, la précipitation et le transport &eters I'intérieur de la cellule [Ledin 2000].
Ces interactions entre les bactéries et les métagroupées sous le terme de « biosorption »,
sont résumeées sur la Figure B-17 :

Adsorption de surface ~ Echange d'ions
(M =Cd, Cu ou Zn) i _ _ Complexation
Rétention passive Précipitation

M2+

Accumulation
intracellulaire

Rétention active

Détoxification
Intégration au méta
Transformation
enzymatique

bolisme

M2+

Précipitation/

“~ Solubilisation
Processus . . Chélation
extracellulaires M* <——> exopolymeres Echange d'ions

Figure B-17 : Interactions microorganismes/métaux
(d’aprés White et al. [1995], Hébrard-Labit [1998])

La biosorption surfacique peut avoir lieu que lestbries soient mortes ou vivantes
[White et al. 1995, Changpt al.1997, Ledin 2000]. Kurekt al.[1982] ont méme observé que
davantage de Cd était adsorbé par des cellulesesnqute par des cellules vivaritesEn
revanche, la biosorption intra- et extracellulame peut se produire qu'avec des bactéries
vivantes, car de I'énergie est nécessaire [Cledrad, 1997].

Enfin, de facon générale, la biosorption peut é&ttalisée par la biomasse libre ou
immobilisée, active et inactive [Whitt al. 1995]. Elle est variable d’'un organisme a l'autre,
dépend de la résistance de la cellule, de I'esp@iceobienne et de son état physiologique

1 Qui elles-mémes adsorbent plus de Cd que I'argileadsorbe plus que le sable [Kuetkal. 1982].
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dans I'habitat [Kurelet al. 1982] et de sa phase de croissance [Cleaad) 1997, Ledin 2000,
Guiné 2006].

Adsorption de surface

Les parois bactériennes offrent une surface spéeifimportante, du fait de la taille
colloidale des cellules [Ledin 2000]. Elles possgden outre une forte affinité pour les
cations. On retrouve en effet les mémes propridééésurface que pour la matiére organique
de facon générale [Beveridge et Murray 1980, BediinRao 1993, Whiteet al. 1995,
Beveridgeet al. 1997, Feiret al.1997] :

- des groupes fonctionnels réactifs : carboxyles,nami hydroxyles, phosphates...
Les groupes contenant de l'oxygene (carboxylesydxydes phénoliques et alcooliques,
carbonyles et méthoxyles) sont particulierementaorigmts [Whiteet al. 1995]. Ce sont
surtout les groupements carboxyles et phosphatesogtribuent a I'adsorption de métaux
[Plette et al. 1996, Feinet al. 1997] ; les sites phosphoryles et amine peuvealeggent
contribuer au phénomene [Ledin 2000, Gueéhdl. 2006] ;
- une charge négative aux pH rencontrés dans les dmdsa la dissociation de ces
groupes fonctionnels (ionisation).
Les métaux peuvent donc étre adsorbés dans laedoabthe diffuse, par échange d’ions, ou
complexés avec les groupes fonctionnels. Mais ¢gaigon des cations bivalents a la paroi
dans la double-couche diffuse (non spécifique) s$enfhible comparée aux liaisons
spécifiques avec les groupes fonctionnels [Plettal. 1996, Feinet al. 1997, Guinéet al.
2006]. Les protéines et les peptides de la pardiif®\ét al. 1995] et les capsules bactériennes
extracellulaires [Bellin et Rao 1993] interagisségalement avec les métaux.
Les liaisons entre les bactéries et les cellulas/gra alors avoir lieu en au moins deux
étapes : les métaux sont fixés par complexationlesusites réactifs, puis se déposent par
augmentation des précipités [Beveridge et Murra801Beveridgeet al. 1997].

La capacité de séquestration des cations métadligae les parois des bactéries dépend du
Gram'? [Beveridge et Murray 1980, Whitet al. 1995, Beveridgeet al. 1997]. Pour les
Gram+, c’est la nature anionique de la paroi guifée aux cellules leur grande capacité de
séquestration [Beveridget al. 1997] ; les interactions ont lieu entre les catiaisles
polyanions de la paroi. Les groupes fonctionnelscemés sont principalement les groupes
carboxyles des peptidoglycanes [Wheteal. 1995, Beveridget al.1997].

La structure des parois des bactéries Gram- estdifférente : elle se caractérise par une
double couche lipidique présentant sur sa facermxtde nombreux lipopolysaccharides
(LPS), qui déterminent I'essentiel de la physicovib de la surface des Gram- et qui
interagissent fortement avec les métaux [Beveratgd. 1997]. Les LPS, qui sont dénués de
charges importantes, sont dominés par leurs groapenphosphate [Whitet al. 1995,
Beveridgeet al.1997].

Les bactéries Gram+ semblent avoir un comporterass¢z proche, alors que l'adsorption
peut étre différente d’'une bactérie Gram- a uneedifein 2000]. Enfin, Fein [2005] précise
qgue pour les bactéries Gram+, 'adsorption est piysortante pour les bactéries vivantes,
tandis que pour les Gram-, on obtient le méme aldrgrandeur pour les bactéries mortes et
vivantes.

12 Des compléments bibliographiques sur la structlee bactéries, concernant en particulier la distinc
Gram+/Gram-, sont proposés dans I'’Annexe |.
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Cependant, des travaux récents montrent qu’il guage différences en termes de Cd adsorbé
d'une bactérie a l'autre (quels que soient le Glesrgroupes fonctionnels...) [Fein 2005].

Le fait que les bactéries sont en milieu naturgigipalement sous forme de biofilms
[Beveridgeet al. 1997] influence plus largement la biosorption. Hfete les cellules sont
alors liées entre elles grace aux exopolym@ee:S), qui représentent la grande majorité du
biofilm. Les EPS peuvent de plus retenir diversedégules exsudées par les bactéries ;
I'ensemble est désigné sous le terme « substancBsngriques extracellulaires® et
possede une tres forte capacité de sorption [Mi@g!, Guineet al.2006]. Il est possible que
les groupes fonctionnels des EPS soient plus féacti plus concentrés en sites réactifs, que
ceux des parois cellulaires [Muris 2004].

Muris [2004] a établi une capacité d’adsorption bisfilms vis-a-vis du ZA" supérieure a
celle des cellules libres. De méme, Guatél. [2006] ont calculé que I'adsorption dépassait
largement les capacités des groupes de surfaceluaoh a un role dominant des EPS (et
peut-étre de I'adsorption intracellulaire). On esiainsi que 90% de la réactivité des biofilms
est due aux polyméres extracellulaires [Beverietga. 1982, Xueet al. 1988].

Processus extracellulaires

Les processus extracellulaires ont lieu entre Iéguox et les métabolites excrétés par
les microorganismes. Il peut s’agir d’'une immolatisn des métaux par formation de sels
insolubles, ou au contraire d'une solubilisatioaydrisant ainsi le transport, par exemple
lorsque les métabolites sont acides, ou que I'an @hénomeéne de complexation ou de co-
précipitation.

On peut également avoir une interaction surfacigpiee métal et polymere extracellulaire.
Ford et Mitchell [1992] suggerent, dans ce mécaejdmrole des charges négatives sur les
groupes fonctionnels des exopolymeres. Ceux-ci graualors mobiliser, puis immobiliser le
métal. lls constituent alors des supports mobdes, vecteurs de transport pour les métaux :
lorsqu’ils remobilisent les métaux, par adsorptiarpartir d’'un élément de la matrice ou ils
étaient piégés, ils augmentent ainsi la mobilité aetaux en milieu poreux [Schulat al.
1995, Ledin 2000].

Accumulation intracellulaire

Les bactéries vivantes peuvent incorporer les métpli leur sont essentiels, mais
également ceux qui ne le sont pas lorsque leursirigeen oligo-éléments ne sont pas
satisfaits [Ledin 2000]. Aprés une interaction pabbe avec les ligands de surface ou
extracellulaires, le polluant pénéetre lentementddule. Il est relargué a lintérieur de la
cellule, puis intégré aux mécanismes biochimigesd et Mitchell 1992]. Ce peut étre pour
les besoins des activités enzymatiques de la eeltwl pour détoxifier (le métal évolue vers
des formes moins toxiques, ou volatiles ; ex : ylétton du mercure). Il s’agit généralement
d’une rétention irréversible ; on a donc une acdatian du métal dans la cellule.

13 Extracellular polymeric substancesonc également désignées par le sigle EPS déittédature anglophone.
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Caracteéristiques

Pour les bactéries vivantes, les processus de rpioso peuvent donc étre
indépendants du métabolisme (sorption physique limique) ou liés au métabolisme
(transport interne, précipitation extracellulaifadd 1992, Whiteet al. 1995, Cheret al.
2000, Ledin 2000]. La part d’adsorption due auxcpssus actifs et passifs varie largement
d’'un organisme a l'autre et d'un métal a I'autreedlin 2000]. Il semblerait cependant que
I'affinité des métaux pour les bactéries soit ppatement abiotique, par rétention passive,
due aux propriétés de surfaces des cellules eextgsolymeres [Feirt al. 1997, Couillard
2005].

La biosorption passive est un mécanisme dont l&tigue est rapide (quelques minutes), la
biosorption active plus lente [Ledin 2000].

Notons également que la biosorption, spécifiquenon, est limitée. Ainsi, Kurelet al.
[1982] ont observé que le pourcentage de Cd adsadggnentait avec la quantité de
microorganismes, mais pas linéairement : la quanté Cd adsorbé par unité de poids de
microorganisme diminue. Il y a donc une diminutdmnla surface spécifique cellulaire, due a
I'attachement des cellules, ou la formation deilt. ..

D’autre part, la fixation de Cd et de Cu dans uedule de A. Pullulans (champignon
polymorphe) entraine le relargage de deux iohgMowll et Gadd 1984, Gadd et Mowll
1985]; cela suggere egalement que Il'adsorption Ilesitée par le nombre d’ions
« disponibles » pour étre échangés.

Enfin, Guinéet al. [2006] ont remarqué que la proportion de Zn adsqgrhr les cellules
diminuait lorsque la concentration en Zn augmentdiyy a donc une saturation des sites de
surface (relation de Langmuir).

B-2-4-3-b Influence des parametres conditions physico-chimicgs sur la
biosorption

La surface des bactéries présente le méme typhatges et de groupes fonctionnels
que la matiére organique non-vivante. La biosormppassive est donc réversible [Feinal.
1997] et tres sensible au pH et aux potentielsudface [Skipperet al. 1996]. En plus des
caractéristiques propres aux cellules et au mésmbe] la biosorption dépend donc
essentiellement du type de métal, du pH, de lafaique, et des autres cations en présence
[Ledin 2000].

L’optimum de biosorption en fonction du pH déperalld souche et du métal. En-
dessous d’'un certain pH, il n'y a pas d’adsorptiprgbablement car la concentration en
protons augmente, que les surfaces se chargenivpognt et que les cations métalliques
sont moins attirés ; puis I'adsorption augmentecdeepH car la déprotonation des groupes
fonctionnels augmente et la compétition avec lestoms diminue [Mowll et Gadd
1984, Gadd et Mowll 1985, Plet¢ al. 1996, Changt al.1997, Cheret al.2000].

Souvent, a partir d’'un pH élevé, la biosorptionimadue : a pH éleveés, la surface des cellules
et la forme des métaux (Ex: formation de compleae®niques) sont modifiées, et les

bactéries peuvent sécréter des composés orgarsgluddes qui entrent en compétition avec
les cellules pour la sorption [Ledin 2000].

Cependant, linfluence du pH dépend fortement decdacentration en métaux
considérée et de la force ionique [Ledin 2000]. @@mpour la matiére organique non-
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vivante, la rétention diminue quand la force iomcaugmente [Muris 2004]. Mais ce sont
surtout les phénomeénes de compétition qui domiteehiosorption, en particulier avec €a
Mg**, K" et H [Mowll et Gadd 1984, Gadd et Mowll 1985, Gadd 1988hulin et al.
1995, Pletteet al. 1996, Cheret al. 2000].

De méme, avec certaines souches de bactéries,alatitgude Cd sorbé diminue avec la
compétition avec Zn, souvent en exces, alors quaameentration en Cd 100 fois inférieure a
celle de Zn n'affecte pas la sorption de Zn [Plettial. 1996].

Cependant, Plettet al.[1996] ont observé davantage de fixation des nxésam les cellules
en présence de €aqu'en son absence: la calcium adsorbé sur ldslesl promeut
I'adsorption des métaux, en modifiant I'affinité ledeparoi avec les ions (quelle que soit la
concentration en Zn, jusqu'a une certaine condamraour le Cd). Les groupes surfaciques
des bactéries sont impliqués dans des liaisonsgggstructure condensée). Ces liaisons sont
casseées en présence de cations bivalents, ce gangeHeur conformation, et par la leur
affinité pour les ions métalliques.

Ces tendances sont des connaissances acquisesdesebactéries cultivées en
laboratoire, dans des milieux modeles. Ledin [20@@cise que peu d’études sont réalisées
avec des concentrations en meétaux réalistes pgroma@ ce qui est rencontré dans
I'environnement. La synthese bibliographique deihg¢d000] souligne également de grandes
différences de sensibilités aux conditions enviesnantales en fonction des souches et des
métaux etudiés, inhérentes a l'affinité de chagpe de bactéries et a la spéciation du métal
en présence. On ne peut donc pas tirer de conalgginérale pour dasonsortig tels que
rencontrés dans les bassins, en contact avec dk&tait® variés de polluants minéraux et
organiques. L’abondance des bactéries dans lesdsotaurface des bassins n'implique pas
nécessairement qu’elles jouent un réle importakipj&ret al. 1996].

En milieu complexe, des observations de terrairgéent cependant un role des bactéries
dans l'adsorption pour expliquer le transfert fiéggi[Ryan et Elimelech 1996]. En patrticulier,
davantage de métaux sont adsorbés par des bactiéaes dans des milieux pollués : elles
sont habituées a ce type de stress [Fein 2005¢lat perut méme relever pour elles d’'un
mécanisme de détoxification [Welp 1999].

B-2-5 Complexité du systéme

B-2-5-1 Liaisons entre matiere organique et matiere minéera : le
complexe organo-minéral et les agrégats

La matiére organique de densité supérieure & L@ign'est plus libre, elle est
associée aux minéraux [Ruhlmaenal. 2006]. Les constituants minéraux et organigues ne
forment donc pas deux compartiments completemestindis, mais sont intimement
mélangés. Dans le sol, on parle de complexe ahgitoique, ou organo-minéral.

C’est également le cas a I'échelle de la particole considére que si la proportion de carbone
est supérieure a environ 80%, on considere qu'uaréicple est organique, minérale en
dessous de 20%, et organo-minérale entre les dRausgeau 2003, Citeau 2004].

D’aprés ce qui précéde, les sols ayant des teneyrsrtantes en matiére organique et en
argile ont une capacité de sorption des méetauxitoues importante [Schulet al. 1995]. Ce
complexe organo-minéral possede donc une part tanuer de la capacité d’adsorption du
sol. On parle de « complexe adsorbant ». BelliRad [1993] remarquent en particulier que
la sorption de cations est prédominante sur less gitéchange cationique situés entre les
couches d'argile et dans les agrégats.
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Matiére organique et matiere minérale peuvent é&ittes par de nombreuses
interactions. Tout d’abord, les composés hydropbaheinsolubles de la matiere organique
(comme les acides humiques) augmentent la stabéigdsols, puisque ceux-ci ne sont pas
entrainés par le flux d’eau [Duchaufour 1995, Ricet Mbagwu 1999, Shein et Milanovsky
2004]. Mais la matiéere organique posseéde égalendest éléments amphiphiles, qui
permettent la cohésion de composants hydrophobds ebmposants hydrophiles [Shein et
Milanovsky 2004]. De plus, les cations polyvalet¢sla matrice minérale, floculants, forment
des ponts (ponts cationiques) entre les surfaggativement chargées du sol, portées par la
matiére organique et les colloides minéraux :dbi’en particulier des cations Al F&* et
Cd* [Musy et Soutter 1991, Duchaufour 1995, Schudtnal. 1995, Shein et Milanovsky
2004, Tejada et Gonzalez 2007], ce dernier étast abondant dans les matrices calcaires
étudiées ici. La présence de polluants métalligagéisniques peut également encore renforcer
I'agrégation et la coagultation [Schuliet al. 1995]. Les composants neutres de I'humus
peuvent également étre fixés aux minéraux argifgrxdes forces de Van der Waals ou par
des liaisons hydrogene [Musy et Soutter 1991].

Les bactéries, enfin, participent physiquement acddésion de I'ensemble et a
I'agrégation par la sécrétion des exsudats exitdagks, qui agissent comme une colle
[Spark et Swift 2004, Tejada et Gonzalez 2007]. resrobes contribuent également a la
minéralisation [Ledin 2000] et synthétisent desdesiorganiques qui peuvent augmenter
I'altération des minéraux et la minéralisation [Glamet al. 1995].

Ces liaisons déterminent donc la structure et}éute du sol, ainsi que son degré
d’agrégation et la taille des agrégats : l'intimélange des argiles et de la matiere organique
constitue le ciment du sol [Duchaufour 1995]. Emtipalier, les microagrégats (<250 pum)
sont constitués d'oxydes, d'argile et de matiegamque [Spark et Swift 2004]. Plus les
liaisons entre la matiere organique et les colideéraux sont fortes, plus ces agrégats sont
stables. Les substances organiques emprisonnégdedammplexe organo-minéral sont alors
protégées de la dégradation par minéralisatiorcatbone est séquestré sans étre transforme,
la stabilité de la structure du sol dans le tenipa souve accrue [Musy et Soutter 1991,
Schulinet al. 1995, Kolbl et Kogel-Knabner 2004, Spark et S@{04].

En revanche, lorsque la matiére organique est glab lorsqu’il y a peu d’argiles, le sol est

moins stable, la dispersion est facilitée [Duchauft®95, Kolbl et Kégel-Knabner 2004]. De

plus, les changements dans la solution de sol, @tarpH ou la teneur en sel, affectent les
processus d'agrégation [Spark et Swift 2004].

Le devenir des agrégats dépend de I'évolution @ésohs organo-minérales, de la
solubilité et du degré de dégradation de la mateganique, donc de l'activité bactérienne.
Par conséquent, la perturbation de l'activité b@ené@e par la pollution complexifie la
compréhension des mécanismes de stabilité et elaticddt des métaux.

B-2-5-2 Qualité de la solution de sol

B-2-5-2-a  Interactions entre la phase liquide et la phase dde et mobilité des
métaux

Les propriétés de la solution de sol sont intimentiées aux propriétés physiques et
chimiques de la phase solide, car ces deux comparts sont en perpétuelle interaction
[Nielsenet al. 1986]. L’adsorption et la précipitation sur leidel ont tendance a atténuer le
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transfert des métaux, mais les propriétés de latieal peuvent entrainer le relargage des
métaux depuis la matrice solide.

Des minéraux solides peuvent se dissoudre, etgpantichir la charge de la phase
liquide : c’est le cas, dans les matrices étudiéesde la calcite, qui libére des quantités
importantes d'ions G4 dans la solution de sol lors de linfiltration.

De plus, I'adsorption et la précipitation peuvewbialieu non pas sur une surface de
la matrice mais dans la phase liquide, auquellsdavorisent la mobilité des métaux lourds.
L'ion CI” est par exemple un complexant majeur pour les uréén solution, de facgon
prépondérante pour Cd, dans une moindre mesureChoet Zn, surtout a pH faible et avec
une potentiel redox élevé [Bourg 1988, Wahal. 1997].

Les autres ligands principaux des métaux traceso@rtion sont N@, OH, COs*, HCOs,
SO, les molécules organiques et les macromoléculesriB1988, Wangt al. 1997, Sigg
et al.2000].

Le comportement du complexe métallique est alom@legment différent de celui du métal
libre [Hébrard-Labit 1998]. Les métaux complexés smiution peuvent avoir un faible
potentiel d’adsorption et d’interaction dans le ssol, ce qui facilite leur transfert [Bourg
1988, Tacket al. 1999, Ledin 2000].

L’ensemble de ces mécanismes complexes modifideu@tour les propriétés de
surface, et changent la mobilité des métaux. Ce¢ donc des phénoménes qui s’auto-
alimentent. Les particules libres sont susceptibies’adsorber ou d’étre pieégéees au cours de
leur transfert dans la matrice, immobilisant alasimétaux auxquelles elles sont liées.

B-2-5-2-b Dissolution et mobilisation de la matiére organique

La mobilit¢ de la matiére organique dans la sofutide sol est un aspect
particulierement important pour la problématiqudalmobilité métalliquea fortiori dans les
matrices étudiées ici, comportant une fraction oiq#e majeure, composée en particulier de
polluants. En particulier, la plupart des substanoen-humiques sont trés solubles [Durand
2003] ; dans I'humus, c’est la fraction fulviquei st soluble, donc mobile [Schulet al.
1995, Ledinet al. 1996, Durand 2003], tandis que les composés ihksu a grosses
molécules, comme les acides humiques, peuvent gstges dans le sol [Duchaufour 1995]
On considére en particulier que le’Cast associé a la fraction de carbone organiqeeuts
de poids moléculaire élevé, ce qui résulte en waprécipitation dans le sol ; il est 6té de la
solution et reste piégé dans le sol*Zet le Cd" sont plutét associés au carbone organique
dissous de poids moléculaire moyen ; ils sont danitement transportables [Schulat al.
1995].

L’appellation « matiére organique dissoute » ependant trés ambigué. En effet, elle
est dominée par l'idée de séparation granulomédriquécrivant la fraction organique
inférieure a 0,45 um. Mais elle inclut ainsi ledbsiances humiques (acides humiques et
fuviques), de taille colloidale tres fine, qui sdes composants principaux du carbone
organique dissous dans les sols [Mereteal. 2001].

Quoi qu’il en soit, le carbone organique dissousuescomplexant majeur pour les
métaux, qui tend a les maintenir en solution [BoL®§8, Wanget al. 1997, Mercieret al.
2001, Kaschkt al. 2002]. On observe par exemple une diminution aeésibrption du Cu, aux
pH qui nous intéressent, en présence de carboaeiqtg dissous (Figure B-18) :
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104

%de Cu adsorbé

Figure B-18 : Adsorption du Cu sur I'alumine, avec: (1) 0 mg.I* de carbone organique dissous ;
(2) 9,4 mg.1; (3) 46,8 mg.T[Davis 1984in Bourg 1988]

Dans des systemes plus complexes, les substanoegu®s peuvent également réduire la
migration des métaux avec lesquels elles sont aaxdpk, par des processus de sorption, car
elles ont tendance a s'adsorber sur les minéraaxrester piegees de par leur taille [Mercier
et al. 2001]. Durin [2006] a quant a lui observé quedegles fulviques et humiques étaient
abondants dans des effluents issus de colonnaséesalavec des sols de surface de bassin
d’infiltration.

Le pH et I'hnydrophobie sont deux paramétres essisnpour le transfert de la matiere
organique soluble [Jardinet al. 1989]. De méme, les ions €atrés présents en milieu
carbonaté, créent des ponts entre la matiere apganet les particules du sol chargées
négativement, comme on I'a vu, ce qui tend a dimina solubilité de la matiére organique
[Kaschlet al. 2002].

B-2-6 Synthese

Ainsi, dans les sols, les métaux peuvent étre dsstans les eaux interstitielles,
associés aux carbonates (minéraux et co-précipigéspans les matrices cristallines
(éventuellement occlus, ou précipités sous formeatides purs ou mixtes), adsorbés sur les
argiles, les substances humiques, les oxy-hydraxgdeFe et de Mn, les bactéries, associés
avec la matiere organique, sous formes de sulfuétalliques [Schuliret al. 1995, Wanget
al. 1997, Couillard 2005]...

La sorption, la mobilité des métaux et leur sefiggbaux variations des conditions du milieu
dépendent des caractéristiqgues du milieu d’une darta solution de sol d’autre part. Elles
sont également inhérentes a chaque métal. En ydaetjcCu est lié plus fortement que Cd et
Zn [Bourg 1988, Schuliret al. 1995, Kozdréj 1995, Baize et Roddier 2002, Dur2003,
Lair et al. 2004, Sastret al. 2006].

Par ailleurs, Cd et Zn présentent des caractéresigle rétention similaires [Alesiit al.
1980], y compris pour la biosorption [Ledat al. 1996] et sont souvent associés dans les
minerais. Baize et Roddier [2002] évoquent une@aton géochimique de ces deux métaux.
Février [2001] a par ailleurs démontré un lien ena sorption du Zn et celle du Cd, par
opposition a celle du Pb, dans le sol carbonatpral des bassins d'infiltration étudiés ici.
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Le cuivre est surtout connu pour son affinité avec la matiérganique, beaucoup plus
importante que celle de Zn et Cd [Bourg 1988, Rerrt0999, Ermakoet al. 2004, Lairet al.
2004]. En particulier, des observations au MEBranhtré que Cu pouvait étre intégralement
recouvert de matiere organique particulaire [Laghyl. 1999]. De ce fait, il est réputé peu
mobile, et s’il est malgré tout mobilisé, le cuitend a se re-complexer ultérieurement avec
la matiere organique solide ou a s’adsorber surtdéa surfaces [Bourg 1988, Perrono 1999].
Notons enfin que l'affinité de la matiére organigaeec Cu n’est pas influencée par la
pollution des sols, contrairement a d’autres méfanmnakovet al. 2004].

Il se fixe aussi préférentiellement sur les oxydeder, de manganése et les argiles [Perrono
1999]. La répartition du cuivre entre ces difféemnfractions est fonction du pH, de la
guantité et de la composition de la matiere orgamid'une part, et des colloides minéraux
d'autre part [Perrono 1999].

Le cadmium est mobile dans les sols [Baize et Tercé 2002am2003, Lichneet al. 2004,
Sastreet al. 2006]. Sa rétention semble en effet principalenthrd a des mécanismes de
physisorption (électrostatiques) [Wameg al. 1997]. Cd" est l'espéce ionique dominante,
notamment dans la solution du sol ou elle peut rapegner, a pH inférieur a 6,5, des
complexes tels que Cdg@u CdC} [Yong et Sheremata 1991, Perrono 1999]. Cd peut
cependant avoir une certaine affinité pour leslesget I'hnumus [Tack 1999], les hydroxydes
de fer et par la matiere organique [Perrono 1998hs les sols calcaires, la calcite représente
une phase de rétention majoritaire [Perrono 19¥9ri€r 2001, Lichnert al. 2004]. Le
complexation de Cd avec les ligands organiquesadse, d’apres Davis [1984]r( Bourg
[1988]). Wanget al.[1997] ont cependant observé une sorption fort€di@ des oxydes ou a
des groupes fonctionnels de la matiére organigge méme, la matiere organique dissoute
peut diminuer significativement la sorption de Gefritse 1996].

La mobilité du cadmium est essentiellement fonctionpH [Isenbeclet al. 1987, Perrono
1999]. Le potentiel redox du milieu est égalementfacteur important ; en conditions
réductrices, la mobilité du cadmium peut étre foeat abaissée par la formation de sulfures
peu solubles mais cette immobilisation peut-étigiswd'une solubilisation massive lors du
rétablissement de conditions oxydantes (par drainag lors du séchage, par exemple)
[Perrono 1999].

La forme la plus courante et la plus mobilezilc dans les sols est Znqui est facilement
adsorbé sur les composants minéraux (argiles, Rydes de fer et d'aluminium) et
organiques, ce qui conduit a une accumulation desshorizons superficiels. Mais il est
considéré comme facilement soluble par rapport autkes métaux dans les sols, il est trés
mobile et disponible [Perrono 1999].

Enfin, Durand [2003] a étudié la répartition dedlyamts dans les sols de surface de
plusieurs bassins d’infiltration d’eaux pluvialé®ur cela, il a utilisé le schéma d’extraction
« séquentielle » du Bureau Communautaire de Ré&férépour étudier la répartition des
polluants dans la fraction totale) et les protogsaikextraction et de fractionnement de la
Société Internationale des Substances Humiques @bodier la répartition des polluants dans
les substances humiques). Bien que fortement eéiéig (Annexe 1), ces méthodes permettent
cependant une illustration des différentes affmitdes métaux dans des matrices de
caractéristiques proches des noétres. Les barrggepleeprésentent la répartition des polluants
dans les fractions totales, les barres hachuréespkrtition dans les substances humiques
(Figure B-19) :
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Figure B-19 : Diagrammes des résultats des extraotis séquentielles, selon les protocoles du BCR et d
'IHSS de Zn, Cd, Cu dans trois bassins d'infiltraion (exprimés en % de métal extrait) [Durand 2003]

Il confirme ainsi :

- les similitudes entre Zn et Cd : ces deux métauzoseentrent essentiellement dans

la fraction « échangeable » et dans la fraction desles fulviques, présageant d'une
mobilité importante ;

- que le cuivre est concentré dans la fraction oggamien premier lieu dans les acides

humiques.

Pour évaluer la capacité de sorption du sol, digarameétres macroscopiques peuvent
par conséquent étre considérés, comme la teneunatiére organique, en argiles ou en
carbonates, ou encore la surface spécifique. Lac#pd’ Echange Cationique (CEC) est la
mesure de la quantité de cations que le sol paeanhire(a un pH donné). Elle tient donc
compte des charges négatives des argiles et deafi@ren organique, des possibilités de
substitutions isomorphiques dans le réseau ciistadt des groupements fonctionnels et de
leur ionisation. Ce peut étre un parametre impompaar évaluer la capacité de rétention en
cations métalliques d’un sol [Nightingale 1987, Bp1988].
Cependant, ces parameétres sont d’éventuels indrsatie sorption et peuvent renseigner sur
les mécanismes mis en jeu, mais n’ont pas de vdeeprédiction quant au relargage, surtout
dans des matrices polluées particuliéres telledeusols de surface des bassins d'infiltration,
soumis a des conditions hydrochimiques extrémes.
De plus, les caractéristiques texturales et strabds sont également déterminantes. Elles
régulent les temps et les surfaces de contact Engel et la solution de sol, et les échanges
qui en découlent.
Enfin, la pollution et la diversité des élémentatawuellement apportés par les eaux pluviales
dans les bassins d'infiltration conditionnent legfaces par rapport a leurs propriétés
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originelles. Les surfaces bactériennes, en paigicuconstituent une part importante des
surfaces offertes au contact avec la solution dé¢Fetn 2000], et peuvent par conséquent
impacter les surfaces des sols et les interfacEsokdgion [Bellin et Rao 1993]. Or les
bactéries constituent dans le cadre de notre @udeompartiment adapté aux conditions
particulieres, ce qui peut influencer la minérdima la respiration ou encore I'lhydrophobie
du sol.

La littérature souligne l'affinité des éléments [@as fins pour les métaux [Alessit
al. 1980, Baize 1994]. Bien que cette affirmation néspe pas systématiguement étre
généralisée a des matrices telles que les solaurfigce des bassins d'infiltration [Durand
2003, Durin 2006], leur grande surface spécifiquuer lconfére effectivement une réactivité
importante [Forstner 1995].

Des particules peuvent se former par abrasioncsiadr de la paroi solide, par perturbation
hydrogéochimique ou par biogénése pour les bastfRigan et Elimelech 1996] : les surfaces
décrites ci-dessus (minérales et organiques, dactebennes) sont donc susceptibles d'étre
mobilisées sous forme colloidale ou particulaires polluants dissous peuvent s’adsorber sur
ces particules mobiles [Bourg 1988].

Les métaux peuvent donc interagir avec la matrmeles qui les immobilise, en
solution avec des phases dissoutes, ou avec desufes ou des colloides de la solution,
auquel cas ils sont mobiles, transférés par le. flies interactions sont schématisées sur la
Figure B-20:

FORME CHIMIQUE DES METAUX TRANSPORT

Complexe
en solution

Convection
LT Dispersion
Lib Diffusion
ibre
/ (hydraté)
/ \ Transport solide

J

- (particulaire)
Adsorbe (dont <---->>o>>-» | (co) Précipite Diffusion depuis
adsorption biologique) | * le solide

Figure B-20 : Spéciation géochimique et mobilité demétaux [Bourg 1988]

On a évoqué dans la premiere partie de la revugodbphique la mobilité des métaux
dissous dans la phase liquide, dans la secondadéhiiisation sur la phase solide. On décrira
donc dans la troisieme les modalités et les canditdu transfert colloidal.
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B-3 Le transfert colloidal *

Rappelons que les principaux colloides des mili@aturels sont les argiles, les oxy-
hydroxydes de Fe et d’Al et la matiere organiqueluant les bactéries [Laegdsmaetdal.
1999]. Parmi les surfaces minérales et organiquesotiparticipant a la rétention des métaux,
les colloides tiennent une place importante dudaifeurs propriétés surfaciques et de leur
grande surface spécifique, qui leur confere uneontapte réactivité.

Ces colloides peuvent étre présents dans la soldéosol, ou générés depuis la matrice par
des perturbations physiques ou chimiques du syssatsolution de sol [Ryan et Elimelech
1996, Laegdsmanet al. 1999, Rousseau 2003]. Mais bien que, de par ddig,tles colloides
puissent migrer facilement et rapidement dans liatisa de sol, divers facteurs limitent leur
transfert dans la zone non-saturée. De la balaaasesl mécanismes d’'immobilisation et de
leur réversibilité dépend le transfert des collsifiéotsche 2004], et par la le devenir des
polluants éventuellement associés.

La mobilité des colloides dépend par conséquenpremier lieu des propriétés physico-
chimiques de la matrice solide (teneur en eau, raiogie, teneur en argiles et en matiére
organique...), qui influencent I'affinité des colle& pour le sol [Kanti Sen et Khilar 2006] et
la nature des colloides générés [Citeriual. 2003]. Les propriétés hydrauliques (phases
d’infiltration, intensité du flux) et chimiques (pHorce ionique) de la solution de sol,
inhérentes au sol et aux conditions d'infiltrati@®terminent ensuite la mobilisation et la
rétention [Kanti Sen et Khilar 2006]. Enfin, motgliet transfert dépendent des propriétés de
surface des colloides [Sigg al. 2000], et dans le cas particulier des colloidegtdrgens de
leur métabolisme [Marshall 1980].

On s’intéresse ici a la mobilité des colloides sia&itu:

- leur rétention dans la zone non-saturée (8§ B-3-1l)par des interactions
(principalement électrostatiques) entre particetesurfaces, aux interfaces air-eau et par des
mécanismes physiques d'immobilisation, tels queéttation et la floculation ;

- la (re-)mobilisation des colloides (8 B-3-2), ge@up étre induite par des variations
des propriétés de la solution ou du régime d’irdilon ;

- enfin, la spécificité des bactéries (§ B-3-3) : ocoence sont des organismes vivants
leur transport est plus complexe que pour les sutmdloides ; elles sont soumises aux
mémes phénoménes physico-chimiques, ainsi qu'apdesessus strictement biologiques
[Kanti Sen et Khilar 2006].

14 « Transfert colloidal » désigne ici le transfées colloides. Cette terminologie est égalemenjufsgnment
utilisée pour évoquer le transfert associé desagmimants par les colloides.
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B-3-1 Les interactions colloides-sol

Au vu de sa mobilité potentielle, la phase colltgda été principalement considérée comme
pouvant faciliter le transfert des polluants. Cejaant, le transfert des colloides n’est pas
conservatif [Ryan et Elimelech 1996, Kanti Sen éiil& 2006]. lls sont immobilisés par
sédimentation ou interception dans la matrice, @t attachement aux surfaces et aux
interfaces [Kretzschmar et Sticher 1997]. Dans daeznon-saturée du sol, les colloides
peuvent rester pi€ges :

1. ala surface des solides

2. dans les pores

3. alinterface air-eau

B-3-1-1 Interactions colloides-surfaces solides

Les interactions des particules colloidales avecmiatrice et leur mobilisation
dépendent de la résultante des forces d’'attraetiale répulsion exercées. Sont attractives les
forces de Van der Waals et les interactions hydsbph, et sont répulsives les interactions
stériques et d’hydratation.

Les forces d’attraction de Van der Waals s’exeregnite deux corps suffisamment proches ;
ces forces proviennent des polarisations électrejumagnétique spontanées des molécules,
qui générent un champ électromagnétique dans tes eb dans I'espace qui réside entre eux.
Elles sont proportionnelles a I'inverse de la distaentre les deux surfaces au carre.

Les forces de la double-couche électrostatique dest forces répulsives (ou forces
osmotiques) générées par I'excés de contre-ions ltEspace situé entre les deux surfaces.
existe également des forces attractives (ou fateesorrélation) générées par les fluctuations
de concentration ionique dans cet espace entseifésces.

Les forces stériques sont les forces de répulsims @ la disposition spatiale, aux positions
relatives des atomes.

Les forces d’hydratation sont une conségquence @mggment de la structure de I'eau en
présence des particules ; elles apparaissent Breguains groupes d’'ions sur une surface
adsorbent des molécules d'eau. Lorsque deux ssrfemet ainsi hydratées, les molécules
d’eau s’orientent de maniére a s’opposer au conggttainant une répulsion. Typiquement,
I'expansion des argiles est due a des forces ddtgtion [Rousseau 2003].

La théorie DLVO (du nom des chercheurs Derjaguemdau, Verwey et Overbeek)
suggere de comparer les forces attractives de éanMhals et les forces répulsives de la
double-couche électrostatique, comme des fonctittnda distance entre la particule et la
matrice [Séquarist al. 2004, Muris 2004, Kanti Sen et Khilar 2006]. Cetiéorie s’applique
pour les interactions de grande échelle, soit jpi@grdistances de séparation supérieures a 2
nm [Guiné 2002].

A petite échelle interviennent les forces répulsiseriques et d’hydratation, beaucoup moins
connues [Ryan et Elimelech 1996, Guiné 2002, Raus2603, Kanti Sen et Khilar 2006] ;
elles sont prises en compte par les théories deahilité stérique des colloides (SCS : Steric
Colloid Stability) et de la formation et la desttioa d’interface (IT : Interfacial Tension),
dites par conséquent « non-DLVO ».

L’énergie potentielle totale est donc la somme’éieergie potentielle répulsive de la

double-couche, du potentiel d’énergie attractive/de der Waals et de I'énergie potentielle
de Born, qui représente les interactions répulsivesurte distance [Ryan et Elimelech 1996].
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La résultante de ces forces est représentée stiglae B-21 en fonction de la distance de
séparation entre la particule et la surface :

Energie potentielle @
rénulsive

attractive

10-10 10 108 107

Distance de séparation (m)

Figure B-21 : L'énergie potentielle totale subie paun colloide dans la double-couche, en fonction d&
distance de séparation a la surface solide [Ryan Etimelech 1996]

Cette courbe se caractérise par I'existence d’'empar puits de potentiel tres attractif a faible
distancedmin1, d’'une barriere d’énergie (répulsivé@)ax €t d’un puits de potentiel legerement
attractif & une distance supériedgin, [Ryan et Elimelech 1996]. Un potentiel énergétique
d’attraction résulte en un dép6t des colloides,rapalsion entrainera leur transport.
L’intensité de ces minima d’énergie dépend égalémder’état initial des particules, de leurs
propriétés électriques [Sigyg al. 2000].

Les interactions ainsi décrites peuvent étre regfes ou remplacées par la suite par des
mécanismes de sorption spécifique de complexationpar échange d’ions [Ryan et
Elimelech 1996]. Les mécanismes supplémentairathdsion des colloides bactériens seront
détaillés au § B-3-3.

B-3-1-2 Piégeage « physique » des colloides

De plus, le dépdt de surface peut étre di a desopignes physiques de dépbt dans
les pores, par sédimentation (sous l'action desefomravitaires) ou par diffusion (liée au
mouvement brownien des particules d’eau). L'intptiom par les forces électrostatiques ou
de Van der Waals, la sédimentation et la diffusgont regroupés dans la littérature
anglophone sous le terme fileration, par opposition au phénoménesteining qui désigne
le fait pour des particules ou des agrégats decpbes d’étre exclus d’'un pore de diameétre
inférieur a leur taille [McGechan et Lewis 2002].
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Enfin, I'enrichissement progressif du sol en pafés, au cours de I'écoulement, peut
également augmenter I'effet filtrant, donc limiepassage des particules [Rousseau 2003].
Les trois modes prépondérants de piégeage sonhatisés sur la Figure B-22 :

Flux
a) Dépodt de surfac b) Exclusion d’une c) Pont formé par plusieurs
particule par sa taille particules

Figure B-22 : Les trois modes de piégeage de fingans une constriction de pore
(d'aprés Kanti Sen et Khilar [2006], McGechan et L&is [2002])

Ces mécanismes de retardement dépendent a laefdés distribution de la taille des
pores et de leur interconnectivité, de la taills delloides et de la concentration en particules
fines [McGechan 2002, McGechan et Lewis 2002, K&enh et Khilar 2006].

La taille des colloides est un facteur déterminpotir les phénomeénes de filtration et
sédimentation dans les fractures du sol. Les phas golloides sont évidemment plus
facilement filtrés par la matrice [Noackt al. 2000, Zvikelsky et al. 2004]. Mais le
mouvement brownien des particules, parametre irapbrpour les particules de taille
colloidale [McGechan et Lewis 2002], differe égaggmsuivant leur taille [Zvikelsket al.
2004]. Et si les colloides tendent a percer plysdeament que les traceurs, les plus petits
d’entre eux peuvent présenter un retard di a urdtdppeférentiel dans des fractures
[Zvikelsky et al.2004].

De plus, la texture et la structure du sol sonppnélérants. Dans un sol naturel, peu de pores
sont aptes a transporter les colloides. En paigidn conditions non-saturées, les plus gros
pores ne sont pas remplis, donc participent petraasfert. La microporosité, quant a elle,
exclut le passage des colloides, voire peut étgquidle par eux. Un systéme de macropores
continus peut en revanche permettre le transparicdidoides [Michelset al. 2004, Jianget

al. 2005]. Les facteurs prépondérants pour le transi@foidal sont donc le diamétre des
pores, et leur continuite.

Dans le sol de surface, la taille des macroporddsaest plus petite et la surface des
macropores plus grande que dans le sol sous-jadeny a donc plus de dépdt, de
sédimentation et de piégeage physique [Jacastsainl1997]. Ainsi, la filtration des colloides
est plus probable dans I'Horizon A, de texture fiere surface, que dans I'Horizon B, sableux,
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possédant des pores plus larges, méme si la ®ill®organisation du réseau poral et le
cheminement de I'eau, plus difficiles a estimeiliydot également étre pris en compte.

Il convient enfin de noter que I'immobilisation deslloides influence directement la
porosité et la structure du sol, la conductivit@daylique (a saturation et insaturée), et la
relation liant succion et teneur en eau, donc levement du fluide a travers le milieu poreux
[Totsche 2004]. A l'extréme, la rétention des mautes de différentes tailles entraine le
colmatage du sol, qui s’auto-entretient, et a giende échelle des ouvrages infiltrants. Le
colmatage du sol de surface, c’est-a-dire ou ileglius susceptible de se produire, entraine
donc une résistance au flux et un ralentissemehinéigration [McGechan et Lewis 2002].

B-3-1-3 Hydrophobie et interface air-eau

Le caractere hydrophobe n’est pas pris en comptéepaodéle classique basé sur la
théorie DLVO. C’est pourtant un facteur d’attraatiprépondérant pour 'attachement des
colloides aux surfaces [Schatdral. 1998a Muris 2004, Kanti Sen et Khilar 2006]. En effet,
un colloide hydrophobe a moins d’affinité avec lieae qui limite sa mobilité dans le sol : il
sera préeférentiellement retenu aux interfaces sdigiide quelles ques soient les conditions
de saturation, et a I'interface air-eau en condginon-saturées.

Le degré de sorption a l'interface air-eau augmelotec avec I'’hydrophobie de la particule
[Wan et Wilson 1994a, Wan et Wilson 1994b, Jiahgl. 2005]. De plus, des composés tels
gue la matiére organique non vivante ou les bastgpossedent généralement des parties
amphiphiles : a linterface air-eau, les groupersdntdrophiles s’orientent vers I'eau et les
groupements hydrophobes vers l'air ; pour les sedasolides, cela dépend de laffinité
relative de chaque groupement [Segaal. 2000].

L'interface air-eau est hydrophobe et moins chargégativement que la surface
solide. Donc les mécanismes d’adhésion differeabaiblement. Mais ils semblent sensibles
aux mémes facteurs et aux mémes forces [HermaidS98) .

Cette interface air-eau est un lieu de dép6t majé@pondérant dans une large gamme de
conditions physico-chimiques par rapport au dépatsurface des solides, pour les colloides
dans la zone non-saturée [Abdel-Fattah et EI-Ge988,1Hofmann et Christ 2004]. Les
colloides sont donc susceptibles d’étre davantaggnus en conditions non-saturées qu’en
conditions saturées [Schafgral. 1998b, Jiangt al. 2005].

La présence d'une interface air-eau est propre railieux non-saturés, et rend ardue la
quantification du transfert colloidal. Cette samptiest quasiment irréversible dans la mesure
ou I'énergie capillaire du film d’eau fournit uneagde force d’attraction pour garder les
particules a l'interface [Wan et Wilson 1994a, AbHattah et EI-Genk 1998, Auset al.
2005].
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B-3-2 Mobilisation et mobilité des colloides

Les colloides présents dans le sol sont apportésapsolution de sol ou originaires de la
matrice elle-méme. Quoiqu’il en soit, les colloigesbiles dans la solution de sol sont donc
ceux qui sont mobilisés depuis la phase solideuegsi ne sont pas immobilisés par elle.
Deux types d’expériences ont donc été réalisédmbematoire oun situ :

- I'étude de la mobilisation et de la génération dioédes contenus dans des carottes
ou dans des colonnes de sol, et leur transfereuurétention ultérieurs, en faisant varier les
propriétés physico-chimiques de la solution de sol

- I'étude de la mobilité de colloides de tailles etmtopriétés connues, injectés dans
diverses matrices poreuses.

B-3-2-1 Processus de mobilisation

Dans un environnement naturel, la solution du setnpas saturée, ou elle est en
équilibre avec la phase minérale. Mais les ac8vitdumaines peuvent induire des
changements dans la chimie de I'eau. Ces pertorisatiydro-géochimiques peuvent alors
conduire a des conditions qui favorisent la fororatde colloides par précipitation, par
exemple lorsque de I'eau riche en @rive a la nappe anoxique [Ryan et Elimelech 1996
Kanti Sen et Khilar 2006]. Plus fréequemment, leflotdes sont présents dans la matrice
poreuse, et mobilisés par dissolution d'agents wotards, par exemple en conditions
réductrices [Ryan et Gschwend 1994b, Laegdsnearad. 1999] ou par des modifications de
la qualité chimique ou de I'hydraulique de la smintde sol [Laegdsmaret al. 1999].

La mobilisation d’'un colloide retenu sur les suesolides de la matrice poreuse se
déroule en plusieurs étapes : il doit étre détaehkx double-couche diffuse, diffuser a travers
la couche d’eau stagnante, puis étre transportie flarx d’eau (Figure B-23).

Double Couche
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A‘/_Aﬂ

1 1 Flux
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.
. 1 1
Matrice | | I
solide | 1 1
1
1
1
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N J
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Figure B-23 : Représentation schématique d’'un macgore [Jacobseret al. 1998]
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En particulier, si le taux de détachement est glasd que le taux de diffusion, le processus
de diffusion limite la mobilisation totale, gtce versaRyan et Gschwend 1994a, Ryan et
Elimelech 1996, Laegdsmamd al. 1999]. Dans ce cas, la masse totale de colloiddslisés
sera proportionnelle a la racine carrée du tempaijRet Gschwend 1994a, Jacobséral.
1998]. En effet, d'apres I'équation d’Einstein [MarGarinet al. 2003] :

z=(D1)"* Equation B-29

ou z est la distance et t le tempg,uD coefficient.

La stabilité des colloides dépend de la soliditd'atesociation du colloide a la surface solide
[Ryan et Elimelech 1996]. Le détachement des a®i sensibles par leur taille aux forces
intermoléculaires, dépend de la résultante, daiilibge de tenseurs. Les forces qui peuvent
s’opposer aux forces dattachement sont principalgmde nature chimique ou
hydrodynamique [Ryan et Elimelech 1996, Laegdsmenal. 1999, Kanti Sen et Khilar
2006].

La mobilisation des colloides depuis linterface-eau, enfin, est gouvernée par
I'hnydrophobie, I'état initial du milieu et les chg@ments des parameétres hydrauliques pendant
l'infiltration.

B-3-2-2 Influence des paramétres chimiques de la solution

Le mécanisme le plus répandu de mobilisation déeides dans la nappe et dans le
sol est un relargage induit par un changement cjuende la solution [Kanti Sen et Khilar
2006]. Le relargage et la dispersion sont favorga@s[Ryan et Gschwend 1994a, Ryan et
Elimelech 1996, Kretzschmar et Sticher 1997, Kigasar et Sticher 1998, Kanti Sen et
Khilar 2006] :

- une augmentation du pH ;
- une diminution de la force ionique ;
. des saturations élevées en ions.Na

En effet, les perturbations chimiques favorisenimiabilisation par adsorption d'ions ou de
molécules qui modifient les charges de surfacendagéraux [Ryan et Elimelech 1996]. Ainsi,
les charges de surface dépendent du pH, car lagegofonctionnels a la surface des
minéraux échangent des protons [Nielstral. 1986, Ryan et Elimelech 1996]. De plus,
'augmentation du pH a pour conséquence la dispeidés argiles [Ryan et Elimelech 1996].
Cependant, la diminution du pH entraine la dissmutd’agents cimentants qui peut
provoquer la mobilisation des colloides.

De plus, la chimie de I'eau affecte les forces téiiaction qui agissent sur les colloides [Ryan
et Elimelech 1996, Laegdsmaatial. 1999].

Les forces de Van der Waals ne dépendent pasdtentée de la solution [Ryan et Elimelech
1996, Rousseau 2003]; les interactions de petiteell® peuvent étre affectées par les
changements de la chimie de la solution, mais snobre trop peu comprises pour que I'on
puisse en prédire les effets [Ryan et Elimelech6l9Bonc pour que les colloides soient
mobilisés, le changement de la chimie de la salutloit produire des forces répulsives
supérieures aux énergies d’attraction, principatgrea altérant I'énergie de la double-couche
électrique, en provoquant I'expansion de la dowbleehe autour des colloides et des grains
[Ryan et Elimelech 1996, Kanti Sen et Khilar 2006].
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B-3-2-2-a Force ionique

Lorsque la force ionique de la solution est pewéde le champ électrique de la
matrice solide, donc I'énergie électrostatique I&pa des particules et de la double-couche
prennent proportionnellement plus d’importance dansilieu [Nielsenet al. 1986, Ryan et
Elimelech 1996, Kanti Sen et Khilar 2006]. Les maies ont donc tendance a se repousser,
se disperser, et a étre détachées plus facilerhaagfismandet al. 1999]. Inversement, les
colloides présents dans une solution de force uné&evée ont tendance a s’agréger, ce qui
augmente leur rétention par piégeage physiqueapauatrice poreuse [Noaek al. 2000, Ait
Akbour et al.2002].

D’un point de vue théorique, la force ionique affetépaisseur de la double-couche. En
effet, 1k (longueur de Debye) est inversement proportioenglla racine carrée de la force
ionique [Abdel-Fattah et EI-Genk 1998, Laegdsmendl.1999] :

1/ = 3,09.F1? Equation B-30

Ainsi, I'épaisseur de la double-couche diffuse édattant plus grande que la concentration
saline de la solution est faible [Ryan et Elimelet®96, Kretschmar et Sticher 1998,
Rousseau 2003]. Donc lorsque la force ionique diiries colloides semblent « poussés »
hors de la surface [Ryan et Gschwend 1994a].

Vu sous l'angle de la théorie DLVO, on peut consedé@ue la hauteur de la barriére
d’énergie primaire (a faible distance de la surfatiminue quand la force ionique diminue
(Pmin1 @augmente, voir Figure B-21) et le taux de détadmmugmente [Laegdsmaed al.
1999, Kretschzmaet al. 1999in Rousseau 2003]. La mobilisation des colloides péuris
étre gouvernée par le taux de diffusion a traveroliche d’eau stagnante (Figure B-24) :
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Figure B-24 : Approche théorique de l'influence dda force ionique sur les énergies d’attachement des
colloides [Kretschzmaret al. 1999in Rousseau 2003]
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Si la diffusion contréle le processus, la massaléade colloides mobilisés est proportionnelle
a la racine carrée du temps (Equation B-29). Sictmcentration en colloides est
proportionnelle a l'inverse de la racine carréelaléorce ionique, la stabilité des colloides
dépend de I'épaisseur de la double-couche, doncdéiiachement (Equation B-30)
[Laegdsmanekt al. 1999].

Gamerdinger et Kaplan ont vérifié que le dépot déoides synthétiqgues en milieu poreux
augmente lorsque la force ionique augmente, eudaturé [Gamerdinger et Kaplan 2001b]
et non-saturé [Gamerdinger et Kaplan 1999, Gamegediat Kaplan 2001a].

Lorsque les colloides et les grains sont de chasgpssées, on n’a en revanche pas d'effet
des modifications de force ionique, car alors lmidution de la force ionique renforce
I'attraction électrostatique entre les surfacesikK8en et Khilar 2006].

Enfin, 'adsorption a l'interface air-eau est égaémt d’autant plus importante que la
force ionique est élevée [Wan et Wilson 1994a, Als@dtah et EI-Genk 1998]. Abdel-Fattah
et EI-Genk [1998] rapportent cependant qu’a pditine certaine valeur de force ionique, tres
élevée, la concentration en particules sorbéesndiit, a cause de la coagulation des
particules en solution, moins disponibles alorsraufixer a I'interface air-eau.

B-3-2-2-b Influence de la valence du cation

Par conséquent, de facon générale, I'ajout derm@oigmente la force ionique, donc
tend a compenser les forces négatives des surédaaiss colloides, a inhiber les forces de
répulsion électrostatiques et a comprimer la deableche électrostatique, donc a favoriser la
floculation [Roy et Dzombak 1996, Kretschmar etl¢r 1998, Malvern Instruments 2002].
C’est ce qui explique par exemple le dépbt desnséulis dans les estuaires : les particules
restent en suspension dans I'eau douce, jusqupuede changement de salinité tende a les
agglomérer.

En particulier, 'adsorption de métaux peut augreetingrégation et le dépot des colloides
qui les transportent, donc diminuer le transpartifa [Kretschmar et Sticher 1997, Kanti Sen
et Khilar 2006]. Ce phénomene dépend de la naturenétal en solution [Ait Akbouet al.
2002].

Le calcium favorise particulierement la stabiligsdagrégats et la rétention des colloides sur
la matrice solide [Kretzschmar et Sticher 1998, Uaéig et Lewandowski 2003, Séquaeis

al. 2004, Rousseaat al. 2004, Muris 2004]. La plupart des surfaces sentbdewir une
certaine affinité pour ce cation en particulier,peiur les divalents de facon générale par
rapport aux monovalents [Roy et Dzombak 1996, Hilg98]. Fixé sur la matrice, il forme
des patchs de charges positives qui attirent électrostaticergmles colloides chargés
négativement [Ait Akbouet al. 2002] et permet la complexation des groupes fonoBs
des colloides liés aux acides humiques [KretsctenSticher 1998].

L’'importance de ce phénomene dépend cependant vkddace du cation considéré.
En effet, 'épaisseur de la double-couche diffusedéautant plus grande que la valence des
ions est faible [Hillel 1998]. Ainsi, les cationsonmovalents, comme le sodium, sont en
revanche des dispersants qui tendent a augmesttartes de répulsion entre les particules :
ils favorisent donc la stabilité des particuleslaidiales en solution et la mobilisation des
colloides depuis la matrice solide [Nielsetnal. 1986, Ryan et Elimelech 1996, Grolimuet
al. 1998, Noaclet al.2000, Kanti Sen et Khilar 2006].
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La valence du calcium est plus élevée que cellsadlium, donc en général dans un
systéme ou les deux cations sont présents, laioalest fortement adsorbé dans la couche de
Stern, tandis que le sodium est relégué a la régjiturse de la double-couche [Hillel 1998].
Cependant, lorsque une solution concentrée enNeh®st infiltrée, ceux-ci sont échangés
avec les ions G4 alors qu’'une solution d’eau pure ou de faibledoionique ne suffit pas a
destabiliser les ions &4 La remobilisation est ainsi induite par le rensgiment des ions
bivalents par des ions monovalents comme & [Ray et Dzombak 199@<retzschmar et
Sticher 1998, Muris 2004].

L’échange de cations est en particulier susceptielese produire dans les sols de bassins
d’infiltration de I'Est lyonnais, qui contiennengsl proportions importantes de calcaire, donc
de grandes quantités d'ions®.dl dépend cependant de la capacité des ions masians la
solution & remplacer les ionsCa

Notons enfin que l'effet de la force ionique surneobilité des colloides est un
phénomene a seuil : comme illustré par la FiguiBa partir d’une certaine force ionique, il
n'y a plus de barriere d’énergie entre la matritees colloides, la rétention est totale
[Kretschmar et Sticher 1998, Rousseau 2003]. De enéon définit la notion de
Concentration Critique de Coagulation pour les areti coagulants tels que le calcium
[Séquaris et Lewandowski 2003, Sequatial. 2004].

B-3-2-3 Influence des parametres physiques

Le relargage hydrodynamique des particules est @asplexe car les différentes forces en
présence agissent dans de multiples directionstiksam et Khilar 2006]. La vitesse du flux,
la teneur en eau initiale du milieu poreux, la éuwlés événements pluvieux, leur fréquence et
leur alternance sont des facteurs de contrble itapts de la mobilité des colloides. Les
conditions hydrodynamiques peuvent en particulretuire une sédimentation, débloquer
certains pores et affecter le taux de relargagealésides [Kanti Sen et Khilar 2006].

B-3-2-3-a Vitesse et intensité du flux

Pour une particule qui adhere a une surface plans dn fluide en mouvement, les
moments de torsion auxquels elle est soumise diéarit : les forces d'adhésion (normales a
la surface, et liées au potentiel exercé dans labldecouche), les forces de glissement
(tangentielles) et les forces de levée (normalessd la turbulence pres de la paroi ou a la
couche limite) [Ryan et Elimelech 1996, Laegdsmeinall. 1999].

Lorsque la vitesse du flux augmente, les forcesigallement sont plus importantes, donc
peuvent augmenter le glissement et I'entrainemest ablloides a partir de la paroi des
macropores [Kaplaat al. 1993, Ryan et Elimelech 1996, Kretzschmar et $tidl998, Saiers
et Hornberger 1999, Laegdsmaetdal 1999, Rousseau 2003, Totsche 2004, Jeray. 2005,
Kanti Sen et Khilar 2006].

En particulier, l'initiation du flux, en début dfiftration, mobilise des quantités importantes
de colloides en conditions non-saturées, indépemdsnn des valeurs de force ionique
[Kaplanet al. 1993, Rousseau 2003, Roussetal.2004].

De plus, plus le flux est important, plus la coucheau stagnante est fine ; par conséquent
[Ryan et Gschwend 1994a, Jacobstal. 1998] :

- les colloides diffusent plus facilement a travarsduche d’eau stagnante ;

- il'y a davantage de contact entre les colloidés #ix qui les entraine.
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Ryan et Gschwend [1994a] et Jacobseral. [1997] ont observé que la diffusion pouvait

également étre le facteur limitant de la libératides colloides due a des variations
d’hydrodynamique. Mais si la libération des colesdest due au cisaillement et n’est pas
limitée par la diffusion, la concentration en cdlles dans les effluents dépend de I'énergie
cinétique, donc de la vitesse du flux au carré [Kapt al. 1993].

Enfin, a linterface air-eau, la vitesse du fluXlirence également la rétention : les pluies
importantes, en diminuant la surface des interfagieseau, peuvent mobiliser plus de
colloides [Schéafeet al. 1998b]. L’attachement des colloides étant treg farmobilité des
colloides présents a l'interface air-eau dépentsale la mobilité de l'interface elle-méme et
de sa continuité [Abdel-Fattah et EI-Genk 1998].

Plus la taille des particules augmente, plus ceilesont sensibles au cisaillement
[Kanti Sen et Khilar 2006]. De plus, il semblergui'une augmentation du flux entraine une
augmentation de la taille moyenne des colloidegrdib [Kaplanet al. 1993, Ryan et
Elimelech 1996]. Les plus grosses particules peugereffet étre adsorbées moins fortement
(car elles ont une surface spécifique et des chargendres) et étre davantage exposées aux
forces hydrauliques, donc détachées plus vite plar®t al. 1997, Rousseau 2003].

Enfin, le flux et les effets d’'une augmentationftix sont corrélés a la structure du
sol. En effet, I'écoulement se fait principalemetidns les macropores. Lorsque la
macroporosité active est plus faible, la surfaceatdgact avec I'eau est réduite, le flux est plus
important et le temps de contact plus faible [Laagandet al. 1999]. Il en résulte un
potentiel d'échange diffusif moindre, qui peut tienile relargage des particules.

B-3-2-3-b Teneur en eau

Lorsque la teneur en eau diminue, en milieu nonréatla surface de linterface air-
eau et la proportion d’eau exclue ou immobile auger [Schaferet al. 1998b]. De plus,
I'épaisseur du film d’eau stagnante diminue, donc :

- les forces capillaires sont plus intenses [Jietrg. 2005] ;

- il y a davantage de la collision des particulescdeesol, ce qui augmente les chances
pour gu’elles restent a la surface de la matritides@ewettet al. 1999] ;

- la force ionique augmente, par concentration degés[Hermansson 1999].
Enfin, le mouvement brownien diminue [Jewettal. 1999] et la vitesse de pore est plus
petite quand la teneur en eau diminue, donc I'agaent est moins important [Jiarg al.
2005].

Tout cela contribue a augmenter la rétention déeides lorsque la teneur en eau est
plus faible, quelle que soit 'hydrophobie des cfules [Wan et Wilson 1994b, Gamerdinger
et Kaplan 1999, Gamerdinger 2001a, Rousseau 20@ht hydrique initial du sol est donc
particulierement important [Rousseeial. 2004].
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B-3-2-3-c Durée des évenements pluvieux

La concentration en particules est corrélée a éntjié d’eau infiltrée [Jacobse al.
1997, Rousseaet al. 2004], donc les événements pluvieux longs auenmddnce a mobiliser
de grandes quantités de particules. Cependartotetantes de filtration, d’attachement et de
détachement varient dans le temps, avec I'adhéside relargage des colloides.
Roy et Dzombak [1996] observent que le coefficidet dépbt augmente lorsqu’il y a
davantage de colloides attachés a la matriceacsurface propre a lI'attachement devient de
plus en plus importante. Guirs al. [2004] ont en revanche observé une augmentatida de
mobilisation de bactéries quand la concentration cellules augmente, suggérant une
saturation des sites de sorption. Enfin, Laegdsnetiadl [1999] trouvent une relation linéaire
entre la masse cumulée de colloides et la raciméecdu temps : il est donc possible qu’aprés
un lessivage prolongé, la mobilisation soit cordedpar le taux de diffusion plutét que par le
taux de détachement.

De plus, la proportion de particules fines éluéemel carotte de sol non remanié
augmente avec le temps d’élution : dans le cadieuwtedtude, Jacobsen al.[1997] trouvent
que 95% des particules sont inférieures a 10 prmasapne heure d’élution. Les auteurs
supposent donc que les cinétiques, les coefficatdétachement sont fonctions de la taille
des particules. De méme, lorsque des colloidest@’'dont injectés dans des colonnes, la
proportion de petites particules augmente au cdurgemps. Les auteurs émettent trois
hypotheses pour expliquer ces phénomenes :

- le temps de résidence des petites particules phrsdgcar celles-ci sont adsorbées
plus fortement ;

- les particules les plus grosses sont davantageségpaux forces hydrauliques, donc
sont majoritairement arrachées au début de I'éiytio

- I'emprisonnement mécanique des particules de plupl@s important, surtout pour
les grosses particules.
Laegdsmancet al. [1999] ont cependant observé peu de changemetdiltte des colloides
dans le temps, a flux constant d’irrigation. Cesedasons dépendent donc largement des
conditions expérimentales et des matériaux corssdér

Enfin, les flux auxquels sont soumis les sols affecla structure du sol. Rousseau
[2003] a ainsi observé, par Tomographie X, une wirtion des pores de plus gros diamétres
avec I'élution. Ses observations au Microscope tEdatque a Transmission ont également
montré un enrichissement de la solution en padgcavec la profondeur, et conséquemment
un dépot dans le sol qui pourrait limiter la quintie particules en sortie. Le facteur temps
favorise donc les phénomenes de filtration et dedde dans certains milieux poreux [Ryan
et Elimelech 1996].

B-3-2-3-d Cycles de séchage/humidification

Les cycles alternant séchage et humidificatiors, gefen subissent les sols de surface
dans les bassins d'infiltration, influencent égadaia mobilité des colloides en modifiant la
structure du sol :

- en agissant sur le degré d’agrégation du sol stadslite ;
- par la formation de fissures, de craquélementsceqiibles d’induire des flux
préférentiels.
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On connait peu les effets du séchage sur la steuctu sol : il peut soit augmenter soit
diminuer la stabilité du sol. Les cycles ont termaa diminuer la quantité de polysaccharides
microbiens, qui lient le sol, et a augmenter lesragraquelements, mais a augmenter la
cohésion et a diminuer la rupture [Cosentino etm@H2004]. La cimentation, I'agrégation des
particules peut augmenter [Roche 2001]. Ces effigendent des propriétés de chaque sol et
de son historique.

L’existence de fractures favorise la mobilité deiaddes. Elles forment en effet des
chemins préférentiels, dans lesquels la conduétiiitdraulique est élevée et la filtration
limitée [Pardiniet al. 1996, Rousseau 2003, Zvikelsityal. 2004, Burkhardet al.2004].

Mais les cycles de séchage et d’humidification petvaccentuer les effets des temps de
transfert prolongés, décrits ci-dessus, en fermeettains pores, par déformation,
effondrement du pore ou coalescence des partifftiles et Castelao-Gegunde 1996].

B-3-2-4 Influence de la matiére organique

Rappelons que la matiére organique a un réle foedtah) dans les sols, dans la
structure du sol et dans sa cohésion. Le mélange Enmatiére organique et les minéraux
favorise en particulier I'agrégation des colloidess le sol de surface [Séquaisal. 2004].

La matiere organique et la texture jouent ainsir@le important pour la rétention des
colloides [Jacobseet al. 1997]. Cependant, une fraction de la matiére oggaenest mobile
dans la porosité du sol. Ainsi, ont été démontedesboratoire a la fois :

- la stabilité des colloides retenus par la matiggamique contenue dans la matrice
solide ;

- la stabilité dans la solution de sol des colloiel@®urés de matiére organique.

Tout d’abord, la présence de matiere organique demssols tend a favoriser la
rétention des colloides. Ainsi, Jacobstral.[1997] ont observé que davantage de particules
fines étaient relarguées par une colonne de sdugpisade sol de surface. De méme, lorsque
des colloides d'illite sont injectés, ceux-ci sdalvantage retenus dans le sol de surface que
dans le sous-sol. La capacité d’adsorption est dneinlans le sol sous-jacent a cause des
teneurs plus faibles en matiere organique. En,déanatiére organique augmente la stabilité
des agrégats et possede une grande capacité olgorétkes colloides.

De nombreuses expériences ont été conduites eratalve consistant a injecter des
solutions concentrées en matiére organique ou antedes colloides entourés de matiére
organiqué®. Elles montrent que la présence de matiére organi{gn particulier d’'acides
humiques) respectivement déstabilise les collojiésents dans le sol [Ryan et Gschwend
1994b, Kretschmar et Sticher 1998] et augmente tdbilgeé des colloides en solution
[Kretschmar et Sticher 1997, Laegdsmandl. 1999, Ait Akbouret al.2002].

La matiere organique augmente la charge négatigecdioides et des surfaces, par la la
répulsion électrostatique [Kaplan 1993, Kretschetaticher 1997, Kretschmar et Sticher
1998, Ait Akbouret al. 2002]. Des effets stériques contribuent égalenaentait que la
matiere organique a la surface des colloides auignienr stabilité [Kretschmar et Sticher
1997, Séquarist al. 2004].

!5 Coatings dans la littérature anglophone.
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Or I'horizon de surface des bassins d'infiltratiiorizon A) est riche en matiere
organique. Il contient une fraction abondante dittes, dont la stabilité peut étre assurée
par le complexe organo-minéral. Dans I'horizon eakl sous-jacent (Horizon B), en
revanche, le transfert des colloides est favor@saipe porosité large (texture sableuse) et une
faible teneur en matiere organique.

Mais Ryan et Gschwend [1994a] ont observé que lailisation des colloides d'argiles
pouvait étre due a la dissolution des oxydes deléela matrice solide (a condition que les
forces électrostatiques le permettent). La solutiersol s’enrichit alors en outre en matiére
organique favorisant la mobilité. La mobilité dedl@ides est donc liée a celle de la matiere
organique.

B-3-3 Le cas des colloides bactériens : processus biolpggs

Les cellules bactériennes sont de taille colloiddélehargées négativement aux pH naturels.
Elles sont donc soumises aux phénomenes de rétettide mobilisation décrits ci-dessus, en
fonction des propriétés de surface des bactérigs gtilieu :

- les bactéries peuvent étre exclues de certains pangr des questions de taille [Ford
et Mitchell 1992], ou stoppées par la filtration gagique des pores du sol et les forces
physico-chimiques entre les cellules et les padgdu sol (interactions électrostatiques, Van
der Waals, liaisons hydrophobes) [Huysman et Vatestie 1993] ;

- la texture et la structure du sol sont déterminaotg le transfert : teneur en argiles,
porosité et distribution des tailles de pores [diahal. 2005], taille des grains [Gargiutd
al. 2004]...;

- elles peuvent étre mobilisées par une diminutioradéorce ionique [Jewettt al.
1995, Guinéet al. 2004]. A l'inverse, lorsque des quantités impomrande cations divalents
(éventuellement métalliques) sont adsorbées sucdisles, la charge négative de la paroi
diminue, et peut méme devenir positive : la rétentiles cellules est alors favorisée par
I'attraction électrostatique avec le milieu chamy@gativement [Plettet al. 1996, Ledin
2000] ;

- le calcium peut immobiliser totalement les bac&fMuris 2004] ;

- la matiére organique du sol favorise la rétenties ckllules [Johnson et Logan 1996,
Guiné 2006] et l'adsorption de matiére organiquéedr surface favorise leur mobilité
[Marshall 1980] ;

- une augmentation du flux peut diminuer I'adhésiangisaillement hydrodynamique
[Marshall 1980] et en diminuant le temps de résigdischafeet al. 1998b] ;

- le transport des bactéries en milieu non-saturéindien quand la teneur en eau
diminue [Jewetet al. 1999, Hermansson 1999, Gargietoal.2004] ;

- I'hydrophobie des cellules induit une rétention é&ngure [Ford et Mitchell 1992,
Schaferet al. 1998a, Gargiulet al.2004].

Mais étant donnée la grande variabilité des soubhetriennes, la prise en compte
d’un seul facteur ne suffit pas a prédire le trarigHermansson 1999]. Ainsi, Guiné [2006] a
étudié de transfert de 4 souches bactériennesutasgable : certaines souches de bactéries
sont tres faiblement retenues, d’autres fortemembactérie la plus petite, la plus hydrophile
et la moins chargée est effectivement la mieuxsppartée. Mais ces parametres ne suffisent
pas a expliquer le transport des autres souchesitdur impute donc ces différences aux
stratégies d'adhésion des cellules.
En effet, des processus meétaboliques, purementodiples, tendent a favoriser
'immobilisation des cellules sous forme de biofilira la surface de la matrice poreuse. Les
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cellules synthétisent des exopolymeéres, qui agisseamme une colle et lient les bactéries
entre elles et a la matrice solide.

De grandes quantités de microorganismes peuvent@iichées aux surfaces, car les
cellules sont petites [Schafet al. 19981, a fortiori en milieu contaminé, ou les cellules,
stressées, ont une taille réduite. De plus, legéhias colonisent facilement le sol : elles ont
une affinité pour les parois solides et pour I'ifdee air-eau, dans la mesure ou celles-ci
contiennent davantage de nutriments que la phgaald [Marshall 1980, Beveridget al.
1997]. Cette localisation influence la distributi@®s microbes, leur croissance et leur
métabolisme [Marshall 1980].

Les bactéries en suspension dans la phase aqumnisgasisportées vers les interfaces par
divers processus: le flux, la flottabilité, le whotactisme, le mouvement brownien,
I'attraction électrostatique, et la double-couch#ude ; certaines souches ont méme la
capacité de nager vers les nutriments concentsémtarfaces [Marshall 1980].

B-3-3-1 L’'attachement des bactéries aux surfaces solidesdle des
exopolymeres

Dans une premiere phase, les bactéries planctaioerevent étre vues comme des
colloides plus ou moins inertes. Lorsqu’elles stappent d’une interface, diverses forces de
courte portée sont mises en jeu: les bactériem glupart des surfaces sont chargées
négativement aux pH considérés en milieu natuagicdrattraction des bactéries au voisinage
des interfaces dépend de la balance entre lessfatteactives de Van der Waals et les
energies de répulsion de la double-couche, quirdipe des charges de surface des bactéries
et de la chimie du milieu. Il en résulte une samtiéversible des cellules [Marshall 1980,
Hermansson 1999].

Dans un second temps (quelques secondes plustdsirent dans certains cas [Hermansson
1999)), les bactéries colonisantes produisent dadgs quantités d’exopolymeéres, qui créent
un pont avec la surface pour surmonter les effetségulsion [Marshall 1980]. Pour cette
étape, les propriétés surfaciques de la celluldr@iphobie, charges de surface et charges des
groupes fonctionnels, potentiél lipopolysaccharides), mais aussi globales etcsiralles
(taille, motilité, encapsulation, flagellation) @mviennent [Beveridget al. 1997, Hermansson
1999, Muris 2004, Jianet al.2005].

Lorsqu’une bactérie approche d’une surface, etlragit donc avec le film macromoléculaire
a la surface plutét qu’'avec la surface elle-ménees@nt les cellules naines qui s’attachent en
premier a une surface. Puis les petites bactédet remplacées par de plus grosses : les
propriétés de linterface solide-liquide sont dommdifiées par les groupes successifs
dominants de colonies [Marshall 1980]. Les expé&esnréalisées en laboratoire, qui ne font
généralement intervenir qu’une souche bactérienaegfletent donc pas les mécanismes de
co-adhésion qui affectent la rétention des cellatesilieu naturel [Hermansson 1999].

Les interactions qui en résultent peuvent étreals types [Marshall 1980] :

- une adhésion temporaire ;

- une adhésion non-spécifique irréversible : lesdraest sont capables de s’attacher a
n'importe quelle surface ;

- une adhésion spécifique irréversible : les badésiattachent a des surfaces bien
spécifiques. Les interactions ont lieu entre dascgires moléculaires complémentaires de la
bactérie (par exemple ses groupements fonctioneety la surface solide.
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La rétention des cellules peut impliquer des lags taisons tres solides, et une adhésion
partiellement irréversible : de grandes quanti®dactéries restent retenues dans la matrice
solide ; leur mobilité dépend alors des changemeigts conditions physico-chimiques
[Gargiuloet al.2004].

Enfin, la rétention des bactéries dans la matrim@les participe également a une
diminution de la conductivité hydraulique : en miliporeux, les microorganismes obstruent
les pores, en croissant (en formant des biofilmdprsqu’elles sont transportées [Bellin et
Rao 1993].

B-3-3-2 L’interface air-eau

En milieu non-saturé, I'existence d’une interfadeeau présente une surface de
rétention supplémentaire particulierement impodambur les cellules bactériennes, ce qui
explique que les bactéries sont davantage retezruesilieu non-saturé qu’en milieu saturé
[Schéaferet al. 1998b]. La sorption des bactéries peut méme sefée de facon préférentielle
a l'interface air-eau par rapport a l'interfaceideleau [Waret al. 1994, Schafeet al. 1998Db,
Jewettet al. 1999].

Tant que les ménisques subsistent, I'adsorptiost ge@asiment irréversible du fait des
forces capillaires [Wamet al. 1994]. De plus, de par leur petite taille, lestbaes sont tres
sensibles aux effets des forces intermoléculaitagension de surface de I'eau a donc une
forte influence [Matsuyama et Nakagawa 1996] etiténta motilité [Jewettet al. 1999].
Enfin, certaines souches ont des composants steletqui leur confére une flottabilité
supérieure, et restent a l'interface air-eau [Maltst980].

Certaines bactéries peuvent se mouvoir sur l'iaterfair-eau : Matsuyama et Nakagawa
[1996] ont montré que des cellules sécrétent destagnouillants pour lutter contre les forces

intermoléculaires de tension de surface de I'edies [peuvent donc se propager et s'étendre
plus loin. Mais comme pour tout colloide, le devede bactéries liées a I'interface air-eau

dépend essentiellement de la mobilité de cettefaue.

Enfin, cet attachement est largement contrdlé’pgdtophobie des cellules : de fagon
générale, la sorption des bactéries a l'interfaceaa (comme l'attachement aux surfaces
solides) augmente avec I'hydrophobie surfaciquebdetéries [Schafest al. 1998a, Schafer
et al. 1998b]. Mais les bactéries sont susceptibles ddymre des lipopolysaccharides pour
augmenter leur hydrophobie, pour favoriser la plibattachement, qui peut étre nécessaire a
leur survie. De méme, une cellule globalement hyklite peut exposer des pdles
hydrophobes de sa surface pour adhérer a l'inefldarshall 1980, Hermansson 1999]. La
plupart des cellules présentent donc une certayakeophobie, et par la une affinité pour
I'interface air-eau.

Etant donnée la variabilité des bactéries, et lmptexité des interactions des
organismes entre eux et avec la matrice, peu deeshsont connues sur le transfert des
bactéries en milieu poreux, en particulier en coals non-saturées [Gargiukt al. 2004,
Kanti Sen et Khilar 2006]. Il est donc difficilentequantifiable [Gargiulcet al. 2004]. La
théorie DLVO ne peut modéliser I'attachement desdviezs que qualitativement dans certains
cas [Jianget al. 2005] ; elle permet cependant de comprendre l'enfae des parameétres
chimiques sur la mobilisation des particules et amdre compte des processus
électrostatiques qui ont lieu autour et a la serfdes colloides.
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B-3-4 Synthese

De la balance des mécanismes de rétention et dmtibn dépend le devenir des
colloides. Les conditions non-saturées peuventiiadune rétention accrue, en particulier des
bactéries, du fait de I'existence d’'une interfageeau. Mais le relargage est sensible aux
parametres du sol et environnementaux. Les progsegsuvernant la mobilisation et la
rétention des colloides sont synthétisés sur larEig-25 :
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Figure B-25 : Processus de détachement, de dépbtdettransport des particules [Rousseau 2003]

Sur le terrain ou en laboratoire, les sources ates de colloides sont dues a des
perturbations physiques ou chimiques qui mobilisesitcolloides existants : diminution de la
force ionique, changements des conditions de pHoalydation, augmentation des teneurs en
ions monovalents (en particulier le sodium), deeteeur en matiére organique dissoute et des
vitesses du flux.

De nombreux colloides peuvent donc étre générés ansols. Séquaris et Lewandowski
[2003] ont ainsi observé que beaucoup de colloiééent relargués (a partir de sols
agricoles) en conditions proches des précipitatioraturelles, c’est-a-dire pendant
l'infiltration d’eau de force ionique relativemeffdible, et induisant un ratio sol/solution
élevé. De plus, il existe dans la nature des a#kmi en particulier des bactéries, qui ne
s'adsorbent pas, et peuvent donc étre transporkéisgaterme et sur de grandes distances
[Jianget al.2005]. Il y a par conséquent un risque de trandpoitité.

La mobilisation potentielle est également élevéssdas bassins d'infiltration : les
évenements pluvieux induisent des variations ingmdes des conditions chimiques et
hydrodynamiques.

Il est nécessaire de considérer les modificati@ssfdrces liées a I'électrostatisme, du fait de
I'abondance des charges et des groupements suréscdpns les sols, sur les surfaces et les
colloides. Vue I'abondance des éléments présemts l@g sols de bassins d'infiltration, les
variations des niveaux de force ionique, mais égafg de la composition chimique de la
solution de sol, doivent étre prises en compte. éffsts sont cependant particulierement
difficiles a évaluer.

D’autre part, les flux occasionnés dans les bagbingltration pendant les phases de
recharge sont trés importants, et peuvent constilnemode majeur de mobilisation des
colloides. Le relargage des particules et des idato est catalysé par les évenements

100



Chapitre B — REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

pluvieux, en particulier extrémes, par les temps ggolongés, par les cycles de séchages et
d’humidification... [Totsche 2004]. Le cisaillement hydrodynamique ssttout avéré a
linitiation du flux : au début du passage de I'eaeules les forces hydrodynamiques
comptent [Rousseau 2003].

La théorie DLVO permet de comprendre qualitativetriea mécanismes. Mais elle a
éte établie pour des suspensions colloidales ph@apgenes, et ne peut pas décrire et
prédire la mobilité des colloides dans des systernagplexes [Totsche 2004, Kanti Sen et
Khilar 2006]. Abdel-Fattah et EI-Genk [1998] prémis que I'application de la théorie DLVO
pour la sorption a linterface air-eau, en parigula prise en compte de mécanismes de
courte portée comme 'hydratation, n’en est qualsabutiements. De méme, divers modéles
de filtration parviennent a décrire la mobilité dedloides dans la zone saturée, mais dans la
zone non-saturée, c’est moins bien compris [Ryakletelech 1996, Hofmann et Christ
2004, Kanti Sen et Khilar 2006]. Des résultats amlisant ces théories ont d’ailleurs été
obtenus expérimentalement quant a l'influence ddefface air-eau [Abdel-Fattah et El-
Genk 1998], de la matiere organique [Jacoleteal. 1997, Séquaris et Lewandowski 2003],
des variations de pH [Jewett al. 1995, Grolimuncet al. 1998, Guiné 2006], de force ionique
[Jacobseret al. 1997], et de flux [Jacobsest al. 1997, Guiné 2006] sur le transfert des
colloides minéraux et bactériens. Il convient done fois encore de tempérer ces résultats en
fonction du type de sol considéré, de ses progrigtéle son historique.

D’un point de vue méthodologique, signalons de pjus les résultats different quant
au transfert de colloides issus des matrices peseos injectés en entrée des systéemes
[Jacobseret al. 1997]. Ces résultats soulignent I'hystérésis eleseprocessus d’attachement
et détachement, particulierement vraie pour lestébi@s [Hermansson 1999]. Celles-ci
présentent des particularités liees a leur métainel en particulier la production
d’exopolymeres, qui rendent ardue I'approche de taabilité par la modélisation dans des
milieux naturels.

De plus, si la variation d’un parameétre particupjermet d’appréhender son influence
sur la mobilité des colloides, il en va autremensdue plusieurs facteurs interviennent.
Ainsi, Gamerdinger et Kaplan ont constaté que laedonique pouvait avoir davantage
d’influence sur le dép6t des colloides lorsqueel@etir en eau était faible [Gamerdinger et
Kaplan 1999] ou au contraire élevée [GamerdingeKaglan 2001a]. Des processus de
synergie ou d’antagonisme peuvent donc se prodaifertiori dans des sols « naturels »
complexes.

Les effets des parametres hydrodynamiques sontdigi®intement a I'état initial des
colloides, de la matrice poreuse et du passage dellition. En particulier, la rugosité et
I'nétérogénéité physique de la matrice solide sienix freins importants a la modélisation de
la mobilisation des colloides, la théorie DLVO cdésant des surfaces lisses. La grossiereté
de la surface considérée est particulierement itapta pour le « roulement » initial de la
particule lorsqu’elle est détachée [Ryan et Elimiel2996]. La rugosité de la matrice peut en
effet induire des forces de rétention trés élevéeaiss’opposent a I'arrachement [Hermansson
1999]. Bhattacharjeet al. [1998] ont montré que le fait de prendre en contgteigosité de
la surface dans leur modéle diminuait considérablen’énergie répulsive des surfaces
solides. Enfin, des images obtenues par Microsc&beetronique a Balayage par Muris
[2004] montrent que les bactéries ont une affipaéticuliére pour les anfractuosités du sol,
ce qui présume une stabilité importante des bigfilbra structure du sol, la distribution des
tailles de pores et leur continuité influencent ugtes leur transfert [Michelset al. 2004,
Laegdsmanet al. 1999].

De méme, les charges de surface des colloidesetutifaces solides, la composition
chimique des grains, la pluralité des élémentsgmtéset I'hétérogénéité chimique du milieu
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déterminent la mobilisation et le transfert [RyanEémelech 1996]. Les propriétés du sol
(minéralogie, teneur en argile, teneur en eaujsatibn du sol...) sont d’autant plus
importantes ici que I'on considére des matricestiées.

Jacobseret al.[1997] affirment qu’un équilibre entre I'adsorpti@t la désorption se
développe rapidement, si bien, que des facteussqeé la sédimentation et la filtration
deviennent prépondérants.

Lorsque les conditions sont favorables a un retgrgdes particules, celles-ci peuvent étre
immobilisées par la suite lors de leur transfedr pdes mécanismes électrostatiques ou
physiques. Ainsi, la libération des colloides assceptible d’engendrer un colmatage du
systeme poral et une diminution de la conductiViy@raulique [McDowell-Boyeret al.
1986, Nielseret al. 1986, Ryan et Elimelech 1996, Laegdsmandal. 1999, Kanti Sen et
Khilar 2006]. Ce colmatage peut ainsi étre indait ges concentrations faibles en électrolyte,
I'abondance des ions monovalents (en particulier idas Na échangeables), un pH élevé
[Nielsenet al. 1986, Ryan et Elimelech 1996, Noastkal. 2000].

En particulier, les eaux de pluie sont moins chesg@énéralement, que les eaux de
surface. On considere donc généralement que leseplde recharge des bassins peuvent
favoriser le relargage des colloides [Nielssnal. 1986, Ryan et Elimelech 1996]. Cette
assertion doit cependant étre tempérée dans laemdassins d'infiltration, les eaux de
ruissellement pouvant charrier des charges salmpsrtantes (en particulier en hiver du fait
de I'’épandage de fondants routiers).

Quoigu’il en soit, la texture fine des sols de aoéf des bassins d’infiltration les rend
particulierement sensibles au phénomeéne de colmfiiiglsenet al. 1986] qui est obsenia
situ. L’abondance des colloides dans les eaux de Haissnt ainsi que le régime
hydrologique imposé en entrée des bassins (hautkeas importantes, cycles de séchage/
humidification...) ne sont pas étrangers a I'occureede ce phénomene.

Le facteur temps est donc particulierement importaour les mobilisations et
immobilisations qui se succedent dans la matriceyse sous l'influence des paramétres
chimiques et hydrologiques extérieurs.

C’est pourquoi on n'observe pas systématiguemesbdé précoce des colloides par

rapport au transport aqueux [Gargieloal. 2004, Guinéet al. 2004], et que ce retard peut étre
percu comme une mobilité faible [Micheadsal. 2004].

102



Chapitre B — REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

B-4 Conclusion de I'état de 'art et choix expérime ntaux

Cette synthése met en évidence le rble des cofloidméraux (oxyhydroxydes,
argiles) et organiques (bactéries, acides humigaesles fulviques), dans le transfert des
métaux.

Ainsi, la rétention des métaux libres et lieés a pl@gicules colloidales est due a des barrieres
physiques (physisorption, sédimentation, filtrafjochimiques (chimisorption, précipitation),
biologiques (processus membranaires). Ces interectiont schématisées sur la Figure B-26 :
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Figure B-26 : Mobilité et rétention des métaux endaution, dissous et liés a la phase colloidale,
dans un pore non-saturé
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Cette figure met I'accent sur le fait que le transides éléments dissous et colloidaux est
conditionné :

- par le type et I'intensité des mécanismes de réieniis en jeu ;

— par leur localisation physique dans le sol et gacdntact entre les surfaces et la
solution ;

-~  par leur mobilisation (libération) ;

— par leur devenir dans la solution de sol.

Les parametres hydrodynamiques et chimiques goemerla mobilisation et la
mobilité des colloides et des métaux, et les lr@sentre colloides et métaux. Par exemple,
'augmentation de la force ionique pourra augmenter seulement la mobilité des colloides
mais aussi leur affinité pour les polluants [Saetrslornberger 1999].

Les caractéristiques chimiques prépondérantes seldéion de sol influencant le transfert et
la rétention des métaux et des colloides dans @ non-saturée sont la force ionique, la
valence des cations majeurs et la teneur en matigemique dissoute.

D’un point de vue hydrodynamique, la vitesse du flie solution et les cycles de séchage et
d’humidification influencent la conductivité hydiajue et la formation de flux préférentiels,
donc les temps et les surfaces de contact enselldéa solution de sol et les colloides. Les
conditions initiales du milieu poreux (état hydmgustructure...) et son historique (phases
d’infiltration, séchage, formation du sol...) gouvent donc de facon prépondérante le
transfert.

Ces connaissances fondamentales sont basées suexpdésences réalisees en
conditions maitrisées, a des échelles peu commarabux variations chimiques et
hydrodynamiques subies par les bassins d’'infitirati milieux et colloides modeles, force
ionique et flux fixés, milieux saturés en eau, @nmrations élevées en métaux... On
s’intéresse en outre dans le cadre de notre étdde mnatrices polluées, donc a la libération et
au transfert des polluants plutdt qu’'a leur somptiOn se propose par conséquent d’utiliser
ces connaissances pour I'étude de la mobilisatiaueransfert des polluants dans la zone
non-saturée de bassins d'infiltration.

La composition chimique des horizons de surfacebdssins est riche et diversifiee. Ceux-ci
se caractérisent en particulier par des teneusg@&deen calcium et en matiére organique,
mobiles et réactifs.

De méme, la texture, la structure du sol ou I'hpthabie du sol ainsi que les flux entrants
dans les bassins déterminent le mouvement de utisal vecteur de transport des métaux et
des colloides. C’est particulierement importantsdencontexte des bassins d'infiltration, qui
drainent des bassins versants de taille importpataapport aux surfaces d'infiltration. De
plus, les particules fines, potentiellement mobilesnt abondantes. Les hauteurs d’eau
induites, I'hydrophobie du sol et la granulométfiee participent au colmatage, qui est
susceptible d’agir sur les temps et les surfacedtact.

D’'un point de vue biologique, la présence et l@tdi des microorganismes peuvent
influencer la texture du sol, par la minéralisatid@volution et la qualité de la matiere
organique, qui impactent la stabilité et I'étatgt@égation du sol (en particulier le complexe
organo-minéral). Les biofilms et les cellules issléaffectent également les surfaces et la
porosité du sol, donc sa conductivité hydraulique stl. Les bactéries et les composés
gu’elles sécrétent modifient de plus les propri€tésenvironnement biogéochimique du sol,
qui influencent la spéciation et la mobilité destam&. Par exemple, la minéralisation
microbienne des ligands organiques favorise la #&ion de complexes métalliques
inorganiques [Schuliet al. 1995].
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La phase solide est donc en constante évolutioloditue, physique et chimique : le sol
respire, se transforme par hydrolyse ou formateramplexes, subit le lessivage vertical d
aux évenements pluvieux, la minéralisation opésgdgs microorganismes...

Par conséquent, on s’attachera a appréhender ldisabbn et le transfert des métaux
et des colloides dans le cadre particulier des &oidiés. La démarche adoptée est donc la
suivante :

- Caractérisation des sols de surface des bassimfdtdition (A) et du sol récepteur
(B) : on s’intéressera plus particulierement ausapeetres liés aux charges ioniques, et a la
matiere organique et a son évolution, et a la doanétrie du sol ;

- Etude des conditions chimiques et hydrodynamiqogsosées aux bassims situ,
afin de déterminer des domaines de variations psogux milieux étudiés ;

- Etude de la fraction mobile des polluants, de ldérmaorganique (dont les bactéries),
des ions majeurs et des compartiments particulaireolloidal, par I'analyse physico-
chimique et biologique d’effluents collectés a padtexpériences représentatives d’'un point
de vue chimique et hydrodynamique de conditionsaetiées sur le terrain :

o Etude de I'influence de la qualité de la solutipar des tests d’instabilité et de
désorption ;

o Etude de linfluence de lintensité, de la durée d&t la fréquence des
évenements pluvieux, en colonnes.
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Chapitre C — MATERIELS ET METHODES

C-1 Les sites étudiés

C-1-1 Présentation

Les deux bassins d'infiltrations étudiés sont sitdéans I'Est de Lyon, sur un dépot fluvio-
glaciaire calcaire, qui constitue le fond des oges(alluvions fluvio-glaciaires : galets,
graviers et sable). Aucun géotextile, aucune coulrth@mante n’ont été ajoutés au sol sous-
jacent, initialement trés drainant.

Ces ouvrages sont suivis dans le cadre de 'TOTHU.

C-1-1-1 Le bassin de Django Reinhardt (DjR)

L’'ouvrage est situé dans la zone industrielle dedenmune de Chassieu, dans la
plaine de I'Est Lyonnais. Le bassin versant drastéres industriel. 1l est équipé d'un réseau
séparatif eaux usées/eaux pluviales ; le réseainphecoit des eaux de temps sec. La surface
du bassin versant drainé est de 185 ha, imperns&hil75 %. La pente du bassin versant est
d’environ 4 %, dans le sens Est-Ouest. La penteemuoy du bassin d'infiltration est
d’environ 0,004 m.m.

Cet ouvrage a une vingtaine d'années. A I'exuthireeseau pluvial, on trouvait trois
bassins : un bassin de rétention, un bassin tfatfon et un bassin d'infiltration/rétention
(lieu de raccordement du réseau d’eaux pluvialsir tenter de résoudre les problemes de
colmatage, il a été réhabilité au début de 'an?@@2 : on y a alors construit un bassin de
rétention suivi d'un bassin d'infiltration, qui ed& configuration actuelle. Le bassin
d’infiltration a une surface de 1 ha. La Figure Gilie le bassin d'infiltration et son bassin
versant.

C-1-1-2 Le bassin du centre routier (BR)

Le Bassin Routier est situé sur la commune de Brbest du Boulevard des Droits de
’'Homme et a proximité de I'aérodrome. L’ouvragéta construit et mis en service en 1987 ;
il est constitué d’'un bassin de rétention suivindhassin d'infiltration. La surface du bassin
d’infiltration est de 550 m2.

Il draine une surface de 7 ha, imperméabilisée &9Q%ur laquelle se trouvent un
parking réservé aux poids lourds, une station senet un restaurant. Les eaux de
ruissellement pluvial rejetées dans I'ouvrage sofiectées a 'amont par un réseau séparatif.
Un prétraitement, placé entre les deux bassing;agsttitué d’'un séparateur a hydrocarbures
en béton.

La Figure C-2 montre le bassin versant drainé g&assin Routier.
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Figure C-2 : Site du Centre Routier : ouvrage et bssin versant (photo Google Earth)
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C-1-1-3 Synthese
Les principales caractéristiqgues des bassins séséptées dans le Tableau C-1 :

Tableau C-1 : Caractéristiques des bassins d'infitation étudiés
[Barraud et Dechesne 2002, Winiarsket al. 2006]

Type de bassin Sut:;ascseindu Coefficient || Surface du bassir| Epaisseur de la
versant d’apport d’infiltration Zone non-saturée
versant
DjR Industriel 185 ha 0,75 10 000 m?2 13 m
BR Routier 7 ha 0,95 550 m? 4m

Les deux ouvrages different largement par le typkes caractéristiques du bassin versant
drainé et par leurs dimensions. Il en résulte urttionnement hydraulique propre a chaque
bassin. On considere en effet :

- un systeme récent colmaté, qui draine un trés draasin versant (DjR) ;

- un systeme ancien en fonctionnement, de plus patitelle (BR).
Par conséquent, la stratification du sol des basdimfiltration n’est pas la méme: la
pollution ne s’accumule pas de la méme maniéresarf@ce. Dans le bassin d’infiltration de
Django Reinhardt, I'horizon supérieur fortementlpélformé par les apports successifs des
effluents pluviaux (Horizon Agr) et le sol recepteur originel du dépot fluvio-glae
carbonaté (Horizon B), sont superposés, distifgigevanche, dans le bassin d'infiltration du
centre routier (BR), un front de pollution est kisi, et mélange les deux horizons (Horizons
Agr et B) a leur limite.

C-1-2 Prélevements
C-1-2-1 Horizon B

Le 19 avril 2004, une tranchée a été creusée édmaskin d'infiltration de Django Reinhardt
pour des mesures par géoradar. Le lendemain, oélevg le matériau a la pelle au fond de
cette tranchée (a une profondeur comprise entre 8m), en enlevant grossierement les
cailloux de diametre supérieur a 5 cm. Ce prélevemetée mélangé et homogéneéisé avec des
prélevements de dép6bt fluvio-glaciaire réalisés abards du bassin pour I'étude de Février
[2001]. Ce mélange, constituant I'Horizon B, estsidéré comme « propre » et représentatif
du sol sous-jacent (dépét fluvio-glaciaire non-eominé) des deux bassins.

C-1-2-2 Horizon Apr

Le prélevement a été réalisé le 3 novembre 200&sapn temps Iégerement humide. Au
moment des prélévements, a cause du colmatagepanie du bassin d'infiltration était
constamment en eau, tandis que l'autre était ateement saturée et non-saturée, réellement
soumise a linfiltration. Le préléevement de I'hariz de surface du bassin de Django
Reinhardt (Ajr) a été réalisé a une dizaine de points de cette alternativement saturée et
non-saturée.
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Le dép6t superficiel pollué constituant I'horizor durface Ar est, on l'a dit, facilement
distinguable a I'ceil nu. On a donc pu prendre stEme pas prélever de sable de la couche
sous-jacente.

C-1-2-3 Horizon Agr

Le 20 avril 2004, on a prélevé un échantillon moy&pgr) a partir de différents points du
bassin relativement ou fortement sollicités panfiliration. En particulier, étaient inclus dans
I’échantillon moyen le point d’entrée des effluenites pollué, situé a la verticale de la buse,
et le point bas du bassin d'infiltration, caracérpar la pollution la plus importante, une trés
forte teneur en matieére organique et une granuldenglus fine [Barraud et Dechesne 2002].
La couche de surface était moins clairement défjoie dans le bassin de Django Reinhardt.
On n’a prélevé que la couche de surface la plilag®m en excluant la couche limite du front
de pollution, en se basant sur la couleur et adawgométrie du matériau.

C-1-2-4 Préparation des matériaux

Les Horizons B, Ar et Agr sont ensuite homogeénéisés, puis tamisés a 1,6Pomr
I'Horizon B, le refus représente environ 10% duérément. L'Horizon Ar présente peu de
refus (constitué essentiellement de débris veggthextamisage de I'Horizon g est rendu
difficile par la texture grasse et collante du maté mais il n’y a pas de refus.

Les horizons de surface sont conservés a 4°C deandifférentes expériences mises en
ceuvre. Ce mode de conservation a permis de préskewes caractéristiques texturales
apparentes, ainsi que leur teneur en eau, en matiganique et en bactéries.

C-1-3 Caractérisation des matériaux

L’humidité massique H (en %) des échantillons & wbabord été mesurée, par différence
entre le poids de I'échantillon humide (m) et samdp apres séchage a I'étuve a 105°C
pendant 24 heures gnL’humidité est alors égale a :

_ Mm=mg
m

H .100 Equation C-1

Chacun des horizons a ensuite été caractérisé mbumt de vue physique, chimique et

biologique, les différents parameétres étant aloqmimés par rapport a la masse séche des
échantillons.
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C-1-3-1 Parametres chimiques

C-1-3-1-a  pH, conductivité, CEC, éléments échangeables et &ntx

Les mesures de pH et de conductivité des échardilbmt été réalisées au LSE, en
triplicats.
Pour mesurer le pkbo des horizons, nous nous sommes référés a la noameafse X 31-
117. La mesure est effectuée sur une suspensisoldeatio sol sec/eau = M/V = 5) aprés
une forte agitation de 2 heures et 5 heures desyep@c un pH-metre Hanna Instruments
8417. On utilise de I'eau ultrapure d’une conditdivnaximale de pS.cmi' & 20°C.
On applique le méme protocole en remplacant I'estillde par une solution de KCI 1M pour
obtenir le pHc : les ions K remplacent une partie des ions Hui, libérés, augmentent

I'acidité de la solution ; la valeur du pH est donc inférieure a celle ghHe, €t représente
I'acidité potentielle du sol.

De méme, la conductivité est mesurée d’aprés lmeof 31-113. On mesure la conductivité
de 50 grammes de sol sec plongés dans 250 mL distllée, aprés 1 heure d’agitation et
filtration de la suspension, avec un conductim@fidV LF318. Si on ne se place pas a 25°C,
on applique un coefficient correcteur (donné pardane) a la valeur obtenue.

La Capacité d’Echange Cationique ou CEC (NF X 3Q@}1& les teneurs en bases
échangeables (KC&*, Mg** et Nd) (NF X 31-108) sont analysées par le Centre Sifiigume
Agro-alimentaire Régional (CESAR). Les mesures s@dlisées apres suspension des
matériaux dans une solution d’oxalate d'ammoniuftéinponnée a pH=7), en exces.

- pour la mesure de la CEC ; I'exces d'ammonium @&stié par lavage a l'alcool
ethylique ; la CEC est ensuite déterminée par Entji¢ d’ions ammonium fixés par une
solution de NaCl 1M ;

- pour les mesures de teneurs en cations échangebdstiégction (mise en solution
partielle) est réalisée par agitation avec la smut’ammonium. Puis, apres échange, les
ions mis en solution sont dosés par spectrophot@ndtabsorption ou d'émission de
flamme.

Les concentrations obtenues sont converties eneotrations massiques d’oxyde, en
multipliant par le rapport de leurs masses molaires

On convertit les concentrations massiques en coratEms molaires en divisant le résultat
par la masse molaire de I'élément considéré. Popriraer enfin le résultat en mmol+kg
(ou méq.kd), on multiplie alors le résultat par la valence’a considéré.

La teneur en calcaire total (NF X 31-105) est mésynar le CESAR.
Pour mesurer la teneur en calcaire total, on ajoetéacide chlorhydrique a un échantillon de
sol, pour décomposer tous les carbonates prégentsesure le volume de gaz carbonique
dégagé, que I'on compare au volume de gaz carbempcpduit par du carbonate de calcium
pur. La teneur en carbonate est exprimée par laerration équivalente de carbonate de
calcium (CaC@), bien qu’en fait on mesure tous les carbonatéscarbonates présents dans
I’échantillon.

Les teneurs en Fe, Al, Mn, ainsi que les teneur€anMg, Na, K totaux (cations

majeurs) ont été mesurees au LCPC de Nantes sechamtillon de I'Horizon Ajr. Celui-ci
a été préalablement minéralisé par attaque aciddEib, a 450°C.
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Pour les Horizons gk et B, ces mesures ont été réalisées sur les rgadsgpréparés au LSE
(8§ C-1-3-1-b), par le LAEPSI (Laboratoire d’AnalyEavironnementale des Procédés et des
Systemes Industriels) avec un ICP-AES (Jobion YwbmIMA 2).

C-1-3-1-b Les métaux

La minéralisation des échantillons est réalisé&SiH. Une prise d’essai de 50 mg de
sol sec est reprise dans 25 ml (dont 1,25 ml BEINO3,75 ml HCl: «eau régale »), et
minéralisée au four micro-ondes, type CEM (Mars B)ontée a 150°C pendant 30 min,
palier de 5 min, montée a 180°C en 15 min, pakeb anin, montée a 200 °C pendant 15 min,
palier de 20 min.

On mesure alors, sur les échantillons minéraliSepar Horizon), les teneurs totales en
métaux par un Spectromeétre d’Absorption Atomiquepéaeillage HITACHI Z8200). Les
mesures de Zn (limite de détection : 0,1 ppm) séalisées a la flamme et celles de Cd (LD =
0,1 ppb) et de Cu (LD = 1 ppb) au four.

Cette méthode de minéralisation permet d’obtens mesures « pseudo-totales » de
métaux. En effet, 'eau régale ne minéralise passikcates et les éléments éventuellement
piégés dans ces minéraux. Cependant, des essaiss naenLSE n’ont pas montré de
différences significatives entre des minéralisatiodalisées avec de I'HF ou de I'eau régale,
quelle gue soit la concentration relative en HNOen HCI.

C-1-3-1-c La matiere organique

Les teneurs en azote total (norme ISO 13878), espdtore JoretH (NF X 31-160) et
en carbone organique (NF X 31-109) sont analysaéekefCESAR.
L’azote total est déterminé par combustion séclanétyse élémentaire »).
Pour la mesure de la teneur en anion,’P@ssimilable, les sols étudiés étant alcalins,
I'extraction sur terre séchée tamisée est réalséx de I'oxalate d'ammonium (méthode
Joret-Hebert). Le P est ensuite dosé par spectrophotométrie (ICP)asucplorimétrie
(réaction vanadato-molybdique : complexe coloré).
La teneur en Carbone Organique Total (COT) estuaétée par oxydation sulfochromique.

La perte au feu (perte de masse par combustiomesirée au LSE. Elle est mesurée
par la différence entre le poids de I'échantill@t ¢ny) et le poids de I'échantillon mis au
four a 505°C pendant 2 heuresgmC’est un outil d’évaluation de la teneur en magi
organique, qui est volatilisée a cette températuagerte au feu est alors égale a :

me —m .
Perteau feu =—=—+ Equation C-2
mS
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C-1-3-2 Etude du compartiment bactérien

C-1-3-2-a Dénombrements bactériens

Les bactéries ont été dénombrées par coloratidbARI, couplée a la microscopie a
epifluorescence. Le DAPI (4,6-Di-Amino-Phényl-Indplest un fluorochrome qui s’intercale
dans I’ADN des organismes (il se fixe sur les axidecléiques). Lorsqu’il recoit une lumiére
a une longueur d'onde de 340-380 nm, le complexadcentre la DAPI et 'ADN fluoresce,
permettant ainsi de visualiser les bactéries.

Concrétement, on laisse incuber avec 2 pg.o¢ DAPI, pendant une demi-heure, une
dilution de I'extraction de sol dont on veut déterem la concentration en bactéries. On
rajoute également du formol, pour tuer les micraaigmes et limiter la croissance
bactérienne, ainsi que du glutaraldéhyde, destam@éliorer la pénétration du DAPI dans les
cellules bactériennes. Le mélange est ensuité fifampe a filtration Millipore dotée de 12
puits de 25 mm de diamétre) a travers une memhdan@,22 um de porosité (Millipore
GTBP en polycarbonates) qui retient les bactérgerées, supportée par un filtre grossier
(Fischerbrand en microfibre de verre). Cette memdrast ensuite placée entre lame et
lamelle, entre deux gouttes d’huile pour favorikeicontact entre le filtre et le verre. Les
observations se font avec un microscope a épifioerece ZEISS doté d'un objectif a
immersion (grossissement x100 a I'objectif, x10o&ulaire). Les bactéries fluorescent alors
en bleu et peuvent étre dénombrées (Figure C-3).

Figure C-3 : Coloration au DAPI, observée au microsope a épifluorescence
(dans des effluents de colonne)

L’extraction de sol utilisée est réalisée a pattim échantillon solide de masse m (10-
12 g environ), dilué avec 50 ml de NaCl 0,8% (nm@ss) dans un Waring Blender, pendant 1
min 30. Pour chaque lame préparée, on dénombrédps choisis au hasard. On note N le
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nombre moyen de bactéries par champ. On obtient torroncentration en bactéries par
gramme de sol sec par la formule :

N Sf, 4 m+50
— =10
V 'Sg m(100- H)

ou Sf = 254,34 mmest la surface du filtre et Sg = 0,015625 ansurface du champ, d la
dilution utilisée et V le volume filtré ; H désigtibumidité massique (en %).

.100 Equation C-3

Pour chaque Horizon, la moyenne et I'écart-type mumbre de bactéries rapportés a
I'échantillon par gramme de sol sec sont calcul@ardir de trois filtres préparés a la méme
dilution.

La technique mise en oceuvre est relativement lowideolteuse. Mais elle est
particulierement adaptée aux dénombrements derlecpFrésentes dans les milieux naturels.
Seule une faible fraction est en effet cultivahlemilieu nutritif [Skipperet al. 1996, Boulos
et al. 1999, Tayloret al. 2002, Boenigk 2004]. En particulier, les plus metitellules sont
souvent prépondérantes dans les milieux naturektgBet al. 2002], mais incapables de
former des colonies sur I'agar [Rig al. 1998, Tayloret al. 2002]. Les mesures d’activité
(respiration, enzymes) quant a elles ne concermpr les cellules actives, et leur
interprétation est controversée [Tay&ral. 2002].

Dans des milieux naturels, les dénombrements ésalgar épifluorescence donnent par
conséquent les meilleurs résultats [Porter et E8&pD, Mermillot-Blondinet al. 2001, Taylor

et al.2002, Boulost al. 1999, Gough et Stahl 2003] ; la fluorescence peengarticulier de
distinguer les plus petites bactéries (<0,5 ump[Red et Torre 1993].

Enfin, le fait de visualiser les échantillons permme évaluation semi-qualitative des
différentes tailles et formes des organismes, gedaence de particules ou encore de matiére
organique.

Le protocole utilisé ici a été préalablement mispaint et adapté en fonction des
matrices étudiées. Dans les sols des bassins et &t autres particules fines sont
abondantes et peuvent masquer physiquement ledrieacsur le filtre. De plus, les cellules
sont piégées dans des agrégats ou forment desmsiofBockelmannet al. 2003], elles
peuvent étre sorbées ou piégées avec des partinuiésales [Kuwae et Hosokawa 1999], de
la matiére humique [Lindahl et Bakken 1995, Taybal. 2002, Bockelmanet al. 2003) et
des argiles [Lindahl et Bakken 1995, Résal. 1998, Proctor et Souza 2001, Tayé&dral.
2002, Boenigk 2004]. D’autre part, le DAPI peutlise a d'autres composants présents dans
la matrice étudiée (coloration non-spécifique).

Il s’agit donc d’optimiser d’'une part la séparatibes bactéries (tout en préservant l'intégrité
des cellules bactériennes) et leur coloration (jpmer les bactéries soient colorées mais que le
fond reste suffisamment contrasté). L’objectif @étte mise au point est double : elle permet
d’obtenir des comptages plus fiables en permetthntdistinguer le plus de bactéries
possibles, mais aussi de limiter la fatigue daliasteur, pour ne pas induire de biais lors des
séances prolongées de dénombrement.
Le protocole décrit ci-dessus résulte donc d’'umie sk tests portant sur :

- plusieurs fluorochromes : DAPI, BacLight®, Acridi@gange ;

- des séparations par : ultrasons, ajout de surfiactidtration préalable ;

- divers temps d’incubation, concentrations en flebrome, rincages, fixateurs...
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C-1-3-2-b  Calcul de la masse de carbone organique bactérien

On considére que le carbone organique représentmerb0% de la masse séche des
cellules [Loferer-Kréssbachet al. 1998]. Mais la littérature indique des valeurs tléverses
guant a la quantité de carbone contenu dans unérigac
Tout d’abord, de nombreuses études concernent elkdes cultivées en laboratoire. Les
calculs portant sur lesonsortianaturels sont limités aux bactéries vivant dassnhdieux
aquatiques, en raison des difficultés pour extretirparer des cellules depuis des sols ou des
sédiments. Ainsi, Tayloet al.[2002] utilisent, dans le cadre d’'une étude pdrsam les sols,
une moyenne obtenue a partir de publications coac¢ides bactéries marines : ils rapportent
ainsi un intervalle de variation des concentratiensarbone comprises entre 50 et 100 fg par
cellule. C’est relativement élevé comparativemeHbaard-Jonegt al.[2002], par exemple,
qui considerent 15 fg de carbone par cellule.

Cette valeur dépend en effet de nombreux factéeissque la taille (plus les bactéries
sont petites, plus elles sont denses), le stadeoitesance et le milieu [Loferer-Krossbacker
al. 1998], mais aussi la méthode de déterminatiorséél[Robertsort al. 1998].

Méme au sein d'une souche donnée, les résultats teem variables. PouE. Coli, par
exemple, Loferer-Kréssbachet al. [1998] trouvent 40 a 600 fg de carbone par cellate
Robertsoret al.[1998] 180 a 400 fg de C par cellule. Ces dernigosir deux autres souches
de bactéries cultivées, déterminent des concembsatien carbone de 10 a 2Z.(
Oligotrophug et 22 a 25 fg de C par celluldrinobacte).

Enfin, pour deux souches de bactéries vivant dasdats, Loferer-Krossbachetr al. [1998]

ont déterminé 3 a 1177 et 1,5 a 600 fg de C. lick®nt donc a des valeurs variables mais
élevées.

Par conséquent, dans ce qui suit, nous considéretotiscuterons la valeur de 50 fg
de carbone par cellule bactérienne.

C-1-3-3 Granulométrie laser

Les sols de surface contiennent des quantitésnmgsrtantes de particules fines, qui
ne peuvent pas étre mises en évidence avec prégsio des procédés de granulométrie
« classiques » : le tamisage occasionne beaucoyperdes® du fait de I'abondance de la
matiere organique, de l'importance de l'agrégatdrde la texture grasse des échantillons
considérés dans cette étude.

C’est pourquoi la distribution des tailles de paries a été déterminée sur les
échantillons bruts, par granulométrie laser. L'appauitilisé est un Malver Mastersizer (MS
2000), mis a notre disposition par le LTHE de Gi#aolLa mesure, décrite dans la norme NF
ISO 13320-1, est basée sur le principe que lescphas du sol de tailles différentes diffusent
différemment un faisceau laser. En combinant désctkurs et des motifs de diffusion, on
peut évaluer la quantité et la taille de particukessimilées a des spheres, de chaque classe
granulométrique. La gamme de tailles de particdigectées est comprise entre 20 nm et 2
mm [Malvern Inst. 2002].

L’échantillon a analyser peut étre :

6 Un tamisage a 1 mm fait disparaitre les partdee diamétres compris entre 700 um et 1 mm. Uiséay®a &
63 um élimine en majorité des particules de diagsétompris entre 0,3 et 1 um (réalisé par le CERE&T le
cadre du projet EMMAUS).
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- soit dispersé dans une cuve contenant de I'eauydrei automatiquement la mise en
circulation puis I'analyse de I'échantillon (Hyd®) ;

- soit, s'il est liquide, mis en circulation manuetient dans un récipient équipé d’'un
rotor (Hydro SM).
L’utilisation du mode « manuel », qui n'implique pae dilution, permet théoriguement
I'analyse d’échantillons moins concentrés. Maisedivessais ont montré une répétabilité
meédiocre de I'analyse. La distribution granulonggte des échantillons a donc été déterminée
de facon automatique avec le module Hydro G. Galytermet en outre d'appliquer
eventuellement des ultrasons (us) avant la mesifnme,de désagréger I'échantillon: on
recueille ainsi la mesure de la composition gramélvique en termes de particules
élémentaires. La comparaison des courbes obtemeesea sans ultrasons nous informe sur
I'état d’agrégation du sol.

Enfin, il est possible d’exprimer la répartitionagulométrique des particules soit en
pourcentage volumique (volume représenté par chatasse de particules) soit en
pourcentage numérique (nombre de particules deuehatpsse granulométrique). Cette
derniere renseigne plus précisément dans notrewa&abondance des particules de petites
tailles, dont la présence est masquée au seindlsttdbution granulométrique volumique par
les volumes importants des particules plus grossier

La granulométrie laser est une technique d’anahggmde et précise. Elle requiert

cependant des volumes importants d’échantillongdieg, surtout si ceux-ci contiennent peu
de particules.
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C-2 Etude de I'entrant

La synthese bibliographique a montré que de nomtfigieurs liés aux variations chimiques
et hydrodynamiques des effluents de ruissellemeaieré susceptibles d’influencer le
transfert des métaux lourds et des colloides demnsdls des bassins d'infiltration. La présente
étude s’attache a évaluer le transfert dans leditioms les plus réalistes possibles. Il s’agit
donc dans un premier temps de qualifier et quantifes caractéristiques chimiques et
hydrodynamiques prépondérantes des effluents ¢rdeans les bassins d’infiltration, afin de
les reproduire de fagon réaliste lors des tests.

D’un point de vue chimique, les charges ioniquess@ntes dans les eaux de ruissellement
modifient I'état ionique des éléments en présenaedeur liaisons. On déterminera donc la
conductivité des effluents entrant dans les baskingltration, mais également le type d’ions
contenus dans les effluents, en particulier lelenee (8 C-2-1).

D’un point de vue hydrodynamique, le transfert cheprtement du degré de saturation et du
potentiel de I'eau, qui influencent directementfi@ses de cisaillement et la part de solution
qui participe au transfert. Ces parametres sorrentts a la hauteur d’eau dans les bassins et
a la vitesse a laquelle les effluents sont achesniséit a l'intensité et la durée des
évenements pluvieux (§ C-2-2).

C-2-1 Etude de la composition des eaux de ruissellementaain

Les eaux pluviales se caractérisent par une graadabilité [Pitt et Maestre 2005].
En particulier, dans les zones résidentielles asdas zones dédiées au transport, la charge
saline des effluents augmente fortement en hiveguse de I'épandage de fondants routiers
[Aucharova et Khomich 2005, Antunes et Barbosa RPOBGo et al. [2005] suggerent que les
variations de conductivité sont également dues éhangement de spéciation des métaux. De
plus, les effluents sont caractéristiques du bassisant considéré [Aucharova et Khomich
2005]. Par exemple, les effluents autoroutiers grEnt une conductivité plus élevée et
contiennent des teneurs plus grandes en anionkes@fluents de toiture ou de chaussée en
zone résidentielle [Rangsivek et Jekel 2005]. Enéa mesures réalisées suivent rarement le
méme protocole. Des écarts importants peuvendése des méthodes de minéralisation, de
filtration ou analytiques différentes.

Les domaines de variations de conductivité et de@atrations en éléments majeurs
sont par conséquent déterminés a partir de dorp@ésnt sur les sites d’étude. Précisons
gu’il ne s’agit pas de réaliser une étude exhaesiivant aux parametres chimiques mesureés,
mais seulement de dégager des plages de variat@aistes pour les reproduire en
laboratoire.

C-2-1-1 Conductivité

La conductivité est régulierement mesurée en enndeassin d’infiltration de Django
Reinhardt par le laboratoire URGC-HU, partenairesain de I'OTHU. Yvan Béranger
(URGC-HU, INSA, Lyon) a observé que dans le cadiqdier de Django Reinhardt, un
événement pluvieux provoque généralement un piodductivité (parfois aucun, ou deux).
Les effluents les plus concentrés ne sont pas uajdans les premieres eaux pénétrant les
bassins lors d'un événement pluvieux, du fait @esises en suspension dans les réseaux. Par
ailleurs, ces premiéres eaux sont généralementeotnées, mais peu abondantes ; elles ne
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représentent donc pas nécessairement un pourcenipgetant de la totalité des éléements
entrant dans les bassins pendant un événemengpuvi

Les conductivités minimales observées sont de éorte 50 pS.cth; on mesure en
moyenne entre 500 et 600 uS:tmenfin, on observe fréquemment des pics de cdivitéc
de I'ordre de 1100 & 1500 pS.¢nmais cette valeur peut atteindre 2500 pS.cm

En entrée du Bassin Routier, on a mesuré poncioetieles valeurs de conductivité
suivantes : 33 pS.ci(au mois de décembre), 34 pSkeanvier), 99,2 pS.cthjuillet) et
78 uS.crit (octobre).

Ces niveaux de concentration sont relativementéslesu regard de ce qui est
rencontré dans les milieux naturels (Figure C-4) :

Plages de conductivité de solutions aqueuses

uSs/cm mS/cm
0,1 1 10 100 10 100 1000
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Figure C-4 : Echelle de conductivité des solutiorsqueuses

C-2-1-2 Teneurs en éléments majeurs

Certains ions sont représentatifs des effluentainsbet routiers. Ainsi, le sodium est
détecté dans tous les effluents autoroutiers sypas Crabtreeet al. [2004] avec une
concentration moyenne de 171,5 miy.De méme, Kretzschmar et Sticher [1998] soulignent
I'abondance des ions &adans les solutions de sol des milieux naturelsanY®Béranger
(URGC-HU, INSA, Lyon) a quant a lui noté que leascCI étaient trés abondants en entrée
du bassin d'infiltration de Django Reinhardt.

Quelques prélevements ont été realisés sur leasiZjango Reinhardt :

- plusieurs préléevements ont été réalisés par Bareaudechesne [2002], comparant
des teneurs en entrée des bassins d'infiltratiodeetiécantation, et pendant des temps de
pluie et des temps secs ;

- dans le cadre du contrat ECCO-INSU EMMAUS, un étihan moyen est prélevé
au mois d’avril lors d'un événement pluvieux (o&lpre un litre par metre cube pendant les
quatre premieres heures d'arrivée des effluents) ;
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- plusieurs prélévements ponctuels sur quelques fodigers horaires en mai 2005, en
entrée du bassin d’infiltration, en entrée du basla rétention et dans les eaux surnageants
dans le bassin (Alexandre Saint-Olive, LSE).

Barraud et Dechesne [2002] n’ont pas pu établileddance quant au lieu de prélevement et
au type d'effluent (temps sec/temps de pluie). Bmm, pour les prélevements réalisés par
nos soins, le logiciel Statistica© (StatSof Incersion 6) n’a identifié ni différence ni point
commun quant au lieu de préléevement.

Le Tableau C-2 présente donc les intervalles datiams et les valeurs moyennes obtenues
pour chaque élément suivi sur 'ensemble de ceadlm

Tableau C-2 : Valeurs minimales, maximales et moye®s des teneurs en éléments majeurs dans les sysém
d’infiltration et de rétention de Django Reinhardt (mg.I"*) (entre parenthéses, le nombre de mesures réalis§e

mg.I" Maximum Minimum Moyenne Médiane
Cl (19) 110 4,42 31,34 19,5
Br (12) 102 4,48 35,51 29,2
NOs (7) 26,8 0,36 9,09 5,2
NO; (6) 33,1 0,9 20,0 27,4
PO4 (6) 1,18 0,33 0,63 0,49
SOs (3) 16,6 12 14,4 14,6
NH, (6) 1,7 0,21 1,09 1,27
Na (13) 17,9 3,28 10,12 10,5
Ca (13) 111 13,6 55,4 48,8
K (1) 1,74 1,74 1,74 1,74
Mg (1) 2,2 2,2 2,2 2,2

Ces échantillons illustrent la variabilité des cemications en éléments majeurs dans les
effluents. Les concentrations maximales sont dteipar les éléments Cl, Ca et Br.

C-2-1-3 Choix expérimentaux

On utilise pour nos tests les variations de condt€tobservées dans les effluents
entrant dans le bassin de Djando Reinhardt, sp&@D et 1000 uS.cm
On considere des solutions salines pures : NaCla€lb. Elles contiennent donc entre 9 et
184 mg.I' de Na, entre 12 et 300 migdie Cl et entre 7 et 148 mi§.tle Ca. En considérant
gue les fondants routiers constituent en hiverppoge de sodium et de chlorures, et dans une
moindre mesure de calcium [Aucharova et Khomich5206€es teneurs sont cohérentes avec
les plages de variations données dans le Tablgau C-
Le choix des solutions vise en outre a étudierflience de la valence du cation sur la
mobilisation.

A titre comparatif, on réalise également ces tagex de I'eau distillée et une solution
de NaBr 10° mol.I'}; cette derniére étant utilisée pour I'approvisement des colonnes et
les apports en Br dans les effluents étant imptatan
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C-2-2 Etude de la pluviométrie lyonnaise
C-2-2-1 Détermination des événements pluvieux-types

L’objectif est de distinguer trois évenements phum caractéristiques de la région lyonnaise,
qui seront ensuite simulés en colonne :
- une pluie moyenne (« Pluie Normale », notée PN) ;
- deux événements hydrodynamiques extrémes :
0 une pluie longue d’intensité modérée (« Pluie dokahe », notée PA) ;
o0 une pluie courte d’intensité élevée (« Pluie d’'@ragnotée PO).
On déterminera ensuite les volumes engendrés darmbsins par ces évenements, qui seront
simulés en colonnes de laboratoire.

Les caractéristiques de ces trois évenements [@oit intensité et leur durée) ont été
déterminées par les données de pluviométrie isdaedeux pluviométres installés dans le
cadre de 'OTHU, et de données de terrain de Yvaralger (URGC-HU, INSA, Lyon).
Tout d’abord, une Pluie Normale est admise comraet@eprésentée par 6 mm de pluie en
4h (intensité : 1,5 mm3. Pour déterminer les caractéristiques de PA ¢RitAutomne) et
PO (Pluie d'Orage) conformément a la pluviométraurelle de la région lyonnaise, on
utilise les relevés des pluviomeétres de Bron etaSgproches de la zone d’étude (Figure C-5).

* Bassins d'infiltration
(v) Pluviometres

Django Reinhardt

AR

Figure C-5 : Carte du Grand Lyon : emplacement depluviomeétres utilisés pour I'étude des volumes
entrants dans les bassins, par rapport aux bassimginfiltration
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La pluviométrie de 2003 étant assez particulierefaiiud’'une sécheresse importante cette
année-1a, on ne prend en compte que celle de Zahi les 91 événements relevés par les
deux pluviomeétres en 2004, on élimine les pluieshdateur inférieure a 5 mm, comme
préconisé par Météo France (Ruledrl. 2004, L. Lassabatere, LCPC Nantes, comm. pers.).
Les 56 évenements restants considérés sont indésnet en nombre suffisant (n = 56 >30)
pour que I'on considere que leur distribution swike loi normale N(,c2). On peut donc
appliquer la loi de Student inverse. Cette loi mava valeur pour laquelle une variable a une

probabilité a. d’étre supérieure ; 100*(@2) % des événements seront supérieurs a cette
valeur (Figure C-6) :

A Distribution normal

\

100%(1-a/ 2) %
des évéenements

K o

Figure C-6 : Application de la loi de Student invese

Par exemple, pour obtenir I'intensitg telle que 100*(1#/2) % des évenements ont une
intensité supérieure g on appliqgue sous Microsoft Excel la formule :

lo = + o . loi.student.inversex(d) Equation C-4

ou d est le nombre de degrés de liberté (ici d&=56) eta la probabilité (pour un test a 95%,
a=0,1).

Nous nous intéressons aux évenements extrémese gituent donc dans la zone noire de la
Figure C-6. On a appliqué le test de Student iyatsine part aux durées, et d’autre part aux
intensités des 56 évenements. On a ainsi obtenu :
- le seuil d’intensité de pluig tel que 95% des évenements ont une intensitéenfér
alo;
- le seuil de durée de pluig tel que 95% des évenements ont une durée inférageur
do.

Pour chacun des parameétres « durée » et «intensiés données statistiques classiques,

ainsi que I'application du test de Student a 95Btemues a partir des 56 évenements pluvieux
considérés, sont présentées dans le Tableau C-3:
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Tableau C-3 : Application de la loi de Student & lalétermination
des seuils de durée et d’intensité importantes

Durée (min) | Intensité (mm.h%)
(Moyennep 473,73 3,49
[Ecart-type ¢ 379,47 5,08
IMédiane 403,50 2,08
[Minimum 19,00 0,47
IMaximum 1392,00 35,37
Student 95% do = 1108,40 io=11,99

Ainsi 95% des pluies retenues ont une intensitérimfire & 12 mm:h; on définit donc
lintensité de I'événement PO comme égale & 12 mimBtant donnée la variabilité des
guelques événements d'intensité supérieure a oetiieur, on ne peut pas déterminer
statistiqguement les autres caractéristiques de d?ixe arbitrairement sa durée a 100 mn, ce
qui correspond a une hauteur totale de 20 mm. Deenéeuls 5% de I'ensemble des pluies
durent plus longtemps que 1100 mn ; donc PA aueadumée de 1100 minutes, et on fixe son
intensité égale a 1,1 mnt-hsoit, comme pour PO, une hauteur totale d’ea20d@m.

C-2-2-2 Calcul des volumes engendrés en entrée des bassins
d’infiltration

Il s’agit ensuite de calculer les volumes d’eauisselées que ces événements-types

engendrent et les hauteurs d’eau dans les bassifilirdtion, en considérant les parametres
donnés dans le Tableau C-4, reprenant les castaijéas des bassins :

Tableau C-4 : Surfaces des bassins d’infiltrationst des bassins versants

BR DR
Coefficient d'imperméabilisation du bassin versan{C) 0,95 0,75
Surface du bassin d'infiltration Bl (m?) 550 10 000
Surface du bassin versant BV (m?) 70 000 1850 000

On calcule les volumes totaux engendrés par chplgieegrace a la formule suivante :
V =Hgye-BV.C (m®) Equation C-5

ou Hp Ly est la hauteur de I'événement pluvieux (m), B\guaface du bassin versant (m?) et
C le coefficient d’'imperméabilisation.
Soit une hauteur d’eau H dans le bassin de :
V .
H= Bl (m) Equation C-6

ou Bl est la surface du bassin d'infiltration (m2).
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Enfin, la moitié seulement de la surface du bag$infiltration de DjR participe a
I'infiltration. On a donc envisagé deux scénaidéal, avec toute la surface du bassin, ou réel,
avec la moitié. Les hauteurs d’eau engendrées lagedeux configurations sont présentées
dans le Tableau C-5:

Tableau C-5 : Hauteurs totales d’eau dans les bassi, en fonction du type de pluie et du bassin

PN PO PA

Intensité | (mm.h™) 1,5 12 1,1
Durée D (min) 240 100 1100
Hauteur totale d’eau de pluie sur le BV (mm) 6 20
Hauteur totale d’eau dans le bassin BR (m) 0,73 2,42
Hauteur totale .d’gau dans le bassin DjR 4 0.83 278
toute la surface infiltre (m)
Hauteur totale d’eau dans le bassin DJR si |

. S 1,67 5,55
moitié de la surface infiltre (m)

La configuration (réelle) sollicitant la moitié @R met en jeu des volumes trop élevés pour
étre reproduits en laboratoire. Les volumes cafcubvec la configuration idéale
correspondent a peu pres a ceux obtenus pour frBReutier. Par souci de comparaison, on
choisit donc d’alimenter les deux sols avec legdwas calculées pour le Bassin Routier ; ce
qui équivaut, en considérant la pluie comme un eaén d’alimentation, aux taux
d’alimentation donnés dans le Tableau C-6, calcsgésn la formule suivante :

A= 1000% (mm.min?) Equation C-7

ou D est la durée de la pluie (en minutes).

Tableau C-6 : Taux d’alimentation (mm.min™) retenus pour I'approvisionnement des
colonnes, pour chaque type de Pluie

PN PO PA
A (mm.min™?) | 3,02 | 24,18 2,20

On considere les volumes générés a I'entrée durbalmnc drainés sur toute la surface du
bassin versant. Les vitesses et les hauteurs dleauRluies d’Orage en particulier, sont donc
importantes au regard de ce qui est généralemerttcheit en laboratoire.

C-2-2-3 Evaluation de la pluviométrie totale dans I'Est lymnais

Les banques de données utilisées sont issuesulasmeétres de Bron et de Genas de
I'OTHU et des relevés fournis par Michel Gagnard-RJde Mécanique de I'Université Lyon
), président de I'association Météo d'entre Rhénkoire fttp://www.meteociel.fr pour la
commune de Bron :
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Tableau C-7 : Pluviométrie dans I'est lyonnais sutes années 2003, 2004, 2005

Source Année Cumul (mm)
luviomatre d 2003 665
Pluviomeétre de Bron 2004 43
OTHU luviomatre d 2003 726
Pluviometre de Gena 2004 575
2003 663
Météo d'entre Rhone et Loire 2004 748
2005 650

On retient la moyenne de ces différentes valewis use pluviométrie annuelle de 650 mm.
On a environ 5 pluies d’'orage PO par an, et 5 pldiautomne PA par an. On considére donc
gue le reste de la pluviométrie est due a desphoemales PN, soit 75 évenements :

5x20+5x20+75%x6 =650 mm Equation C-8
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C-3 Expériences préliminaires

Les schémas d’extractions séquentielles sont la@gemtilisés pour évaluer en laboratoire
I'affinité des métaux pour la phase solide, mirgrat organique. lls visent & estimer la
spéciation des métaux et les liaisons mises erPjaur. cela, un ou plusieurs réactifs sont mis
en contact successivement avec le sol : le powgentle métaux extraits dans la phase
liquide par tel ou tel réactif est considéré comspecifique d'un type de liaisons. On
détermine ainsi une répartition des métaux darérdiites phases, selon les liaisons (8§ B-2-
6) : échangeables, liés a la matiere organique...

Cependant, ces méthodes sont controversées (vaex&nll), et ne permettent pas d’étudier
la libération potentielle des métaux en conditi@mvironnementales. Les réactifs et les
niveaux de concentrations utilisés ne sont en pstreprésentatifs des solutions de sol.
C’est pourquoi nous avons choisi de mettre en cedesetests un peu plus élaborés (tests
d’instabilité et tests de désorption), mais en amtle sol en contact de solutions réalistes vis-
a-vis de ce qui peut étre rencontré sur le terrain.

C-3-1 Tests d'instabilité et premieres colonnes : étudeed
I'influence de l'acidité

Pour évaluer l'influence de l'acidité sur la motdlides métaux (Zn, Cd) et des
bactéries, deux types de tests ont été mis en caugcele sol de surface du Bassin Routier
(Agr) : le test d’'instabilité et la colonne. Les praites précis sont décrits par Larmet [2003].
Brievement :

- le test d'instabilité, dérivé de méthodes de caraszdtion des sols agricoles, consiste
a humidifier un échantillon de sol, puis a le tamigour séparer différentes fractions (ici : 0-
20, 20-200 et 200-2000 um), et déterminer la priigpod’'agrégats de chaque fraction. Les
temps de contact entre la solution et I'échantidleant fractionnement sont de 30 minutes. I
s’agit d’'un protocole adapté de la norme X31-506ddeembre 1992 « Qualité des sols -
méthodes physiques - évaluation de la stabilit@éicgirale d'un sol », basé sur la
déstabilisation d’une fraction de sol humidifié ;

- des colonnes de 8 cm de haut sur 8 cm de dianwiteaBmentées de haut en bas a
raison de 2 ml injectés par minute par une pompestp#liqgue. Le systeme est forcé en
exercant une succion équivalente en bas de la m®|grar la méme pompe. Les effluents
sont collectés toutes les 14 minutes pendant 3h45.

On mesure les teneurs en métaux de chaque fragparée par le test d'instabilité et dans les
effluents de colonne par absorption atomique. Qard@ne par comptage sur milieu nutritif
la concentration en bactéries présentes dansdtaoinacomprise entre 0 et 20 um des tests
d'instabilité et dans les effluents de colonne.

On a entre autres comparé l'influence par rapparnesolution d’eau distillée d’'une solution
de pH 5 (obtenu par ajout d'HCI a de l'eau distijlésoit l'acidité des précipitations
[Lassabatere 2002]. Chaque test a donc été réaleseune solution acide et de I'eau distillée.

Les résultats montrent que l'acidité de la solutiwa pas d’impact significatif sur la
répartition des métaux dans les différentes frastidcen revanche, davantage de bactéries
semblent libérées dans la fraction la plus fine23< um) par une solution acide. Les
comptages sur milieu nutritif peuvent étre mis anse car peu fiables ; les bactéries peuvent
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également avoir été libérées par dissolution dendiere minérale. Les expériences en
colonne confirment I'absence d'influence de l'atddsur la mobilité des métaux, et ne
permettent pas de conclure quant au compartimebéten.

C-3-2 Tests de désorption : étude de l'influence de la laité et
de la valence des cations

C-3-2-1 Protocole initial : H,O distillée et NaBr

Le protocole est décrit précisément par \&tual. [2004]. Par opposition au test
d’instabilité, on fait varier le ratio de sol enntact avec une solution pendant 24h : on utilise
un volume de sol pour 1, 2, 4, 6, 10 ou 20 voludeesolution (ratio 1:1, 1:2, 1:4, 1:6, 1:10 et
1:20 ; les échantillons sont indépendants). Chagtie est agité pendant 30 min dés contact,
puis aprés 12h de contact et enfin juste avantpggetion des échantillons. Ceux-ci sont
centrifugés & 8500 tours.mirf((7000-8000 g) pendant 10 minutes, puis les surnasasant
filtrées a 0,45 um grace a des seringues prolongée§iltres-disques (Sartorius Minisart
hydrophiles). On mesure dans les filtrats les tenen métaux (par absorption atomique) et
en COT (COT-métre LABTOC].

Le protocole a été adapté en faisant varier la ositipn chimique de la solution et les seuils
de filtration utilisés.

Tout d’abord, des désorptions ont été réaliséas; @3 deux sols de surface étudiés
(Apjr et Agr) avec une solution d’eau distillee et une solutienNaBr 1G M, cette derniére
étant également utilisée pour l'alimentation degdit®® et des Grandes Colonnes. Les
échantillons sont filtrés a 0,45 um puis acidifi@ddlOs) pour les besoins analytiques.

On n'observe pas d’influence de la charge salimdaslibération de Cd et Zn (Figure
C-7). Les barres d’erreur sont les écarts-typesusuduplicat pour les expériences réalisées
avec NaBr 106, triplicat avec I'eau distillée.

" La terminologie « désorption » est donc imprope®rs les conventions adoptées dans ce manusest : |
cations peuvent étre extraits par échange de catimupture des liaisons de complexation, mais apasi
dissolution.
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Figure C-7 : Comparaison des teneurs en zinc et cadum libérées avec de I'eau distillée (« H20 ») ehe
solution de NaBr 10° M (« NaBr »), pour les sols de surface # et Apjr, €n fonction des ratios

Tout se passe comme si I'on avait pool de métaux relargables quelles que soient les
s’'agit donc probablemené diaisons de sphere
(chimisorption) ou de précipitation. Les teneurscadmium présentent cependant des écarts-

conditions chimiques. |l

interne

type importants, qui suggerent la présence de kgs&pde cadmium.
Les teneurs en Carbone Organique Total obtenues gmague ratio sont par ailleurs
fortement corrélées a celles du Zn, et du Cd pospl Asr (Figure C-8) :

Zn (mg.l 1)
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Désorption NaBr, A pjr :Zn = f(COT)
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R2=0,9918 /E' 11
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5
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Désorption NaBr, A gg :Zn, Cd = f(COT)
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R?=0,9538
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Figure C-8 : Teneurs en zinc et cadmium libérés efonction du COT, pour les désorptions réalisées age
la solution de NaBr 10° M (« NaBr »), pour les sols de surface # et Apir
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II'y a donc un lien fort entre la libération de castaux et celle du COT, suggérant que la
matiére organique est conjointement libérée pagotlition ou rupture de liaisons de sphére
interne.

Le cuivre est quant a lui libéré de facon signifieament plus importante au contact
d’une solution de NaBr 1D(Figure C-9) :

Cu (ug.1?)

Apjr : Concentrations en Cu a) AgR : Concentrations en Cu b)
350 60
300 + = 50 +—=
250 T 40 .
200 2
= 30 .
150 3 »* o
X 20 X .
100 ¥ X = .
= 10 * =
501 = 2 = x
= 2 B 0
12 14 16 1D 120 11z 14 16 Y 120
% CuH20 O Cu NaBr‘ ‘XCUHZO cu NaBr‘

Figure C-9 : Comparaison des teneurs en cuivre limées avec de I'eau distillée (« H20 ») et une satut de
NaBr 10° M (« NaBr »), pour les sols de surface ¢ (a) et Apr (b)

Le cuivre est donc probablement retenu au moinseflament par des mécanismes de
physisorption. Les ions Brcontenus dans la solution de contact NaBF M sont des
traceurs, quasiment inertes, qui réagissent pewegnche, une partie des ions' Nauvent
avoir été échangés contre des cations métallidiess.autres cations libérés dans la phase
liquide (comme C%, issus de la dissolution de la calcite) peuveriggent participer a
I’échange ; on ne peut donc pas quantifier la gantétention du cuivre par physisorption par
comparaison des deux expeériences.

De plus, les concentrations maximales libérées@e®00 ugt de Cu, soit 0,005.10mol.I*
pour le sol du bassin de Django Reinhardt, et 50 Cu, soit 0,0008.10mol.I* pour le

sol du Bassin Routier. Les ions Nédisponibles sont donc largement en excés. Soit des
recombinaisons ont lieu pendant les 24 heures déaci soit des équilibres limitent la
libération de ce cation métallique.

Notons enfin que le sol du Bassin Routier libefei2 moins de Zn et 6 fois moins de
Cu que celui du bassin de Django Reinhardt, etdesentrations équivalentes en cadmium.

C-3-2-2 NacCl et filtration

Pour étudier I'éventualité de liaisons entre legsawé et les bactéries, on a étudié la
répartition « granulométrique » des métaux libé@ssa donc choisi de filtrer les surnageants
des centrifugations a 0,22 um, 1,2 um et 8 umbéetéries étant supposées étre presentes
majoritairement dans la fraction comprise entr@ ®21,22 prf. Trois séries de désorption

18 Une bactérie est supposée ne pas pouvoir étrepplite que 0,14 pm, pour satisfaire toutes segeekes
métaboliques [Manilofet al. 1997]. De plus, les bactéries en milieu polluéesstées, sont plus petites que dans
les autres milieux naturels. Elles n’excédent pbddraent pas 1,2 um; ceci n'est pas infirmé par les
observations au DAPI (Figure C-3).
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ont été realisées avec le sol du bassin de DjargjnohBRrdt (Ajr), en contact avec des
solutions de NaCl de conductivités différentes50a(« NaCl 50 »), 500 (« NaCl 500 ») et
1000 pS.cnt (« NaCl 1000 »).

Les teneurs en meétaux et en COT sont du méme adrgrandeur que pour
I'expérience précédente. Mais les teneurs dosées lda surnageants filtrés a 0,22 pum sont
souvent supérieures a celles dosées dans les samagiltrés a 1,2 ou 8 um, comme illustré
par la Figure C-10 pour le Zn:

Désorptions NaCl : Concentrations en Zn

15

Zn (mg.l 1)

11 1:2 1:4 1:6 1:10 1:20
B NaCl 50 0,2 pm @ NaCl50 1,2 um § NaCl 50 8 um
NaCl 500 0,2 um @ NaCl 500 1,2 pm O NaCl 500 8 um

B NaCl 1000 0,2 pm @ NaCl 1000 1,2 pm @ NaCl 1000 8 um

Figure C-10 : Comparaison des teneurs en zinc libées avec une solution de NaCl a 50 (jaune), 500g()
ou 1000 pS.crt (rouge), & partir de I'Horizon Apjr

La filtration des surnageants des échantillongyides, induit donc une accumulation a la
surface des filtres (formation d’'un « gateau »yaone filtration plus fine que la porosité des
filtres. La rétention lors de la filtration est dtant plus prononcée a force ionique faible,
lorsque les particules sont plus facilement libgréeicune conclusion n’a donc pu étre tirée
de cette série d’expériences quant a I'influenceideau de force ionique sur la libération des
métaux et du carbone organique.

De méme, la libération des bactéries (dénombréesgdaration au DAPI) n’est pas
significativement influencée par la force ioniqueeld solution (Figure C-11) :
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Désorptions NaCl : Concentrations en bactéries

1,E+09

1,E+08 -

Bactéries par ml

1,E+07 A

1,E+06 - .
11 1:2 1:4 1:6 1:10 1:20
B NaCl 50 1,2 pm B NaCl 50 8 um
@ NaCl 500 1,2 pm O NaCl 500 8 um
B NaCl 1000 1,2 um B NaCl 1000 8 um

Figure C-11 : Comparaison des teneurs en bactériéibérées avec une solution de NaCl a 50 (jaune),®0
(bleu) ou 1000 uS.cm (rouge), & partir de I'Horizon Apjr

On a représenté les barres d’écarts-types obtemedes comptages au DAPI. On a donc une
tres bon degré de précision des mesures par cétteode, mais ces écarts-types ne rendent
pas compte des imprécisions liées aux artefadds, diux dilutions successives, ou aux
filtrations, qui sont prépondérants pour ces sedexperiences comme l'ont montré les
teneurs en métaux et en COT. On ne peut donc mmnablement conclure quant a une
quelconqgue influence du niveau de force ionique.

On remargue que les concentrations dans les ratiost 1:20 ne différent que d’'une unité
logarithmique. Leur libération est donc peu infloéa par le ratio sol/solution.

C-3-2-3 CacCl, et microfiltration

Les techniques de filtration membranaire ont étésaigées pour pallier au colmatage
pendant la filtration : I'échantillon est alors ®#gipendant la filtration, qui s’effectue
tangentiellement a la membrane. On parle de mitadfon lorsque I'on sépare des classes de
taille ; en-deca, l'ultrafiltration isole les pantiles en fonction de leur poids moléculaire.

On utilise une cellule a ultrafiltration MILLIPOREXFUF 047 01). Lors d’'une filtration
membranaire, on filtre la moitié environ de la $ioln (la membrane ne doit pas étre séche).
Seules des particules de tailles inférieures aul pagsent la membrane. Au-dessus, restent
toutes les particules de tailles supérieures ;phasicules de tailles inférieures restent a la
méme concentration dans la solution initialg),(Bans le rétentat (J-et dans le filtrat (¢
(Figure C-12).

La comparaison des teneurs mesurées dans leofiatttales (§J, en amont (P et en aval
(Cy) de la membrane permet de déterminer la concamtrde chaque classe de taille (totale,
inférieure au seuil de filtration ou supérieuredl'@tablir des bilans de masse.
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Figure C-12 : Filtration membranaire

On a realisé une série de désorptions avec leesslidace Ajr et une solution de Cagth
1000 pS.cnt. Les surnageants des centrifugations sont mitésila 8 um puis & 0,2 et 1,2
um. Pour chaque microfiltration, les teneurs en Zul, Cu, Ca et bactéries ont été
déterminées :

- dans la fraction totale du surnageant des censiioigs (f) ;

- dans les deux fractions séparées par la membfeaeion en amont de la membrane
(Fp), et fraction en amont (¢
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Les dosages et bilans concernant le ratio 1:1 présediverses anomalies. Celui-ci
est en effet trop turbide pour une filtration afitte, sans colmatage de la membrane.

Les teneurs en métaux dans les fractions totalgss@nt plus élevées dans les fractions
filtrées a 0,45 um des tests de désorption réaliaeec de I'eau distillée ou du NaBr (2,5 fois
plus de Zn, 4 fois plus de Cd et 1,5 a 3 fois plasCu). Une partie des métaux se trouvent
donc dans la fraction supérieure a 0,45 um, qwaitgpas été prise en compte dans les
désorptions réalisées avec 'eau distillée ou latimm de NaBr, et/ou avait été retenue sur les
filtres lors des désorptions réalisées avec lagtisos de NaCl. On ne peut donc pas évaluer
linfluence du cation C4, qui a tendance a agglomérer les particules bilisex les agrégats,
pouvant éventuellement limiter la mobilité.

Si I'on exclut le ratio 1:1, on peut considérer @@ea 99 % du Cd et du Zn sont liés a la
fraction inférieure a 0,2 um. Le cuivre apparaimua lui comme étant réparti de facon plus
hétérogene, dans les différentes fractions grangétidques : 40 a 60% du Cu sont inférieurs a
0,22 um, 15 a 40 % sont compris entre 0,2 et 1,2epfb a 20 % sont supérieurs a 8 pum.
Mais les bilans de masse sont trop peu satisfaigamiir une interprétation plus fine des
résultats.

Les bilans de masse pour les bactéries sont égalenédiocres. On détermine en effet que
pour la plupart des ratios, le tiers des bacté&gs de tailles supérieures a 8 um (Figure C-
13).

0%

32% 35% 33% 34%
50% 50%

100%

33%

33%

1:1 1:2 1:4 1:6
29%
’ 36% 31% 35%
mo0,2-1,2
m1,2-8
o>8
35% 34%
1:10 1:20

Figure C-13 : Répartition granulométrique des bactées libérées par une solution de CaGl(1000 pS.crit)

L’hypothése d’une contamination est écartée damsesure ou le matériel a été autoclavé, et
que les importantes teneurs en bactéries dansfflaents limitent I'impact des apports
exogenes de microorganismes sur l'acuité des mesuaefiltration membranaire ne semble
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donc pas adaptée pour les cellules bactériennest fjossible qu’une partie d’entre elles soit
retenue par la membrane, par exemple a cause epl@ypriétés hydrophobes.

Les dosages en Ca montrent que cet élément seetintdgralement dans la fraction
inférieure a 0,22 um (>99%) (sauf dans le ratioghdr lequel on ne peut pas conclure).
Initialement, la solution de CaCh 1000 uS.cih contient 150 mg soit 3,7.1¢ mol.I* de
Ca. Apres 24 heures de contact avec le sol, laecdration en calcium est similaire pour tous
les ratios excepté 1:1, autour de 5 hol.I" : la libération du calcium dépend de sa teneur en
solution, ce qui suggére des mécanismes de digsulut

C-3-3 Conclusion et conséquences meéthodologiques

Ces tests montrent que la qualité des eaux erdrgeis d'impact sur la mobilité du
zinc, du cadmium et de la matiere organique (y a@rips bactéries), quel que soit le temps
de contact. Ces éléments semblent en effet refggmudes mécanismes de chimisorption ou
de précipitation. De plus, la richesse, la divérsie la composition des sols de surface de
bassin d'infiltration et leur réactivité tamponndaes effets des variations de pH, de force
ionique et de composition chimique de la solutiasenen contact avec le sol.

Le cuivre se distingue nettement des autres él@mesat sorption est majoritairement assurée
par des liaisons de type « physisorption ».

Ces tests permettent donc d’obtenir une visionabes liaisons mises en jeu, a une
échelle de temps et d’espace tres différente dpicee passe pendant les phases d'infiltration
dans les bassins. Il s’agit d’'une « moyenne detigFecpotentielles », sans discrimination
possible de chaque type de réactions et sans iafmmsur sa probabilité de se produire. Ces
tests font disparaitre le role des caractéristiquegsiques du sol et de I'organisation de
'espace poral (structure, flux préférentiels, oomté des pores, dispersion
hydrodynamique...).

Les tests de désorption péchent de plus par latéuhd la séparation granulométriqgue des
fractions, a cause de la turbidité des éechantill&ms particulier, les analyses concernant le
ratio 1:1 sont limitées, alors qu'il s’agit du @sol/solution le plus représentatif de conditions
non-saturées en eau. La filtration membranairepesbablement un procédé efficace de
séparation des effluents comportant moins de pdescfines et une texture moins grasse ;
mais ici, on observe une rétention partielle ssmembranes, au moins des bactéries. Denaix
et al. [2002] ont utilisé la technique d'ultracentrifuget (2 700 000 g) pour séparer les
colloides supérieurs a 10 nm de la fraction solubdr ils ont également rencontré des
difficultés liées au colmatage des filtres avedfilemtions tangentielles. L'ultracentrifugation
n'est cependant pas adaptée pour I'étude des lmmctédtintégrité des cellules soumises a une
telle force ne serait pas conservée.

Si des variations d'apports ioniques exogénes>(Cid"...) n'impactent pas ces
systéemes, aucune conclusion ne peut étre tiréeesleexpériences quant a l'influence des
variations de chimie de la solution pendant lesphal’infiltration et de drainage, c’est-a-dire
des éléments endogénes, pendant des durées c@etphis, ces tests ne permettent pas de
conserver les surfaces de contact offertes entsellet la solution de sol pendant les phases
d’infiltration. C’est pourquoi des expériences eoloone sont mises en ceuvre : elles
permettent d’appréhender de facon réaliste lesghénes de libération et de mobilité de ce
qui est présent dans les sols de surface des babifiltration.
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C-4 Etude de lI'influence des parameéetres hydrodynami ques

Il s’agit d’étudier les différents horizons de s remaniés et reconstitués en colonnes, leur
capacité a retenir ou relarguer les métaux loutdesebactéries en conditions de transfert
non-saturé (Petites Colonnes), et le lien entredmsx Horizons A et B et leur interface
(Grandes Colonnes).
Les Petites Colonnes sont alimentées avec chacugvdmements PN, PA et PO déterminés
précédemment (§ C-2-2), pour étudier le comporteémerthaque horizon de surface (A) et la
mobilité des composants de ces horizons.
Des alternances de séchage/humidification avecégésements sont simulées dans des
colonnes a plus grande échelle (Grandes Colonmes)s lesquelles sont reproduits les
Horizons A et B superposés, pour évaluer la malibs et le transfert (percolation)
potentiels des polluants et des bactéries darskesns d’infiltration.
Les Petites et les Grandes Colonnes sont alimemigéese haut, et le drainage est libre,
purement gravitaire : aucune succion n’est exeeresortie de colonne, afin de permettre la
récupération des colloides et des particules, lgjee ce ne soit pas représentatif des
écoulements dans les sols en milieu naturel.
Les expériences en colonne exigent une mise enecplus lourde que les tests d’'instabilité et
de désorption, mais elles :

- prennent en compte la structure du matériau et deactére non-saturé de
I’écoulement, donc les surfaces de contact misgsiweentre le sol et la solution de sol ;

- respectent I'aspect dynamique du transfert, dorc téamps de contact pendant
l'infiltration.

C-4-1 Les Petites Colonnes

L’objectif des essais d'infiltration en Petites Gahes est double. Il s’agit d’'une part d’étudier
le comportement et la capacite d'infiltration desuxl horizons supérieurs A et Agr)
alimentés avec chacun des événements PN, PA, PQ@awte part la composition des

effluents qui en résultent, c’est-a-dire ce quipstentiellement mobilisable a partir des sols
de surface des bassins d'infiltration sous formelde et particulaire.

C-4-1-1 Protocole mis en oceuvre

Le montage expérimental est présenté sur la Figtté.
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Figure C-14 : Schéma et photo du montage expérimial des Petites Colonnes
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Lors d’essais préalables, on a fait varier :

- la hauteur de sol en colonne (5,5 ou 9,5 cm): poarantir une meilleure
reproductibilité on avait initialement préféré isdr des hauteurs de sol de 10 cm, méme si
sur le terrain I'épaisseur de la couche colmatéplatt de I'ordre de 2 a5 cm ;

- le mode de préparation de I'Horizom;A avant mise en colonne (brut, émotté, ou
séché puis émotteé) ;

- l'intensité de la pluie : on a appliqué aux HorigdApjr et Agr les évenements PN et
PO.

Cette série d’expériences préliminaires visaitugiér le comportement général des colonnes
lors de linfiltration. En effet, la texture partitere des matériaux entraine une forte
résistance a I'écoulement et des difficultés peur mise en place de fagon homogene dans la
colonne.

Elles ont montré que les expériences étaient qtigiiment réplicables. Mais si le sol du
Bassin Routier (Ag) peut étre utilisé brut (il est mis a températambiante une heure et
demie avant le début des expériences), le sol dadoj Reinhardt (4r), gras et collant, ne
peut pas étre mis en ceuvre en I'état de facon héneodl est préalablement séché a I'air
pendant environ une semaine jusqu’a ce que sonditéndiminue de 40 a 32% environ. Il
peut alors étre émotté et mis en place plus faeigrat surtout de facon plus homogéne dans
la colonne.

De plus, la capacité d'infiltration de la couche slegface de bassin d'infiltration diminue
lorsque son épaisseur augmente [Lassabateak 2007]. Elle est nulle dans nos conditions
expérimentales lorsque le sol est mis en placerseihauteur de 9,5 cm.
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On place donc 5 cm de hauteur de sol dans unermigrmduée de 10 cm de diametre.
Le sol est tassé, sans forcer, tous les 100g, avedame lavée a I'acide nitrique pour éviter
une contamination métallique, puis a I'éthanol plouiter les apports de bactéries exogénes.
La densité apparente seche initiale est similaite fes deux sols.
La colonne est placée sur un filtre de mailles dar, surmontant lui-méme un tamis de
mailles de 2 mm. Elle est alimentée a la surfacealavec une solution de NaBr &a°181.
Les effluents sont directement récupérés graceentonnoit’, et la hauteur de I'eau dans la
colonne, au-dessus du sol, relevée.

Les colonnes utilisées ont un diamétre intérieut@em, soit une surface de S = 78,54.cm
D’aprés les Tableaux C-3 et C-6, les évenementsstgpt pour caractéristiques :

. Pluie Normale (PN) : 240 minutesgfQ = 24 ml.min*

— Pluie d’Automne (PA) : 1100 minutesg@ = 17 ml.min’

— Pluie d’'Orage (PO) : 100 minutesy@= 190 ml.mir
7 expériences successives (avec un échantillonemougte sol a chaque fois) sont réalisées :
chaque pluie (PN, PA, PO) est simulée avec chagjugessurface (Ar, Apjr), €t I'expérience
DjR PO est répliquée (DjR PO BIS).

C-4-1-2 Suivi hydrodynamique des colonnes

On suit la hauteur d’eau qui s’accumule dans larom au-dessus du sol. On releve le
temps correspondant a la percée de la premiéreéegentsortie du systeme, et on pese les
échantillons collectés a pas de temps croissant &vdemps d’écoulement. On obtient
théoriquement par différence la masse d’eau présians la colonne. Notons cependant que
les débits alimentés étant trés grands devantolesnes d’eau contenus dans la colonne et le
volume poral, une incertitude relative importanibsste.

Par différence entre la hauteur alimentégi{Het la hauteur d’eau accumulée a la surface du

sol (Hned, on calcule la vitesse d'infiltration (mm.nin:

A(H alim H mes)
At

On convertit cette vitesse d'infiltration en M.squi est l'unité classiquement utilisée pour

estimer la conductivité hydraulique :

Vinf (mm.min'l) = Equation C-9

-3

. o0 1 ,
Vit (M.SY) = Vine (mm.min?). Equation C-10
De méme, on obtient les débits infiltrés (ml.Min
- _1 - _1 S P .
R (Ml.Min™) = Vis (Mm.min ).l—C Equation C-11
ou S est la surface de la colonne.
Les débits infiltrés peuvent alors étre comparésdabits de sortie §(en mI.minl),

déterminés par pesée des échantillons collectéscomsidérant que 1 g d’échantillon
correspond a 1 ml, malgré la présence de particiales les échantillons.

19 Cette méthode permet de conserver les fractiotisidales et particulaires, mais empéche toute neesn
continu.
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C-4-2 Les Grandes Colonnes

Les Grandes Colonnes visent a évaluer l'influeneel’dorizon B sur le transfert et la
rétention des métaux et des colloides issus désongrde surface, et a mieux comprendre le
fonctionnement hydraulique du sol.

C-4-2-1 Mise en ceuvre

C-4-2-1-a  Présentation du montage

Les Grandes Colonnes ne sont pas réalisées aveoléede surface des deux bassins
d'infiltration, mais seulement avecp@. Elles reproduisent la superposition des Horizons
Apjr et B dans les bassins d'infiltration : I'Horizon, Bur une épaisseur de 36 cm, est
surmonté d’'une couche de I'Horizom;A de 5 cm, soit la méme épaisseur que dans leg®etit
Colonnes. Les colonnes sont alimentées en sol(@aBr 10° M) par le haut et le drainage
s’effectue librement par le bas de la colonne.

La colonne est constituée de trois parties digBicta base permet I'écoulement des
effluents en sortie. La piéce (en PEHD) a une pdigaviron 62% (32°) ; elle est polie dans
le sens de la pente pour que les sillons dus &ndégs n'emprisonnent pas les fines. L’eau
s’écoule par un tuyau en plexiglas.

La partie médiane, transparente, en polycarbonategjent le sol. Des piquages latéraux
permettent d'insérer des sondes dans I'Horizon 85,895 et 145 mm de profondeur. Le sol
est posé sur une plaque, percée tous les 5 mmoue de 1 mm de diametre, qui permettent
de laisser le passage libre des particules.

Enfin, la partie supérieure est un cylindre transpeien polycarbonates, dans lequel la lame
d’eau en exces s’accumule. On fixe a la surfacgollune plague percée de trous de 4 mm de
diamétre intérieur, selon un maillage de 2,5 cnc@é. Chaque trou est surmonté d’un petit
tube en inox de 10 mm de haut (diameétre intérieamn# extérieur 6 mm). La plaque permet a
la fois d’éviter un affouillement localisé dO arfaée d’eau, et de répartir de fagcon homogene
I'alimentation sur toute la surface du sol : auwéte I'alimentation, I'eau s’accumule a la
surface de la plague, puis déborde dans tousdes simultanément (Annexe IlI).

Les trois parties sont vissées deux a deux, |'@&ite étant assurée par des joints toriques.

Chaque colonne est équipée de tensiometres SKT IDEC France), qui mesurent
la succion de I'eau, et de sondes CS 616 (Camgbadhtific, Inc), mesurant la teneur en eau
volumique. Ces sondes permettent de suivre I'élutles conditions hydriques dans la
colonne et de connaitre la courbe caractéristidaentddité du soly(0). Elles sont placées
dans I'Horizon B, a trois cotes différentes, 15 n@&H,mm et 245 mm en-dessous de la limite
entre les deux horizons.

La Figure C-15 présente le schéma des colonnesiet dlimensions :
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Figure C-15 : Les Grandes Colonnes
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C-4-2-1-b Mesure de la teneur en eau

La teneur volumique en e&udu sol a été mesurée par réflectométrie dansrteashe
temporel (TDR : Time Domain Reflectometry). Les des utilisées ici sont des CS616
(Campbell Scientific, Inc) (Figure C-16). Elles saobustes, et dimensionnées pour des
mesures sur le long terme. Elles consistent en tiges reliées a un circuit électronique. Une
partie du circuit détecte la réflexion de 'onddagtice alors la pulsation suivante. On mesure
donc la période T de la tension de sortie (+/- 30, qui dépend de la teneur volumique en
eaud du sol. Les éléments théoriques de la méthode @R calibration des sondes CS616
sont exposés dans I'’Annexe IV.

Alimentation : rouge

Sortie (terre) : noir___"
iz

Sortie : vert_--/:f
/|

Alimentation (terre): transpareﬁ{

Figure C-16 : Sondes CS 616 et cablages (d’apresr@gabell Sci. Inc.)

Les CS616 présentent trois avantages principaux :
- leur colt;
- leur faible temps d’acquisition (inférieur a 500 p1s
- leur forme : deux tiges relativement fines qui pdyént peu la structure du sable et
le régime hydraulique de la colonne.

Les sondes sont influencées par les conductivigtrigiues supérieures & 0,5 dS,ngui
peuvent en particulier étre induites lorsque das gont libérés par la matrice par dissolution.
La matiere organique du sol et les argiles peuggatement influencer la mesure. Enfin, la
réponse est atténuée lorsque le sol est compaajé@’ibcontient des teneurs importantes en
argiles [Melounou 1998]. L'influence de la mati@énganique, enfin, est mal maitrisée. C’est
pourquoi nous avons placé ces sondes dans I'HoBzeeul. La faible épaisseur de I'Horizon
A placée dans les colonnes aurait de plus remgestion la validité de la mesure, et risqué
de nuire a I'homogénéité de cet horizon dans larocw.

Dans la gamme de variation de teneur en eau raéeoiti, on obtient la teneur en eau
volumique a partir de I'équation de calibrationvsuite (Annexe V) :
=-1,285.1¢.T? + 0,0402.T — 0,5605 Equation C-12

avec T la période mesurée par la sonde (en [Bdpdeneur volumique en eau (en %).
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C-4-2-1-c Mesure de la tension de 'eau

Les tensiométres permettent de mesurer les varg@ate potentiel hydraulique (Hy
+ z) détectées dans le sol. lls sont constitués dapteur électronique (SKT 850T, SDEC
France), placé sur une canne tensiométrique (SMSEREC France).La canne
tensiométrique comporte une bougie poreuse fixdexirémité d'un tube par une canne
souple (Figure C-17) :

Bouchon

- Capteur SKT

Tube

Canne

Bougie

!
N

Figure C-17 : Canne tensiométrique et capteur éleginique (d'aprés SDEC France)

L’inconvénient des tensiometres est que la gammeotientiels qu'ils permettent de mesurer
est limitée. Lorsque la charge atteint des pressida I'ordre de 0,8 a 1 bar (pression
atmosphérique), les pores de la bougie poreuse&satudent et I'air peut rentrer [Musy et
Soutter 1991, Melounou 1998] : les pressions slidmant a la pression atmosphérique, on dit
que les tensiometres « décrochent ».

Le fonctionnement des sondes et leur calibrationt détaillés dans I’Annexe V. La fonction
de calibration obtenue est :

H=9,9076.U — 2,268 Equation C-13

avec U est la tension mesurée par la sonde (enenh¥)la charge hydraulique (en hPa ou
mbar).
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C-4-2-1-d  Acquisition des mesures

La centrale d’acquisition utilisée est le HP 349A@ilent/Hewlett Packard), équipé
de deux modules :
— un multiplexeur HP 34901, sur lequel sont connelggsignaux de sortie des sondes
CS 616 et des tensiometres ;
— un module entrées/sorties HP 34903, qui permetalgariser la mesure par les CS
616 que lors de périodes définies par l'utilisateafin de limiter la consommation
énergeétique.

Le logiciel Agilent VEE Pro permet de récupérer desinées acquises par la centrale
d’acquisition sur un ordinateugia une interface RS 232, qui connecte le port séee d
'ordinateur et la centrale d’acquisition. Le loigic a été programmé pour les besoins
spécifiques de cette série d’expériences par JaahtRwurent (LTHE, Grenoble). VEE Pro
commande ainsi les mesures réalisées par les CRt6lES tensiomeétres, a pas de temps
modifiable par I'utilisateur entre deux mesures.

Un bornier réalisé grace a l'aide de Jean-Marc tipé THE, Grenoble) et Rémi
Bonnet-Casson (LOG., ENTPE) assure les liaisonse ehalimentation électrique, les
appareils et la centrale d’acquisition (Figure §-18

Figure C-18 : Bornier liant les sondes, la centrald’acquisition HP 34970 et
l'interface RS 232 de I'ordinateur
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C-4-2-1-e  Remplissage des colonnes

Une expérience préliminaire avec I'Horizon B seuhantré que ce sable se tasse lors
de l'infiltration, sur plus de 10% de sa hautewr.dol est donc passé d’'une densité apparente
initiale de 1,63 g.c & une densité finale de 1,83 gitnie contact entre le sol et les

différentes sondes s’en est probablement trouétéalDe plus, les échantillons collectés en
sortie de colonne étaient tres turbides en délafiltfation.

Par la suite, pour conjointement assurer une gtabjptimale du sol et éliminer une partie des
fines particules, nous avons saturé le sol sowesjgtiorizon B) au fur et a mesure de sa mise
en place par le bas de la colonne (avec une solut® NaBr 13 M). La saturation
progressive des colonnes est réalisée a 'aid@dteities de Mariotte, pour assurer des débits
faibles, pour ne pas déstructurer le sol et as$erercuation de l'air occlus dans les pores. Le
sol est placé de fagcon homogene et tassé régubétaans les colonnes jusqu’a hauteur des
sondes, puis laissé se saturer jusqu’a ce que paatienne jusqu’a la surface. Les sondes
sont alors mises en place, et les piquages damsdiss elles sont insérées sont étanchéifies a
I'aide d’'un mastic chimiquement inerte.

La Colonne 1 (C1) est équipée d’'une sonde CS 6tBunttensiométre a chacune des cotes
suivantes : a 15 mm, 95 mm et 245 mm en-dessolss ldwite entre les deux horizons. Les
Colonnes 2 et 3 (C2 et C3) comportent une sondéX8Sa chacune des cotes, mais un seul
tensiomeétre, 15 mm en-dessous de l'interface erngs*deux horizons. Les sondes sont
placées perpendiculairement pour respecter leasph de mesure respectifs (Figure C-19) :

CS 616

R — Tensiometre

Figure C-19 : Mise en place de la sonde CS616 et thnsiométre aux différentes cotes

On réitére I'opération jusqu’a ce que toutes lesdss aient été mises en place, et que la
hauteur totale de I'Horizon B atteigne 36 cm (switvolume de 10 597 ¢in Les 5 cm restant
dans la colonne sont ensuite remplis avec I'Horidgp tasse tous les centimetres (soit un
volume de 1478 cih

L’'Horizon Apjr est séché a I'air une semaine avant sa mise ea gkns la colonne, dans les
mémes conditions que pour les Petites Colonnes.
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C-4-2-2 Phases d’expérimentation

On appligue aux colonnes une alternance de sironkatile pluies d’intensités et de
durées variables, séparées par différents temptediption (temps secs TS) (Figure C-20) :

Intensité (mm.min') == TS moyen: 3 jours
A ees TSlong: 2 semaines
242 T i 1 PN
] PA
[ ] PO
3/0 _
22
.o..--"‘-".--..- PR Y W) 2seccccsssssssel »Temps
Sacrifice Sacrifice Sacrifice
Col 3 Col 2 Col1

Figure C-20 : Cycle de simulations de pluies

Les mesures de teneur volumique en eau (par ledeso@S 616) et de succion (par les
tensiomeétres) sont complétées par le suivi :
- de la hauteur de la lame d’eau qui se développdgpediinfiltration ;

- des volumes écoulés en sortie de colonne (détesrparepesees).
On calcule ainsi les vitesses (mm.firet les débits (ml.mif) infiltrés, de la méme maniére

que dans les Petites Colonnes (Equation C-9 & C-11)

De plus, les colonnes sont pesées pendant lesiexges. On calcule le volume d’eau (en
litres) dans la colonne a chaque instant, par reiffée entre le poids total de la colonne et le

poids de la lame d’eau :
H.S
100c

ou P est le poids total de la colonne (en kg), Halateur de la lame d’eau (en cm), S la
surface de la colonne (en &m

Veau(litres) =P- Equation C-14
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C-4-2-3 Sacrifice des colonnes

La Colonne 3 est sacrifiée apres 4 simulationsldiegpsuccessives (PN — PA — PO —
PN BIS). La Colonne 2 est sacrifiee apres le secgote de pluies (PN — PA — PO — PN BIS
— PA BIS — PO BIS). Enfin, la Colonne 1 est saédfapres deux PN supplémentaires (PN —
PA — PO — PN BIS — PA BIS — PO BIS — PN TER — PNAQHER).
On sépare le sol en tranches d'épaisseur varidrg 88 et 2,2 cm pour I'Horizongfk et
entre 0,3 et 5,5 cm dans I'Horizon B.
Les fractions remaniées récupérées sont peséeshuauidité massique est déterminée par
pesée (Equation C-1), puis les échantillons soms@wés a 4°C pour les analyses.

Des dénombrements totaux de bactéries ont ét&sésadur chaque fraction selon le
méme protocole que sur les Horizons (8§ C-1-3-2).

Des mesures de teneurs en métaux ont été réatisédss tranches de sol récupérées. La
méthode de minéralisation differe de celle appkgpéur la caractérisation, car I'appareillage
a changé au LSE. C’est cette fois un four & micrdes CEM / Xpress. Nous avons
cependant précisé plus haut que le niveau de nlisairan de ces matériaux ne dépendait pas
de la méthode employée. De méme, l'acuité des regsue semble pas influencée par le
changement d’appareillage.

Pour les tranches de sol émanant de I'Horizgyk,Aenviron 100 mg d'échantillon sont
minéralisés avec 2 ml de HN@t 6 ml de HCI, par une montée a 180 °C en 15ehian
palier de 30 min. Les échantillons sont repris d#msl apres filtration sur filtres Whatmann
541.

Pour les échantillons de I'Horizon B, environ 20§ sont minéralisés dans 7 ml de HN&

3 ml d’'HF, par une montée a 180°C en 25 min et allepde 30 min. On a eu recours a
'acide fluorhydrigue et a une montée en tempéeatptus longue pour assurer une
minéralisation optimale des fractions difficilemesdlubles de la matrice carbonatée. Les
échantillons minéralisés sont alors repris dansP&ans filtration.

Les teneurs en métaux ont ensuite été détermiredes BB méme procédure que pour la
caractérisation des Horizons (8 C-1-3-1).

Le Carbone Organique Total sur les solides a ésé do LAEPSI, selon la norme NF ISO
10694 (appareillage COT-metre Ol Analytical). Liaite de détection du carbone est de 0,2%
en masse.

C-4-2-4 Test de Beerkan

Le test de Beerkan consiste a imposer la saturatiansurface du sol, par une charge
hydraulique proche de zéro, et de suivre I'évolutae linfiltration au cours du temps
[Lassabateret al. 2007].

On utilise pour cela un anneau (de 9,5 cm de di@yejue I'on installe a la surface du sol.
On verse dans cet anneau un volume précis d’eaohiniet (de volume V) et on mesure le
temps nécessaire a linfiltration de ce volume. Qas cette lame d’eau a disparu, on verse
une nouvelle dose d’eau de volume V, et on mesur®wveau le temps d’écoulement.
L’opération est répétée, idéalement jusqu’a I'obtendu régime permanent. On suppose
alors que I'on a obtenu la teneur a saturationaenaela surface du sol.

On représente I'évolution de la capacité d’infiima par le cumul des volumes
infiltrés (ml) en fonction du temps (min). Le débdgs courbes (régime transitoire) nous
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renseigne sur les forces capillaires (sorptivitg),le régime permanent sur les forces
gravitaires [Lassabatéat al. 2007].

Cette méthode a été appliquée sur la Colonne 1@auemt de son sacrifice, a trois
cotes différentes :
- ala surface de la colonne, soit de I'Horizon A ;
- une fois cette couche retirée, juste en-dessoligtigface entre les deux sols, soit a
la surface de I'Horizon B ;
- une derniere fois apres qu'une épaisseur de 12,8’Eiorizon B a été retirée, soit
davantage en profondeur dans I'Horizon B.

On utilise un volume V = 50 ml pour le test condiuit 'Horizon Apjr, de faible conductivité
hydraulique, et V = 100 ml pour I'Horizon B.

C-4-3 Determination des caractéristiques physiques deslomnes

C-4-3-1 Densité

La masse volumique réelle est définie comme leagdpe la masse des constituants
solides rapportée a leur volume [Musy et Soutt&1]9

Equation C-15

La masse volumique réelle d’'un sol minéral est aisepentre 2,6 et 2,7 g.cir(celle des
minéraux pouvant varier entre 2 et 5,3 gyncelle de la matiére organique entre 1,2 et 1,5
g.cm® [Musy et Soutter 1991]. La masse volumique dudggend donc de sa composition.
RuhImannet al.[2006] ont proposé une méthode pour évaluer lssenaslumique de la part
organique du sol, et ainsi la masse volumiqueeéagtibale :

On définit respectivement les masses (en g) divisptle la matiére organique
Mwmo, de la matiére minérale \, les volumes (en cth du sol \&, de la
matiere organique W, de la matiere minérale W, et les densités des
particules (en g.cif) du solps, de la matiére organiquaio et de la matiére
minéralepym. Ces grandeurs sont reliées par les formules sig@sa

_ My
Ps = V,
M o
p =
MO Vi
M
DO =
MM Vi,

De plus, le sol est constitué de matiére organi@une proportion massique
Muo) et de matiére minérale (en proportion massigyg)m

m _MMO
MO

MS
m _MMM
MM T

MS
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avecmy,, +my,, =1

Ainsi, la densité totale du soligg peut s’écrire :

Mg Mg
Ps ==
Vs Vo *Vum
0o = Mg _ Mg
S MMO+MMM mMOMS+mMMMS
Pwmo Pum Pwmo Pum
0. = 1 _ 1
° Myo + My Myo +1_mMO
Pvo  Pwum Pwmo Pum
1 -1
Soit Ps = (M +&j Equation C-16
Pvo Pum

La proportion massique de matiére organique st estimée par le ratio entre
la teneur en carbone organique contenue dans Hétba (Cs) et celle
contenue dans la matiére organiqugdlC

CS
CMO

ol Guo = 55% d'aprés Rihimaret al.[2006F°.

Equation C-17

Myo =

A partir d’'une régression linéaire sur un ensendaaesols de teneurs variables
en matiére organique, Rihimaen al. [2006] ont obtenu que la densité de
particules de la matiére organigug pouvait étre approchée par I'équation :

pmo = 1,127 + 0,373./o Equation C-18

Quand &ww, la valeur communément admise est 2,65 §.fusy et Soutter
1991]. Rihlmanret al. [2006] proposent quant & eux la valeur 2,684 g,cm
obtenue sur leur panel de sols. On retient ceperdaraleur depym = 2,65
g.cm?®, utilisée par Février [2001] dans le cadre d'unedé sur le sol sous-
jacent des bassins d’infiltration (correspondanbtie Horizon B).

On injecte donc les valeurs devgnet pyo obtenus par les Equations C-17 et C-18 dans
I'Equation C-16, pour obtenir la densjie¢du sol.

% Sasalet al. [2006] proposent : 1/g, = 1,72 soit Go = 58,14%. Mayeet al. [2004] considérent quant & eux
que le carbone organique représente 50% de la n@aede matiere organique.
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C-4-3-2 Masse volumique apparente seche

La masse volumique apparente sépheest le rapport entre la masse des éléments
solides (masse de sol sec) et le volume total eppdu sol [Musy et Soutter 1991] :

Mg V, o
Pas = 7 = Ps < Psg Equation C-19
t

—S
\
C-4-3-3 Porosité ou volume de pore ¥V

On détermine le volume de poreg, ¥'est-a-dire le volume des vides :

V, (%) = Ps " Pus Equation C-20
Ps

V,(cnt) = \/tM Equation C-21
S
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C-5 Les méthodes d’'analyse des effluents

C-5-1 Analyses chimiques
C-5-1-1 Les métaux lourds étudiés

Les échantillons sont acidifiés (HNOIORMAPUR Prolabo pour analyse des traces,
en guantité suffisante pour abaisser le pH a 2).
Pour les Petites Colonnes, I'appareillage utilisé un spectrométre d’absorption atomique
(HITACHI Z8200). Les mesures de Zn (limite de détetLD = 100 pg:f) sont réalisées a
la flamme et celles de Cd (LD = 0,1 |iy.et de Cu (LD = 1 pg") au four.

Pour les Grandes Colonnes, les teneurs en Cu@me&turées au LSE par adsorption
atomique. Pour Zn et Cd, au vu des faibles conatoirs obtenues lors des expériences en
Petites Colonnes, les analyses ont été réaliséeke #ervice Central d’Analyse du CNRS
(Vernaison), équipé d'un ICP-MS permettant des tBsiide quantification plus faibles :
respectivement 1 pd-lpour le Zn et 0,1 pgipour le Cd. L'appareil, trés sensible, serait
capable de détecter des concentrations inférieucependant de par I'occurrence de ces
éléments dans I'environnement, on ne pourrait glassaffirmer que ces traces seraient issues
des effluents.

C-5-1-2 Fe, Al, Mn

Les teneurs en Fe, Al, Mn sont dosées au LAEPSh@d\F EN ISO 11885), avec
un ICP-AES (Jobion Yvon ULTIMA 2). Les limites deuantification (égales a 3 fois la
valeur de la limite de détection) sont respectivente 3, 6 et 3 pgtl Les teneurs sont
mesureées sur les échantillons filtrés a 0,45 phme@i Sartorius en nitrate de cellulose) puis
acidifies (HNQ NORMAPUR Prolabo pour analyse des traces).

C-5-1-3 Les éléments majeurs

Les teneurs en Ca et Na sur les échantillons dil&€,45 pum (filtres Sartorius en

nitrate de cellulose) puis acidifiés (HINORMAPUR Prolabo pour analyse des traces) sont
dosées au LAEPSI (norme NF EN ISO 11885), avecQAES (Jobion Yvon ULTIMA 2).
Les limites de quantification sont respectivemen8det 27 ugl.
Les analyses visant a déterminer les teneurs eetQ¥a contenus dans les échantillons
acidifiés sans filtration préalable (voir § C-5-p-@nt été réalisées par le Service Central
d’Analyse du CNRS (Vernaison), également par ICFSAEes limites de détection sont de
I'ordre de 0,1 mgt.

Les mesures des teneurs en,N®O;, PQ7, Br et CI sont réalisées par le LAEPSI
par chromatographie ionique (Dionex IC25), sur éebantillons filtrés a 0,45 um (filtres
Sartorius en nitrate de cellulose). Les limitesldtection sont de 100 pg.pour le phosphate
et 50 pgt pour les autres anions.
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C-5-1-4 Le Carbone Organique Total (COT)

Les échantillons sont au préalable acidifiesR8, NORMAPUR Prolabo pour
analyse) afin de prévenir toute dégradation bigjogidu carbone présent des échantillons.

Le COT est dosé grace a un COT-meétre LABTOC (Folhutand Process
Monitoring). La mesure est basée sur une transfimmau carbone organique présent dans
I'échantillon en CQ, par une solution de persulphate de sodium$@) et un rayonnement
Ultra-Violet. L’échantillon est préalablement dé§amour éliminer le carbone inorganique. La
guantité de gaz émis est dosée par un détectearRafuge. On en déduit la concentration en
COT de I'échantillon grace a une courbe d’étaloenaglisée sur une gamme 0-10 ou 0-100
mg.I* en fonction de la teneur des échantillons.

Il ne s’agissait cependant pas du méme appareil lesuanalyses des effluents issus
des Petites et des Grandes Colonnes. Le COT-metréathoratoire des Sciences de
'Environnement ayant rencontré des problemes igcdes, le service de D. Fontvieille
(Université de Savoie) a mis a notre disposition appareil. Bien qu'il s’agisse du méme
modele, la comparaison des teneurs obtenues @srdelux séries d’expériences devra se
faire avec précaution.

C-5-1-5 La conductivité et le pH

La conductivité électrique et le pH sont mesuréssdies effluents des Grandes
Colonnes grace a des sondes directement plongées les effluents : un conductimétre
LF318 (WTW) et un pH-métre Hanna Instruments 84&3pectivement. On vérifie au
préalable I'’étalonnage du conductimétre grace asohdion-étalon ; le pH-meétre est quant a
lui étalonné avant chaque série de mesure.

C-5-2 Analyses dédiées a I'étude des compartiments pantlaire
et colloidal

C-5-2-1 La granulométrie laser

La distribution granulométrique des effluents edtedminée, comme celle des sols,
par un granulometre laser Malver Mastersizer (M8020selon la norme NF ISO 13320-1.
Les échantillons sont pour cela dispersés dans ddula Hydro G de l'appareil, et
éventuellement désagrégés par I'application préaldibltrasons (voir § C-1-3-2).

C-5-2-2 Séparations par filtration

Les appareillages imposent que les échantillorensaiu préalable acidifiés et filtrés a
0,45 pum. Ce seuil est généralement admis comme ktaimite de séparation entre la
fraction dissoute et la fraction particulaire d@chantillon.
On a également dosé des teneurs « pseudo-totdesnetaux, d'ions majeurs et de COT, en
analysant des échantillons acidifiés sans filtrafpwéalable. On n’obtient pas des teneurs
« totales », puisque les échantillons n'ont pasrétéralisés et que les appareillages ne sont
pas spécifiquement adaptés pour détecter les étérdans des fractions supérieures a 0,45
um. Mais ces mesures rendent compte de I'existemcks I'absence de fractions particulaires
ou colloidales dans les effluents.
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La filtration classique a montré ses limites loes dests de désorption : I'accumulation
de matiére dans le rétentat induit une filtrationnaseuil inférieur a la porosité du filtre. La
filtration membranaire occasionne également unenti&mn a la surface des membranes, au
moins des bactéries. Mais les échantillons issgsRigites et des Grandes Colonnes sont
moins turbides que ceux collectés a partir dess tdst désorption ou d’instabilité. Une
filtration normale a la surface semble donc adaptda séparation de ces effluents, moins
lourde a mettre en ceuvre et moins contraignantea-vis des volumes d’échantillon
nécessaires.

C-5-2-3 Les comptages totaux de bactéries

Les bactéries ont été dénombrées par coloratidbAd®i, couplée a la microscopie a
épifluorescence, comme pour les comptages réalisdss sols (§ C-1-3-2-a).

Contrairement aux dénombrements réalisés danxtestons de sols, le protocole a
pu étre appligué sans étape particuliere de séparat d’optimisation de la coloration pour
les dénombrements réalisés dans les effluentsaisanr des faibles quantités de particules
présentes. Seuls des ultrasons ont été appliquéschantillons lorsque ceux-ci étaient trop
agglomérés pour permettre une répartition homoghase cellules sur le filtre. Des essais
préalables ont montré que dans les conditions neseseuvre, aucun effet néfaste des
ultrasons sur les comptages n’était observé.

C-5-2-4 La Microscopie Electronique a Transmission (MET)

La Microscopie Electronique a Transmission a ét&séé pour observer :
- des échantillons issus de I'HorizomjA seul : provenant des expériences en Petites
Colonnes ;
- des échantillons issus de I'Horizon B seul: ilsoyigennent de I'expérience
préliminaire réalisée en Grandes Colonnes (cf §2=14e) ;
- des échantillons issus de la superposition deszblusi Ayr et B : a divers moments
de l'alternance de simulations de Pluies en GraQudésnnes.

Deux modes de préparation ont été testés. Des tdtiranont tout d’abord été occlus
dans des résines époxy. Les gélules ainsi prépardeté découpées en lames de 80 et 140
nm d’épaisseur grace a un couteau en diamant,d@yiesées sur les grilles d’observation
(Magali Floriani, IRSN, Cadarache). Mais les effitedes Grandes Colonnes n’étaient pas
suffisamment concentrés, malgré plusieurs étapesemdrifugation. C'est pourquoi des
gouttes d’effluents ont également été directemépiodées sur les grilles ; les échantillons
sont au préalable dispersés dans un bain a ulsasefaible énergie, éventuellement dilués
puis a nouveau disperses, avant que I'on ne pral@eegoutte (500 pl environ), qui est
déposée sur une grille et séchée sous une lameng€hantal DUR, INRA, Versailles).

On a utilisé I'appareil de I'INRA de Versailles (Rps EM 420), grace au savoir-faire
de Jeanne-Chantal Dur (INRA, Versailles). L'appaest equipé d'une caméra SOFT
IMAGING SYSTEM Megaview Il et du logiciel associqui permettent I'acquisition et le
traitement des images numeériques. L’'analyseur INEhectron Backscatter Diffraction
Oxford Instruments) et son logiciel associé (INCAystal EBSD system) ont permis une
analyse élémentaire des €léments observes.
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On couple les informations recueillies avec lescsps, la distribution en pourcentage
atomique et I'analyse des écarts-types relevédephlogiciel INCA, pour déterminer quels
éléments sont présents de facon certaine ; amsie@onserve pas les éléments qui :

- soit ne sont pas identifiés par le logiciel dansgectre ;

- soit sont identifiés avec un écart-type élevé ;

- SOit représentent un pourcentage massique infé&ié02%.
Des criteres de forme couplés a I'analyse permiedtatentifier les minéraux présents.

On détecte systématiqguement du béryllium (présans d'appareil), du nickel et du cuivre

(contenus dans la grille et/ou le portoir), et dubone (qui est le constituant principal du
collodion, qui recouvre les grilles). Cependants deesures réalisées a I'extérieur des
particules permettent de déterminer la compostitioriond dissous. Il y a apparemment peu
de Ni dans les échantillons, donc cet élément pewr de comparaison pour l'intensité des
pics.

La Microscopie Electronique a Transmission est wiil gouissant d’imagerie et
d’analyse élémentaire, mais comporte certainesdsni

- lorsque les échantillons contiennent des teneupitantes en sels, comme nos
échantillons « naturels », des cristaux se fornger®l que soit le mode de préparation, et
génent les observations ;

- la préparation des échantillons est dommageable lgsucellules bactériennes, en
particulier leurs parois ;

- les éléments les plus Iégers, comme N, ne sord§iastés ;

- certains éléments ne possedent qu’une raie d'é@nissjiui peut étre masquée par
celle d’'un autre élément. En particulier, le bromessent dans la solution d’alimentation,
peut masquer la raie d’émission de I'aluminium ;

- il est difficile d'analyser la matiére organiquelup diffuse que les particules
minérales.
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D-1 Caractérisation des sols de bassins d’infiltra tion

D-1-1 Paramétres chimiques et biologiques
D-1-1-1 Caractérisation de la matiere organique
L’humidité massique, ainsi que la caractérisatiediadmatiere organique des horizons

et les parametres qui lui sont liés sont donnés tamableau D-1. Les différentes teneurs
sont exprimées par unité de poids sec.

Tableau D-1 : Caractéristiques relatives a la matig organique

B Agr Apjr
Humidité massique H, (%) 3,1(20,4) 26,2(£1,3) 38,4(10,8)
Azote total (g.kg") 0,4 0,5 4,8
Phosphore JoretH (g.kg') 0,038 0,381 0,304
Perte au feu (%) 0,37(40,33) 15,87(2,25) 13,22(+1,27)
Carbone organique (g.kg") 2,3 99,0 85,4
Rapport C/N 5 201 17
Bactéries (.g" de sol sec) ( 11525;11%) |5,56.1(9 (29,33.1F) (;213 4116;)

Note : les écarts-types sont indiqués entre pagsath sauf lorsque les mesures ont été réalisébs pa
laboratoire CESAR, auquel cas aucun écart-type disponible.

Ces analyses montrent tout d’abord une différenaeoée entre les horizons de surface
et le sol originel. Les Horizons A ont évolué atpadu sol originel (Horizon B), sous
I'influence de l'infiltration.

Le phosphore et I'azote sont des nutriments, néoessau développement de la vie
dans les bassins.
Le phosphore est tres abondant dans les horizorsudace des bassins, alors gu'il est
faiblement présent dans I'Horizon B. Cet élémeungjan rble important pour les étres vivants
(bactéries, plantes) d’'une part, et pour la sttilbn des sols d’autre part.
En revanche, les mesures de teneurs en azotertotdient une différence significative entre
les Horizons Ar et Apjr. Tandis que le Bassin Routier contient a peu pegsmémes
quantités d’azote que I'Horizon B, I'horizon defaige de DjR s’est considérablement enrichi
en azote ; il est probable que I'apport ponctuebhdk usées qui a été observé dans ce bassin
puisse étre responsable de cette difféerence. Gelagxpliquer la rapidité avec laquelle les
plantes se développent a la surface du bassinategDjReinhardt.

D’apreés les valeurs élevées de la perte au feestaheurs en carbone organique, les
horizons de surface sont tres organiques, tandig'lgorizon B est minéral. On remarque que
les horizons de surface se sont considérablemeithen en matiére organique, par les
apports d’eaux pluviales.
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Le rapport C/N exprime le degré de minéralisationsdl : plus le taux d’azote est
important, plus le rapport C/N est bas et plus itasge de minéralisation est élevée. Cet
indicateur est théoriquement utilisé pour des aglscoles, qui n'ont pas la spécificité de nos
matrices ; il n'est pas adapté a la caractérisatoia matiére organique particuliére présente
dans les bassins d'infiltration (hydrocarbures, posgs organochlorés...). Il nous informe
cependant que dans les horizons de surface, sadost’'Horizon Ag, la matiére organique
est peu évoluée, la minéralisation est lente.

Enfin, les teneurs en bactéries sont classiquemexprimées en valeurs
logarithmiques. Elles sont donc 2,5 a 3 fois plambreuses dans les Horizons A que dans
I'Horizon B. Cette abondance et le role signifitgti’elles peuvent jouer dans I'évolution des
horizons de surface justifient 'importance qu'enil a accordée dans cette étude.

D-1-1-2 Caractérisation élémentaire et ionique

Les teneurs en Fe, Al et Mn, et en cations majsams présentées dans le Tableau D-2 :

Tableau D-2 : Teneurs en Fe, Al, Mn et éléments majirs

Elément (g.kg* MS) B Agr Apr’
Fe 5,3(20,9) 18,8(20,4) 27
Al 4,7(0,4) 15,8(20,5) 35,4
Mn 0,21(0,02) 0,63(10,02) 0,44
Ca 68,9(2,1) 52,6(13,7) 104,5
Mg 1,8(20,2) 4,1(10,1) 6,9
Na 0,09(20,01) 1,68(10,67) 5
K 1,22(20,10) 3,45(0,12) 10,45

* Pour ce sol, les analyses ont été réaliséesepdaCPC de Nantes ; les écarts-types ne sont ppsrdlides.

Le calcium est présent de facon tres majoritairesde sol sous-jacent.
Les valeurs ci-dessus correspondant a des propsrii@assiques, et les horizons de surface
s’étant enrichis en matiere organique, on obseneediminution de la proportion de Ca dans
I'Horizon Aggr. Le calcium reste cependant I'élément majeur les phbondant dans les
horizons de surface. On peut supposer une conguetitnportante avec les cations
métalliques, de méme valence, pour les sites dfptisn. En particulier, le rayon ionique du
calcium (0,099 nm) est tres proche de celui deauxéétudiés (cf Tableau B-2) : il pourra
donc étre un compétiteur dans les réactions d'é@ghde cations.
Pour tous les autres éléments majeurs, on obserearnichissement significatif des horizons
de surface, di aux apports des eaux pluviales.

Le pH, la conductivité, la Capacité d’Echange Qdtjae, les concentrations en
cations majeurs échangeables et la teneur en reatosal (exprimées par unité de poids sec)
sont présentées dans le tableau suivant ; la chepgésentée et la part jouée dans la CEC par
chaque cation majeur est de plus reportée (Talde3d:
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Tableau D-3 : Humidité et caractéristiques physica@himiques des Horizons

B Agr Ao
pH H-0 9,6 7,1 7,2
pH KCl 9,4 6,9 7,1
Conductivité (uS.cni') 114(36) || 277 (¥17) | 218(x13)
CEC (még.kgh) 7 98 138
K échangeable (méq.kd) 0,3 2,4 3,5
K (%CEC) 4 2 3
Ca échangeable (még.k9 212,9 2247 260
Ca (%CEC) 2928 228 189
IMg échangeable (méq.kQ) 2,5 2,2 6,5
Mg (%CEC) 34 2 5
|Na échangeable (méq.kY 0,6 0,3 0,7
INa (%CEC) 9 0 1
Calcaire total (g.kg?) 230 131 259

On observe également pour ces différents paramé¢rggandes différences entre les
Horizons A et B.

Les horizons de surface des bassins d’infiltragont neutres a légerement alcalins.
L'Horizon B est alcalin, en raison des teneurs &ssven calcaire qu'il contient. Les teneurs
importantes en matiére organique dans les horidensurface ont en partie responsable de
I'acidification de ces sols par rapport au sol sagent.

La valeur du plc est proche de celle du pkd. L'acidité potentielle des sols est donc assez
faible, ils possédent un fort pouvoir tampon.

La conductivité est élevée, surtout dans les hogzie surface (deux fois plus que dans
le sol sous-jacent). Elle est directement corr@ééa quantité de matiere, minérale et
organique, susceptible d'étre relarguée dans lseH@uide, dont se sont enrichis les
horizons de surface.

Quel que soit I'Horizon, les valeurs de Capacit&atfange Cationique sont peu
élevées : on considere que la CEC des sols decewaie de 50 (oxisols) a 1400 (histosols)
meg.kg" [Liu et Lee 2006], et que la matiére organiquespde une CEC de 2000 med‘kg
[Delmas-Gadras 2000]. On peut donc supposer queptesessus de précipitation et
d’adsorption chimique (spécifique) sont prépondérapar rapport a la sorption non-
spécifigue, comme les échanges de cations. Lemiiaisont fortes : la fixation des cations
métalliques est stable, moins sensible aux vanatie force ionique.
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La CEC des horizons de surface est cependant 04@<2plus élevée que celle de I'Horizon
B ; on peut attribuer cette augmentation a I'apgmarid’éléments plus réactifs, en particulier a
I'apport en cations métalliques, en matiere orgamiet en ions majeurs.

L’extraction réalisée pour la mesure des teneursations échangeables est basée sur
I'utilisation de I'ammonium. Celui-ci n'est pas aéme d’extraire tous les éléments
échangeables (seulement dans les argiles, padadaakaire) ; mais c’est bien cette donnée
qui nous intéresse, puisque c’est la part mobisecd¢ions qui nous préoccupe.

On peut alors comparer la part de CEC due a cheafien, comme cela a été suggéré par le
CESAR et indiqué dans le tableau ci-dessus. Cepéndamesure de la CEC est basée sur un
dosage de la quantité d’'ions hHetenue dans le sol. La mesure de CEC est donmasere

de sorption. Les cations dits « échangeables »&ontvanche ceux qui ont été déplacés par
ce méme ammonium. De plus, les phénoménes de utisso(surtout dans le cas des sols
étudiés, calcaires) ne sont donc pas dissociéga®hge pur de cations. Cela explique que le
calcium puisse représenter un pourcentage largemgdrieur a 100% de la valeur de la
CEC ; ceci est courant en sols calcaires commediss.

Le calcium est d’ailleurs I'élément mobilisable daant. On considere en effet des
sols dérivant d’'un dép6ét fluvio-glaciaire carbondtés teneurs en matiére organique peuvent
constituer un autre élément d’explication. En effes composés humiques présentant une
affinité particuliére pour ce cation, I'adsorptide C&* en présence de matiére organique est
favorisée [Delmas-Gadras 2000].

On observe dansgh une diminution de la proportion de calcaire, aprapher de
'augmentation de la teneur en matiere organigumereizanche, la teneur en calcaire est plus
importante dans A que dans I'Horizon B. La méthode analytique peuaussi étre mise en
cause. On mesure en effet le dégagement deaf@s ajout d’acide, qui occasionne, outre la
dissolution des carbonates et bicarbonates, la ralisgtion d'une partie de la matiere
organique. Une partie du gaz dosé peut donc nétpatiée au calcaire.

D-1-1-3 Teneurs en métaux
On note un enrichissement important en métaux ®des horizons de surface par rapport au

sol originel. La pollution présente dans les eaexussellement est ainsi mise en évidence
(Tableau D-4).

Tableau D-4 : Teneurs en métaux des horizons

B Agr Apjr
Zn (g.kg™) 0,04(20,01) 1,41(40,04) 2,09 0,37)
Cu (mg.kg?) 7.9(40,7) 155,1(459,4) 181,6(427,00)
Cd (mg.kg®) 0,23(40,06) 4,71(20,17) 4.79(:0,46)
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Ces trois métaux ont également été dosés dansizttoApr au LCPC de Nantes. lls ont
obtenu des teneurs similaires en Zn et en Cu (cspment 2,354 g.k§et 232 mg.kg),
mais la moitié seulement de la teneur en Cd (2,§&g). Soit ce métal est fortement lié &
certains éléments dans le sol, insoluble méme tEmsonditions acides imposées par la
minéralisation, soit il est présent dans le sdiagen hétérogene, sous forme de « pépites ».

D-1-2 Parameétres physiques
D-1-2-1 Densité des matériaux

D’aprés le Tableau D-1, les teneurs en carbonenarga (&) des horizons superficiels sont
9,90% pour I'Horizon Ar et 8,54% pour I'Horizon #r. On peut donc calculer grace aux
Equations C-16, C-17 et C-18 la proportion massidgienatiere organigue {§g), la densité
de la matiere organiquysio et la densité du solidg; (Tableau D-5) :

Tableau D-5 : Proportion de matiére organique, dert de la matiére
organique et densité du solide des horizons de sade

A Br A pir
Mo 2 0,180 0,155
vo (g.cm) 1,194 1,185
Iﬂs(g.(-:m'3) 2,173 2,223

La densité de I'Horizon B, trés minéral, est quaetle admise comme égale & 2,65 ¢’cm

Ces valeurs seront utilisées pour le calcul dumelyoral, pour les expériences en Petites et
en Grandes Colonnes.

D-1-2-2 Caractérisation granulométrique

D-1-2-2-a  Horizon B

L'Horizon B est tamisé a 2 mm avant les analydes particules de tailles supérieures
ne pourraient pas passer dans le granulometre laser
Les distributions granulométriques de I'HorizontBn(isé a 2 mm), brut et a différents degrés
de désagrégation (10 secondes, 1 ou 2 minutesadaits), sont présentées sur la Figure D-1,
en termes de pourcentage volumique :

2L On retrouve approximativement les teneurs en meat@¥ganique présentées dans le Tableau D-1. Le
laboratoire CESAR a quant & lui déterminé 170,47 fde matiére organique pouget 146,9 g.kg pour Apjr.
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Figure D-1 : Distribution granulométrique de I'Hori zon B, en termes de pourcentage volumique

Ce sol présente une granulométrie avec un modsigratominant, entre 100 et 2000 pm. Il
est trés peu agrége : les distributions sont sifaquelle que soit la durée d’ultrasons
imposée avant la mesure.

La Figure D-2 montre des distributions obtenuegpeurcentage numérigue, obtenus sur 9
échantillons difféerents (B1 a B9), chacun étantspasutomatiquement 3 fois (a, b, c) par
I'appareil.
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....... B6¢c e BT7C ... B8C --- B9c

Figure D-2 : Distribution granulométrique de I'Hori zon B, en termes de pourcentage numérique :
répétabilité
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La répétabilité de la mesure est donc faible. M@mesein du méme échantillon, I'appareil
détecte des classes de particules différentesefample Bla et Blc). Si les particules les
plus fines (0,3-5 um) sont les plus abondantess edbnt donc facilement masquées par les
particules plus grossiéres.

Il est par conséquent difficile de conclure quanidagré d’agrégation de ces particules fines
de I'Horizon B (Figure D-3) :
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Figure D-3 : Distribution granulométrique de I'Hori zon B, en termes de pourcentage numérique :
agrégation

Les particules fines forment un compartiment h&éne, probablement peu agrégé. Elles
représentent une masse négligeable par rappa@ttzahtillon tamisé a 2 mm, plus encore par
rapport a I'échantillon total.

D-1-2-2-b  Horizons de surface #k et Apjr

Les distributions granulométriques de I'horizonsteface du Bassin Routier, brut et a divers

degrés de désagrégation, sont présentées suglae$D-4 (distributions volumiques) et D-5
(distributions numériques) :
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Figure D-4 : Distribution granulométrique de I'Hori zon Agg, en termes de pourcentage volumique
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Figure D-5 : Distribution granulométrique de I'Hori zon Agg, en termes de pourcentage numérique

De méme, les Figures D-6 et D-7 montrent les thistions granulométriques de I'Horizon
Apjr, €N pourcentages respectivement volumiques et myumes :
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Figure D-6 : Distribution granulométrique de I'Hori zon Agg, €n termes de pourcentage volumique
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Figure D-7 : Distribution granulométrique de I'hori zon Agg, €n termes de pourcentage numeérique
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Les horizons de surface présentent des granul@sésimilaires. Ils sont tri-modaux et
contiennent des agrégats, en grande partie ddrectaon supérieure a 100 um, constitués de
particules élémentaires plus fines (3-100 um). pedicules inférieures a 3 um, les plus
nombreuses, ne sont pas agrégées. Le mode numgrégaminant est compris entre 0,3 et 1
pum.

L'Horizon Apjr contient les agrégats les plus solides : il f&utriin d’ultrasons pour détruire
tous les agrégats.

D-1-2-2-c = Comparaison des Horizons A et B

Le sol sous-jacent contient un mode prépondérantposeé de particules de diametres
supérieurs a 100 um, et est tres peu agrégeé.
Les horizons de surface quant a eux se ressembleaticoup sur le plan de leur
granulométrie :

- les fractions les plus grossieres sont partielldroenstituées d’agrégats (Surtoudr)\;

- les distributions des horizons de surface en termes particules élémentaires,
désagrégés, sont trés semblables : elles préséedenbis mémes modes, en proportions
comparables ;

- ils contiennent de nombreuses particules finesy@&tdaires.

La Figure D-8 compare les granulométries des 32608 désagréges :
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Figure D-8 : Comparaison des distributions granulondtriques élémentaires des trois Horizons

Il'y a donc eu un enrichissement de I'Horizon Biadément en place en particules de tailles
comprises entre 0,3 et 100 pm. Il a évolué avemidgsations vers les Horizonsg et Apjr.

La similitude entre les horizons de surface dex d@ssins est d’autant plus intéressante que
le bassin versant et le fonctionnement de chags&rd'infiltration different largement.
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D-1-3 Synthese

Les résultats concernant les caractéristiques goiesi, physiques et biologiques des
sols étudiés sont liés et cohérents. L’Horizon &yat originel, évolue vers les Horizons A
enrichis par les apports en éléments réactifs dusHluents de ruissellement, porteurs d’'une
pollution urbaine et routiére.

En particulier, les carbonates et la matiere ogamicontribuent a un fort pouvoir tampon
[Duchaufour 1995]. La matiére organique vivantenmn favorise la stabilité des agrégats
[Jacobseret al. 1998]. Les horizons de surface contiennent de&gags, mais les particules
les plus fines (0,3-1 pum) sont libres et abondantelfes sont donc susceptibles d’étre
mobiles. Enfin, bien que les bactéries soient neodes, la minéralisation est lente et peu
avancée, probablement du fait de la pollution ingue.

On considéere donc des matrices polluées et diwazsif Les méthodes analytiques,
destinées a la caractérisation de sols naturedgocoles, ne sont pas toujours adaptées.

Des teneurs totales ne sauraient présager de lditédhdes polluants, surtout dans des

matrices aussi complexes et diversifiées. La canaetion des matériaux étudiés ici est donc
complétée par des études en colonnes.
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D-2 Etude des horizons de surface des bassins, en P
Colonnes

etites

D-2-1 Rappel des conditions expérimentales et conditions
initiales

Trois types d’évenements pluvieux (Pluie NormalejePd’Automne, Pluie d’Orage)
ont été simulés dans de Petites Colonnes (de l@ecdiametre, soit une surface de 78,54
cm?), remplies avec le sol de surface du Bassinti®&o@Agr) et du bassin de Django
Reinhardt (Ajr) sur une hauteur de 5 cm. Les expériences sasté#tencées dans ce qui suit
par I'acronyme du bassin (DjR ou BR) suivi du tyge pluie simulée (PN, PA ou PO). De
plus, la Pluie d'Orage appliquée au segjrfa eté répliquée (DjR PO et DjR PO BIS).
Chaque expérience met en ceuvre un nouvel échantiéosol, préparé dans les mémes
conditions (i.e. on n'applique pas d’alternance saorméme échantillon). On alimente les
colonnes par le haut avec une solution de NaBrMO
Les conditions expérimentales d’alimentation, aopse les conditions initiales des sols tels

gue mis en place en colonne, sont synthétisées ldamableau D-6 pour I'ensemble des
expériences :

Tableau D-6 : Conditions expérimentales et initiale

Vitesse Densité Teneur Volume de
Sol Pluie dalimentation apparente volumique en pores Vp
simulée NS seche initiale eau initiale 0 3
(mm'mln ) (g.Cm_S) (Cm?’.Cm'?’) (/0) (Cm )
PN 3,0 _0,667 0,24 69,2¢ 2721
AgRr PA 2,2 0,747 0,27 65,6/ 257.7
PO 24,2 0,706 0,25 67,5 265,10
PN 3,1 0,729 0,35 67,2’ 264.0
A PA 2,2 0,846 0,16 61,9¢ 243,3
PR PO 24,1 0,734 0,31 66,99 2631
PO BIS 24,3 0,736 0,28 66,87 262,6

* Soit 10.q ou q est la vitesse de Darcy (cm:Hin

Ainsi, la densité apparente séche vaut en moyeanéenisemble des expériences 0,74 (+
0,05) g.cr?, soit une valeur assez faible, caractéristiqua gl organique [Musy et Soutter
1991]. Le volume de pores Vp correspondant estémprent : il représente 66,49 (+ 2,28) %
en moyenne du volume total.

Les conditions physiques initiales des sols sontdamilaires, a I'exception de I'expérience
DjR PA, caractérisée par une teneur volumique enbemucoup plus faible. Moins de sol
brut, mais équivalent a une masse plus importamt&tsec, a été mis en place dans le méme

volume. Par conséquent, pour cette expérienceeriaité apparente seche est plus élevée et le
volume de pores plus faible.
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La teneur en eau initiale n'affecte pas le nomleréactéries contenues dans le sol. La
Figure D-9 compare en effet les teneurs en bast@oi@r gramme de sol sec) dénombrées par
coloration au DAPI dans le sol originel §R) et aprés séchage du sol, laissé a l'air libre et
protégé de I'extérieur par un tissu poreux, a thffiées humidités massiques.
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* Cette valeur correspond a I'humidité massiqueimiale que I'on peut rencontréer
situ : I'eau qui reste est liée fortement et emprisent@ns les agrégats.

Figure D-9 : Teneurs totales en bactéries dans I'Hzon Apir lors de son prélévement (barre grisée) et
aprés séchage a différentes teneurs en eau massig(lgarres blanches)

Il N’y a donc pas d’influence significative surnrembre de bactéries, ni du stockage a
4°C, ni du temps de séchage, ni de I'humidité.

Le séchage est pourtant susceptible de diminudioiaasse ; les microorganismes
tués par le séchage fournissent alors des subsirgeniques supplémentaires, donc la
minéralisation augmente [Van Gesetlal. 1993a, Van Gestadt al. 1993b, Van Beelen et
Fleuren-Kemild 1997].

La biomasse réaugmente rapidement avec une réHigaiidin [Van Beelen et Fleuren-
Kemila 1997], et la résistance des microorganisawescycles de séchage/humidification est
influencée par leur activité métabolique [Van Gesé al. 1993a], par les propriétés
intrinséques des cellules comme les caractérigigaela paroi cellulaire [Van Gestet al.
1993Db], par les caractéristiques du sol [Van Beetdrleuren-Kemila 1997] et par la quantité
de carbone organique disponible [Van Gestehl. 1993b, Van Beelen et Fleuren-Kemila
1997]. Enfin, Van Gesteét al. [1993b] ont montré que les communautés microbignne
pouvaient s’adapter a des cycles de dessicatiguédrés et séveres dans les environnements
naturels, comme ceux rencontrés dans les bassmfdtidition. C’est probablement le cas
dans les horizons de surface des bassins, ou ¢édriea sont soumises régulierement a des
cycles de séchage-humidification. De plus, la nah€ation y est lente, et beaucoup de
carbone organique est disponible [§ D-1-1-1], dtmaninéralisation par les bactéries ne
devrait pas étre non plus significativement inflc&s par le séchage.

Ces résultats mettent I'accent sur la particulad&s populations microbiennes

présentes dans les bassins par rapport aux miemmsrges d'un sol « naturel », forestier ou
agricole : elles semblent s’étre adaptées aux ti@m@ de teneurs en eau (comme aux

164



Chapitre D — RESULTATS

polluants). Cela nous incite a supposer que leslpbpns présentes n’ont pas changé, que la
diversité des populations n’est pas influencée Ipaséchage, bien que ce ne soit pas
déterminé par les dénombrements au DAPI.

Cette méthode ne permet pas non plus de distingsi@ellules vivantes de celles qui
ont pu étre tuées. Ce n’est pas notre objectifsqueé les bactéries mortes comme vivantes
peuvent participer a la biosorption et au trangt@urek et al. 1982, Whiteet al. 1995, Chang
et al. 1997, Ledin 2000]. On n'a donc pas évalué l'infloe de ces traitements sur la
mortalité ou la diversité des populations.

On décrira dans un premier temps les caractéregigggnérales observées d’'un point
de vue hydrodynamique et physique pour I'ensembdeekpériences.
Puis la présentation des résultats concernantxpgsiences se décline en plusieurs temps :

- une description de I'ensemble des expériences ;

- la comparaison des expériences BR PN et BR PA @aaluer la reproductibilité des
expériences ;

- la comparaison des expériences BR PN et DjR PN pamparer les deux sols dans
des conditions similaires ;

- la comparaison des expériences DjR PN et DjR PA goaluer I'influence de la
teneur en eau sur le transfert, d’'un point de wdrddynamique d’une part, et bio-chimique
d’autre part ;

- la comparaison des expériences BR PN et BR PO @arte et DjR PN et DjR PO
(BIS) d’autre part, pour évaluer l'influence devitesse d’alimentation.

Enfin, les observations en Microscopie Electronigu&ransmission et les bilans de masse
permettront d’étayer les hypothéses concernant dailisation et le transfert des métaux
lourds, et d’appréhender le risque de contaminatiorol et de la nappe phréatique.

D-2-2 Fonctionnement hydrodynamique des colonnes
D-2-2-1 Déroulement des expériences

Malgré un volume poral important, les sols des inagsrésentent une forte résistance
a I'écoulement, due a l'occurrence des particulassf et de la matiére organique. Les
particules fines freinent physiquement le passagdedu, tandis que la matiére organique
augmente I'hydrophobie. Il se développe par conségune lame d'eau a la surface du sol,
aux régimes hydrauliques imposés expérimentalemgnproches de ce que subit le $ol
situ mais relativement importants en comparaison de weesgt classiquement réalisé en
laboratoire.

L’entrée du systeme est caractérisée par (Figut@)D-
- le temps a partir duquel on observe le développediane lame d'eau () ;
- I'évolution temporelle de cette lame d’eau, deHarge, pendant l'infiltration ;
- lafin de l'alimentation, soit le début du drain%?g(ee,Z) ;
- I'évolution de la lame d’eau pendant le drainage ;
- la disparition de la lame d’eaw §.

%2 e drainage désigne bien ici 'évacuation des eaugxcés dans le sol, mais aussi & sa surface.
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Hautelir (mm)

Hmax

| \ » Temps
t=0 te,l te,Z te,3

Figure D-10 : Evolution de la lame d’eau accumuléau-dessus du sol : cas général

L’élution, quant a elle, se caractérise par (Figowel) :
- le temps de percée de la premiére goudtg [t
- I'évolution des débits de sortie ;
- lafin du drainage, la derniére goutte d’eay)(t

Débit (ml/min)
A

| T » Temps
t=0 ts,l te, 2 ts,2

Figure D-11 : Evolution des débits en sortie de omhne : cas général

L’allure de ces courbes est en accord avec d'awrgmriences réalisées en conditions
similaires (non-saturées, alimentation par le hdetla colonne), en particulier celles
conduites par Jacobsest al. [1997], Jacobseret al. [1998], Laegdsmanet al. [1999],
Rousseau [2003], Molle [2003], Jiamg al. [2005], quelles que soient les conditions aux
limites imposées en bas de la colonne.

Le sol s’humidifie progressivement sous l'actiors derces de succion, qui permettent la
progression du front d’hydratation a travers lesnmiers centimétres de sol [Musy et Soutter
1991]. L'eau progresse tout d’abord dans le sot@ra ces forces, par capillarité, puis les
forces gravitaires prennent davantage d'importaReogs, 'augmentation de la teneur en eau
de la surface du sol se traduisant par une dintnude la succion du sol, Iinfiltrabilitd du

sol diminue [Molle 2003].

2 Linfiltrabilité (ou capacité d'infiltration du dp est définie comme le flux maximum que le sol tp@osorber &
travers sa surface, lorsque celle-ci est maintarueontact avec de I'eau a2ou en présence d’'une faible
charge. En-dessous de cette limite, tout s'infilteal-dela, I'eau s’accumule en surface ou ruiss@llusy et
Soutter 1991].
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Lorsque l'infiltrabilité du sol est dépassée unmdad’eau commence a se développer a la
surface du sol £), et croit jusqu’a la fin de I'alimentation.

Lorsque I'alimentation est arrétée 4t I'eau continue a s’infiltrer sous I'action depaession
gravitaire, qui diminue avec la hauteur de la lati®au et la quantité d’eau contenue dans la
macroporosité du sol. Les débits deviennent dongluke en plus faibles. Les sols de bassins
d'infiltration présentant une capacité au champé#, due en particulier a la texture fine et
aux importantes teneurs en matiére organiquegegitent trés humides en fin d’expérience.
Les forces de succion sont donc faibles en raisfadeneur en eau importante. Enfin, les
derniers centimeétres de la lame d’eau disparaissgitiement, a la fin du drainage : des
succions importantes, dues a la diminution deaue en eau, favorisent probablement une
infiltration rapide (¢ 3.

Par conséquent, a I'exutoire de la colonne, lestsl@ugmentent rapidement, puis atteignent
un régime quasi-permanent, avant une phase desiégdsrsque I'alimentation est stoppée.

Les différents temps caractéristiques sont donés ¢ Tableau D-7 pour les différentes
expériences :

Tableau D-7 : Temps caractéristiques (en min) dexpériences en Petites Colonnes

Entrée Sortie
Sol Pluie simulée
te,1 te,2 te,3 ts,1 t5,2
PN 70 240 262 5 ~ 265
A BR PA * 1100 * 8 1103
PO 0 100 || =700 2 <1126
PN 22 242 451 35| =455
PA 6 1100 || = 2250 19 > 2250
A D|R
PO <05 100 || =105 7,25 108
PO BIS <0,5 100 128,5 8,25 =132

* pas de colmatage

Lorsque le sol est plus sec (DjR PA), la lame d’'sadorme de facon précoce et persistante.
De méme, les vitesses d’alimentation les plus éev@O) entrainent rapidement le
développement d’une lame d’eau, et une percée eéb®'eau en sortie de colonne pour les
expériences réalisées avec le sol du Bassin Rq®iie}.

24 Musy et Soutter [1991] définissent la capacitéchamp comme la teneur en eau obtenue lorsquexes§iu
devenu pratiquement nul, lorsque I'on passe d'amndge rapide a un drainage lent.
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Pour les expériences DjR PO et DjR PO BIS, une ldieau a également commencé a se
développer, puis le sol s’est brusquement déssablidirsqu’il est arrivé a saturation ; jusqu’a
la fin de I'alimentation, l'infiltration s’est fa@ par successions dlesh entrainant a chaque
fois de nombreuses particules, aprés avoir attieathauteurs toujours plus importantes. On a
répliqué I'expérience pour verifier ce phénomeree. IR suite, on ne présentera généralement
qgue les résultats obtenus pour I'une ou l'autre elgseriences DjR PO ou DjR PO BIS.
L’évolution de la lame d’eau pendant ces expériercdonc l'allure suivante (Figure D-12) :

Hautelir (mm)

Hmax

» Temps

Figure D-12 : Evolution de la lame d’eau accumuléau-dessus du sol : cas de DjR PO BIS

Pendant BR PA, aucune lame d'eau ne s’est dévetoppe débit d’alimentation était
inférieur a l'infiltrabilité du sol. Pour les évaments BR PN, BR PO, DjR PN et DjR PA, une
lame d’eau s’est accumulée de fagon quasimentilgé@a-dessus du sol, plus ou moins
importante en fonction du différentiel entre le dé&hmenté et l'infiltrabilité du sol, jusqu’a
une hauteur maximalefdyx. La lame d’eau est approchée par une équationrafiguek sous
la forme H = at2 + bt + ¢, avec a nul ou petit davb. Le coefficient b est élevé pour
I'expérience BR PO par rapport aux expériences BRePBR PA : la lame d’eau s’accumule
rapidement.

Le drainage est caractérisé par une décroissanieelame d’eau, approchée par une fonction
polynomiale, de concavité d’autant plus forte quetarge d’eau est importante. La hauteur
de la lame d'eau est donc tres bien décrite par fonetion quadratique. Cependant,
l'introduction d’'un terme supplémentaire d’ordrep8rmet de mieux rendre compte de la
disparition rapide de la lame d’eau & la fin durtage (avec un coefficient du terme 2trés
petit devant celui du terme €%).tLes courbes de tendance obtenues ainsi quedédfictents

de régression correspondant sont reportés darabledu D-8 :
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Tableau D-8 : Description de I'évolution de la lamal’eau (H en cm) : hauteurs maximales et courbes de
tendance (coefficients de régression entre parentb@s)

. Pendant l'infiltration H max Pendant le drainage
Sol Pluie . ;
(det.1a t.2, €n min) (cm) (de te,ga te,3, €N min)
_ H=-0,0011%+ 0,8343 t2 -
PN H= (%22?207 $é519%’542 48 219,79 t + 19447
o (R2=0,998)
A BR PA Pas de lame d'eau 0 Pas de drainage
— _10° 3 2
H=0,0138 2 + 13,597 t + 1,4894 H=-10"1+0,017 - 19,7334
PO (R2 = 0,0999) 148,5 + 2264,3
' (R2=10,9991)
H=-6.10°t> + 0,0094 t2 -
= 2 - !
PN H O’OO%ézt:ooégég? t-17,705 22 5,4671t+ 1070,7
' (R2=0,9999)
H=-7.10"t + 0,0041 t2 -
= - 2 _ y
ADR | PA H 0,008;;_-519,;182)6 t-5.3857 | 743 8.1252 t + 5692.9
o (R2=0,9995)
H=22,5541t-5,0277 (R2 = 0,9984), puis H=-0,0123%+4,5521 t2 -
PO BIS| flush puis vagues croissantes autour|de32,5 567,83t + 23851
H=2,36581t+ 31,16 (R2=10,9997)

D-2-2-2 Flux entrant et sortant

L’évolution des vitesses d'infiltration (exprimées m.&, Equation C-10) en fonction
du temps lors des différentes expériences estgeptée sur la Figure D-13. L’origine du
temps (t = 0) est le temps de percée des efflieyds De plus, on a tronqué I'échelle des
abscisses a 240 min, et considéré seulement lésdpgrpendant lesquelles les colonnes
étaient alimentées en solution (c’est-a-dire hoagndge), pour plus de lisibilité :
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1,E-02
LE03{ a ! BR PN
sy
7 LEO04 BR PO
£ 5 b : - A ‘1. v N L] L L] v (] * .
= s N DjR PN
s LEO i DjR PA
1,E-06 {a 2 DR PO
2 DR PO BIS
1,E07 : : : :
0 50 100 150 200 250
Temps (min)

Figure D-13 : Evolution des vitesses d'infiltration

Les vitesses d'infiltration atteignent rapidememteuvaleur constante (& I'exception de
I'expérience DjR PA, qui met en ceuvre un sol sedes expériences DjR PO et DjR PO BIS,
qui présentent un régime hydraulique plus hachépet les conditions expérimentales sont
discutées plus loin).

Ces vitesses d'infiltration sont relativement ékev@u regard des conductivités hydrauliques
des sols fins : elles correspondent plutbt a uabiesfin » d’apres la classification proposée
par le Tableau B-1. La charge hydraulique due réaence de la lame d’eau ne suffit pas a
expliquer ces vitesses élevées, comme le montspdieence BR PA, pendant laquelle
aucune lame d'eau ne s’est développée (la vitesabmdntation n'a pas dépassé
l'infiltrabilité du sol). Mais le volume poral Vplévé des horizons de surface favorise en
revanche des conductivités hydrauliques élevées.

Il est délicat de définir une limite d’infiltrabi® ou de conductivité hydraulique a saturation
propre a chaque sol. Une lame d’eau se développdfeina la surface des sols pendant les
Pluies Normales et les Pluies d’Automne, indiquauee la capacité d'infiltration du sol est
dépasseée. Pourtant, celui-ci est a méme d'infilkes quantités de solution beaucoup plus
élevées pendant les Pluies d'Orage. Les forcedtgias dues a I'importante accumulation
de la lame d’eau favorisent de facon significatevpassage de I'eau.

La teneur en eau initiale influence également tasgie de transfert, comme le montre la
comparaison des expériences DjR PN=(0,35 cmi.cmi®) et DjR PA ¢ = 0,16 cni.cmi®). A
partir d’'un certain temps d’écoulement, les vitesg@nfiltration sont similaires. Pourtant, la
lame d’eau accumulée a la surface du sol varies &ioire 700 et 740 mm pour DjR PA, tandis
que la hauteur maximale atteinte pour DjR PN egzafemm.

La vitesse d’alimentation et la teneur en eaudkdtidu milieu influencent donc la maniere
dont le sol est initialement hydraté, imprégné d:é2eci conditionne largement la formation
initiale de la macroporosité et I'hnydrophobie dli so

Une fois la couche supérieure du sol proche datlaration, elle limite I'écoulement [Molle

2003]. Cette hypothese est confortée par la congmrale I'évolution des débits entrants
(Qint, calculé grace a la Formule C-11) et sortant ¢@culé par pesée des effluents) au cours
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des expériences, représentés sur la Figure D-14léb#& d’alimentation est reporté en trait

continu :

BR PN
(a)
30
251 annenen Z & o2
20 o 2V 0, Qi EIVRE”
k= R <o Qs
g 15
E 10 o Q inf
5
0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 50 100 150 200 250 300
Temps (min)
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(b)
25
20
£ 154 I ¥ W m Qs
E e
£ 10 o Q inf
5
0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 200 400 600 800 1000 1200
Temps (min)
BR PO
(0
200
150
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£ 100 g Q .
€ , AQinf
50 4
0 . A
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Temps (min)
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DjRPN
(d)
30
25 | o |
20 - s
E 15 | ~°$ooo‘%o%~° 00 0%1%”°°°v%° Qs
Oovooq)o
5 XN
0 ‘ ‘ ‘ ‘
0 100 200 300 400 500
Temps (min)
DR PA
(e)
25
E = Qs
E o anf
5
o
0 ‘ ‘ ‘ ‘
0 500 1000 1500 2000 2500
Temps (min)
DjR PO
(f)
1200
1000 4
800 -
£ a QS
£ 600§ Q .
E 400 a Qinf
200 -
0 - : : : : :
0 20 40 60 80 100 120
Temps (min)

Figure D-14 : Evolution des débits entrant et sortat (ml.min?) lors des expériences BR PN (a), BR PA (b),
BR PO (c), DjR PN (d), DjR PA (e) et DjR PO (f)

Il'y a en effet une grande adéquation entre leggiéhtrant et sortant de la colonne : a partir
d’un certain temps d’écoulement, lorsqu’au moinsdache supérieure du sol est imbibée de
solution, il 'y a pas de stockage massif de sofutlans le sol, malgré la croissance réguliere
de la lame d’eau a la surface du sol. L’hydrophatida couche de surface du sol est donc

relativement plus forte que la pression gravitaire.
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On observe également le régime hydraulique peustéabbtenu pendant DjR PO, et les
difficultés a I'évaluer. Par exemple, en début g@gémsence, les débits sortant sont plus
importants que les débits alimentés. Le sol deasarflu Bassin Routier est plus stable d’'un
point de vue hydrodynamique.

D-2-2-3 Evaluation de la teneur en eau

On connait de facon précise les teneurs en eaalén{®;, t = 0) et finale s 5 ts2),
toutes deux mesurées par pesée. On a assez peertities quant a la teneur en eau au
moment de la premiére goutte en somigy(ts 1), car 'erreur est encore peu propagee :

t.,v-H_.S
051 = el + sl sl
’ Vv
ou S et V sont respectivement la surface et le melude la colonney la vitesse

d’alimentation. De méme, on accede a la teneuraenaela fin de I'alimentationdf », te o),
déduite a partir de la teneur en eau finale evdksnes totaux Yélués pendant le drainage :

N D Vy—H S

Equation D-1

6,,=6, Equation D-2

Le Tableau D-9 compare ces teneurs en eau au vgiaraé

Tableau D-9 : Volumes poraux et teneurs volumiquesn eau des sols (chem’®)

9i 0 s,1 0 e,2 0 s,2 Vp

PN | 0,24 0,54 0,48 0,5(¢ 0,6

[(@]

BR| PA | 027 061 0,63 0,54 0,6€

PO || 0,25 0,57|=0,70| 0,50 0,68

PN | 0,35| 0,57 0,60/ 0,60 0,6]

DIR| PA | 0,16| 0,59| 0,59| 0,64 0,62

PO BIS| 0,28 || 0,69||= 0,70 0,68| 0,67

On observe tout d’abord que les incertitudes sargortantes. En particulier, les
volumes alimentés pendant les Pluies d’Orage sopt grands devant les volumes poraux
pour connaitre a un instant donné le volume d'eautenue dans la colonne. De ce fait,
certaines teneurs en eau sont plus élevées quéulme poral de la colonne.
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Le sol est quoi qu’il en soit proche de la satoragn fin de drainage. Par ailleurs, peu
de temps s’écoule entre la disparition de la lateawdet la fin de I'écoulement en sortie de
colonne (3 a 4 minutes selon les expériencesky #&trieur en eau peut augmenter entre la
disparition de la lame d’eau et la sortie de langkge goutte : cela confirme la capacité de
rétention de I'eau importante des sols, une capacitchamp élevée.

De méme, on atteint rapidemeng qft des teneurs en eau comparables au volume
poral. Les expériences se déroulent donc dans deditions proches de la saturation.
L’hypothése de régulation du débit par la saturgteas moins de la couche supérieure du sol,
semble également validée par ces résultats.

Malgré les imprécisions sur le calcul des teneargau, on s’autorise a supposer que
la déstabilisation du sol du bassin de DjR alimeauéc I'événement PO est probablement
liée a deux phénomenes conjoints :

- la sursaturation du sol par la solution qui s’inéi} liée aux débits trés éleves ;

- la libération brutale de macropores, jusque la lésgpar des particules suite a la
filtration par le sol, sous l'effet de la pressiba’eau accumulée.
La premiere hypothese est renforcée par I'obsemwate bulles d’air s’échappant du sol dans
la colonne d’eau juste avant les déstabilisatiartgessives : I'eau chasse l'air contenu dans
les derniers pores accessibles qu’elle n’occupe pasit de créer des chemins préférentiels
qui entrainent les particules de sol et enfin kestabilisations.
La seconde hypothése est proposée par Jacodisaal. [1997], qui ont observé des
phénomenes similaires avec des colonnes non reesaéndant DjR PO et DjR PO BIS, le
flux est plus important, donc les macropores samtcddavantage sollicités et davantage de
particules sont éluées, en particulier en débuutid [Laegdsmanckt al. 1999, Rousseau
2003]. De plus, les analyses granulométriqgues ranhtme augmentation de I'effet filtrant du
sol (voir ci-aprés, § D-2-3). Ces mécanismes téneng donc des processus dynamiques qui
impliquent le transport de particules dans les rmods.
Enfin, la masse volumique du sol augmente sousidlacu compactage par les pluies : les
pores structuraux sont réduits (le volume struttalieminue) quand I'énergie cinétique
augmente, ce qui diminue linfiltrabilité [Fies €astelao-Gegunde 1996]. Les pressions
engendrées par I'eau sont d’autant plus importantes

Ce phénomene n’est pas observé sur le terraie sat sous-jacent stabilise physiquement la
couche de surfacein sity, les particules s’accumulent dans les pores maipauvent pas
s'échapper, entrainant le colmatage. Ce fait serdirmé par les expériences en Grandes
Colonnes, dans lesquels sont superposés I'horie@udace et le sol récepteur.

D-2-2-4 Evaluation du tragcage par I'ion Br’
La concentration en brome, contenu dans la solutib@imentation, atteint

généralement son maximum lorsqu’un volume de smiuéquivalent & 1 Vp a été collecté
(Figure D-15) :
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Figure D-15 : Evolution des teneurs en brome, en ifation du volume collecté, exprimé en équivalents{¥/

Cette représentation (en fonction du rapport detrolume écoulé et le volume poral
initial Vp du sédiment) est généralement réserwsedtudes en milieu saturé en eau. Notons
gu’il ne s’agit que d’'une convention : en pratigleFsque Vp = 0, la solution a déja traversé
le sol, donc une partie au moins du volume poréiéavisité (par I'eau infiltrée et par I'eau
initialement présente). Mais l'expression des catre#ions en fonction du nombre de
« volumes de pores » écoulés nous permet d’'unedp@raluer le régime hydraulique des
colonnes, et d’autre part de comparer les expégemntre elles en s’affranchissant des
différences structurelles introduites pendant teamplissage.

Lorsque la premiére goutte de solution aliment&eede la colonne (Vp = 0), on a
déja atteint des conditions proches de la saturakie fait que les teneurs en brome égalisent
celle de la solution (80 mg) lorsque Vp = 1 semble indiquer qu’entre 0 et 1 Mprégime
est transitoire : cette unité n’a alors pas deurgbdysique a proprement parler. A partir d’'1
Vp, en revanche, la porosité de drainagest proche du volume poral total.

Par comparaison avec I'évolution des concentraties autres éléments suivis en
sortie de colonne (voir plus loin), les ions bropsune sont pas significativement sujets a
I'exclusion anionique. Par conséquent, la fracti®@au immobile semble faible au moins des
que Vp = 1. Le sol posséde donc une grande capieitétention de I'eau, mais I'eau retenue
dans le volume poral est déplacée lors de l'iafiibm de I'eau. Cette hypothése sera discutée
a la lumiére des expériences en Grandes Colonnesingulent une succession d’événements
pluvieux.

Les ions bromures sont un bon traceur de la solutifiltrée, donc du passage de la
solution depuis la surface du sol. On peut ainss@®rer que si un élément n’a pas atteint sa
concentration de fond apres qu'un Vp a été collattést retardé par des phénomenes de
sorption, de diffusion et/ou par des mécanismemtion physique pour les colloides et les
particules. Cependant, les autres éléments sudvibexception du sodium) ne sont pas
injectés, mais élués depuis la colonne. Le brormestrdonc pas un traceur de I'élution depuis
le sol : si un élément non injecté atteint songalatavant que Vp = 1, on ne peut pas conclure
gu’il est exclu d’'une partie de la porosité.
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D-2-3 Analyse de la granulométrie des effluents

Note : Ces analyses, nécessitant un volume d’epartamt, n'ont pas pu étre conduites sur tousdaatillons.
Plusieurs échantillons ont parfois été rassemhdés gbtenir un volume suffisant ; d'ol les notati@ans ce qui
suit ; I'échantillon « DjR PN 1-3 » désignera unlam@e des échantillons 1, 2 et 3 collectés pendant
simulation de la Pluie Normale avec le sol du bradsi Django Reinhardt.

D-2-3-1 Degré d’'agrégation des échantillons

Les figures suivantes comparent les distributiorengiométriques d’échantillons bruts et
d’échantillons désagrégés par 2 minutes d'ultrasemgermes de pourcentage volumique (a)
et numeérique (b) :

- pour un échantillon collecté pendant la simulatier’événement Pluie Normale avec
le sol du Bassin Routier (échantillon moyen 21-@3jecté entre 60 et 105 min apres le
début de I'expérience) : Figure D-16 ;

- pour un échantillon collecté pendant la simulatieri’événement Pluie d’Orage avec
le sol du bassin de Django Reinhardt (premier édl@ncollecté) : Figure D-17.

5 (@)

Volume (%)

Q
0.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Taille de particule (um)

— BR PN 21-22 — BR PN 21-22 (2 min us)

20 (b)
15

10

Nombre (%)

%.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Taille de particule (um)

— BR PN 21-22 — BR PN 21-22 (2 min us)

Figure D-16 : Analyse granulométrique de I'échantibn BR PN 21-22 brut et désagrégé, en termes de
pourcentage volumique (a) et numérique (b)
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Figure D-17 : Analyse granulométrique de I'échantibn DjR PO 1 brut et désagrégé, en termes de
pourcentage volumique (a) et numérique (b)

On observe que ces échantillons contiennent degydas d'une large de gamme de tailles,
avec une majorité de particules de petite taillS-@ um). lls contiennent une quantité
importante d’agrégats, mais essentiellement dafiaddon au moins supérieure a 5 um.

Par la suite, par manque de volume disponible, amparera les courbes obtenues sur les
échantillons désagréges.

D-2-3-2 Evolution de la granulométrie pendant I'écoulement

Les figures suivantes présentent les distributiogsanulométriques (élémentaires)
d’échantillons recueillis a des temps d'écoulemdiftérents, en termes de pourcentage
volumique (a) et numérique (b) au cours de la samh de la Pluie Normale :

- avec le sol du Bassin Routier (BR PN) : Figure D-18

- avec le sol du bassin de Django Reinhardt (DjR FRigure D-19.
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Figure D-18 : Analyse granulométrique élémentaire € différents échantillons au cours de I'expériencBR

PN, en termes de pourcentage volumique (a) et numéue (b)
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Figure D-19 : Analyse granulométrique élémentaire € différents échantillons au cours de I'expérience
DjR PN, en termes de pourcentage volumique (a) eumérique (b)

Les distributions granulométriques des différeictsa@tillons sont tres similaires et présentent
les mémes modes granulométriques. Tous contiemmgmarticulier une majorité (en nombre)
de particules colloidales (0,3-1 pum).

Les échantillons recueillis en début d’élution cembent cependant des particules plus
grosses (200-300 pm); de plus, le mode granuldguétr intermédiaire est alors
majoritairement centré autour de 30 um, alors daiild vers 10 um au fil de linfiltration.
Cela suggére que des cinétiques de détachemenpattsules dépendent de leur taille
[Jacobseret al. 1997, Laegdsmanek al. 1999] :

- les particules les plus grossiéres sont davantagmises aux forces hydrauliques en
début d’élutions ;

- les plus petites particules sont adsorbées plisni@nt aux parois des macropores en
raison de leur charges de surface relativementgiees.
Cependant, la fraction la plus fine (0,3-3 um) hjss influencée par le temps d’écoulement :
ces particules ne sont pas davantage retenues.obditén des particules est donc liée au
cisaillement important qu’elles subissent en dé&bétution [Rousseawet al. 2004], auquel
sont particulierement sensibles les plus grosseEplas [Kanti Sen et Khilar 2006].
Puis I'augmentation progressive de I'effet filtradfi a I'enrichissement progressif du sol en
particules [Rousseau 2003], est probablement regbiem de la rétention ultérieure des
particules les plus grossieres : celles-ci sonaahgies plus facilement par les forces de
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cisaillement a l'initiation du flux, puis une framh d’entre elles se redépose, limitant ainsi le
transfert des particules grossieres : un phénordérseuil lié a la taille des particules limite
donc leur transfert.

Enfin, la grande similarité des distributions gramoétriques entre elles suggere, comme cela
a été observé dans des systemes naturels, quaolale colloides mobilisables n'est pas
limité [Laegdsmanet al. 1999, Rousseau 2003].

En revanche, lorsque le sol se déstabilise (DjRePDjR PO BIS), on n’observe pas
d’évolution de la taille des particules au courd'életion (Figure D-20) :
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g
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1S
=
g 2
a ; :
0.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Taille de particule (um)
— DjRPO 1 (2 min us) — DjR PO 2 (2 min us)
— DjR PO 3 (2 min us) — DjR PO 5 (2 min us)
— DjR PO 8 (2 min us) — DjR PO 9 (2 min us)

— DjR PO 10 (2 min us)

Figure D-20 : Analyse granulométrique élémentaire d différents échantillons au cours de I'expérience
DjR PO, en termes de pourcentage volumique

La taille des particules, contrairement aux exp&es a debit plus lent, est indépendante du
temps d’écoulement: I'’échantillon comportant leusplde particules grossiéres est le
cinquieme échantillon collecté ; I'échantillon cemant le plus de particules fines est le
troisieme échantillon collecté.

Les distributions granulométriques ne sont pas plois discriminables en fonction de la
croissance ou de la décroissanftgs() de la lame d’eau : par exemple, I'échantillon, g8
correspond a uflush a la méme distribution granulométrique que I'étilan n°10, qui a
été collecté pendant une phase de croissancdaladad’eau, sans écoulement brutal.

En effet, le flux éleve, turbulent, favorise le gage des particules de toutes tailles, en
diminue la discrimination des particules par laillé due aux phénomeénes de filtration et de
sédimentation dans les pores [Jacoleteal. 1997].

A la fin de I'expérience DjR PO, on n'a plus quéduivalent de 252,2 g de sol sec, sur

288,18 g présents au départ, soit 12,5% de p&eere sont donc pas des conditions réalistes
par rapport au terrain, ou le sol sous-jacentégersupport a la couche de sol pollué. On ne
retrouvera d’ailleurs pas ces déstabilisationsdes expériences en Grandes Colonnes.
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D-2-3-3 Comparaison de la granulométrie des échantillons etu sol

La Figure D-21 compare la distribution granulonita des effluents désagrégés avec
celle du sol brut (noté « A BR sans us ») et dudgslagrégé par 3 minutes d’ultrasons (« A
BR 3 mn us »), en termes de pourcentage volumiguet humérique (b) :

> (a)
s 4
()
E 3
3 2
=
1
0
0.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Taille de particule (um)
— BR PN 1-4 (2 min us) — BR PN 5-8 (2 min us)
— BR PN 21-22 (2 min us) — BR PN 28 (2 min us)
== A BR (3 mn us) == A BR (sans us)
20 (b)
g 15
(O]
S5
g 10
o
z
5
0
0.01 0.1 1 10 100 1000 3000
Taille de particule (um)
— BR PN 1-4 (2 min us) — BR PN 5-8 (2 min us)
— BR PN 21-22 (2 min us) — BR PN 28 (2 min us)
= A BR (3 mn us)

Figure D-21 : Comparaison de la granulométrie élénrgaire des effluents récoltés pendant BR PN et du
sol du Bassin Routier, en termes de pourcentage wohique (a) et numérique (b)

On retrouve dans les effluents les trois mémes mgdanulométriques que dans le sol de
surface du bassin d'infiltration, dans des propoi similaires au sol désagrégé (par 3 min
d’'ultrasons). Les courbes de distribution granuloigée des effluents en termes de
pourcentage numérique se superposent exactemeont cale du sol: les particules de

diamétre inférieure a 3 pum sont mobilisées toubag de I'expérience.

On obtient par ailleurs les mémes résultats aweeffiuents issus de I'expérience BR PO.

On compare de méme la granulométrie des échargtiibsinis des expériences avec le sol

du bassin de Django Reinhardt : brut et désagremggire D-22) en termes de pourcentage
volumique (a et b respectivement) et en termesodecgntage numeérique (c) :
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Figure D-22 : Comparaison de la granulométrie élémeaire des effluents récoltés pendant DjR PO et du
sol du bassin de Django Reinhardt, en termes de pamgntage volumique (a et b) et numérique (c)

On observe, de méme, une grande similarité entreidaibution granulométriqgue des
effluents (bruts ou désagrégés) et celle du sagtégé. En particulier, le compartiment de
taille comprise entre 0,3 et 5 um est identique.

Pour cette série d’expériences, on a donc peu dmtieas de la distribution de la
granulométrie des particules. Toutes ces distgtisont tres similaires a la distribution du
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sol originel désagrégeé, en particules primaires plarticules primaires, c’est-a-dire celles qui
ne sont pas incluses dans des agrégats, sontniaatemobilisées par les évenements
pluvieux simulés dans ces conditions. C’est le emagarticulier des particules fines (0,3-3
um). On aurait pu s’attendre a ce que celles-atrdoflavantage retenues par la matiére
organique [Jacobsest al. 1997], il n’en est rien. Elles sont présentes dasffluents dans
les mémes proportions (en nombre) que dans les sols

D-2-3-4 Phases dissoute et particulaire des métaux mobilsé

La mesure des concentrations en métaux a été éeabsr les fractions des
effluents acidifiés puis :
- filtrés & 0,45 um (F), classiquement considérésngena fraction « dissoute » ;
- non filtrés (NF), représentant les teneurs en nxégaseudo-totaux ».
De plus, les mesures sur la fraction « dissoutat»été réalisées sur deux sous-échantillons
(F1 et F2).

Les figures suivantes comparent ces teneurs, pefetaexpériences BR PN (Figure D-23) et
DjR PN (Figure D-24) :

Les métaux sont donc majoritairement liés a la @hadérieure a 0,45 pm, a
I'exception éventuellement du premier échantillallerté. Les particules libérées pendant
I'élution de tailles supérieures a 0,45 um ne sttc pas des phases porteuses de métaux
lourds. La mobilité de Zn, Cd et Cu est par consétyplutét imputable a des phénomenes
chimiques en solution ou aux colloides plus peits 0,45 pm.
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Figure D-23 : Comparaison des teneurs en métauxtfies a 0,45 um (F) ou non (NF),
lors de I'expérience BR PN
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Figure D-24 : Comparaison des teneurs en métauxffiés a 0,45 um (F) ou non (NF),
lors de I'expérience DjR PN
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D-2-4 Evolution de la composition des échantillons au coside
I'élution

Sur les graphiques, les courbes correspondantxqpeéciences réalisées avec le sol du Bassin
Routier sont bleues (bleu clair, bleu foncé, ndietscelles réalisées avec le sol du bassin de
Django Reinhardt sont rouges (jaunes, orangeseg)ugie code couleur et les marques sont
déclinés en fonction de lintensité de la pluies Icouleurs les plus claires en losanges
correspondent aux simulations des Pluies Normbdssouleurs intermédiaires en carrés aux
Pluies d’Automne et les couleurs les plus foncéesiangles aux Pluies d’Orage.

D-2-4-1 Evolution de la composition des effluents au courde
I'infiltration

Les expériences BR PN et BR PA, réalisées dans cdeslitions initiales et
expérimentales similaires, montrent une grande odkptibilité. Les figures suivantes
comparent les teneurs en Zn (Figure D-25), Cu (eigu26), COT (Figure D-27), Ca (Figure
D-28), NG; (Figure D-29) et CI (Figure D-30) pour ces expécis et pour la simulation de la
Pluie Normale avec le sol du bassin de Django Redth(DjR PN). Une Pluie Normale
représente un volume de solution équivalent a 2@tMme Pluie d’Automne environ 70 Vp.
Nous avons tronqué les courbes a 20 Vp pour pllisidéité.

L’évolution des concentrations est représentéeoantion du nombre de volume de
pores écoulés. On a montré que la solution deisaw presque tout le volume poral et que
I'on obtenait rapidement des conditions saturéeacdjue cette convention de notation était
|égitime au moins a partir de 1 Vp pour les élém@uintenus dans la solution (voir § D-2-2-
4). Les éléments dont I'évolution des concentratiest décrite ci-dessous ne proviennent pas
de la solution infiltrée, mais du sol lui-méme. plas, lorsque les effluents apparaissent en
sortie de colonne (Vp = 0), une partie du volumeapa déja été visitée. On conservera
cependant cette représentation, qui permet dera'atiir de la vitesse d’alimentation, des
différences structurales et des artefacts intradiagits du remplissage entre les différentes
colonnes.
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Figure D-25 : Elution du zinc (mg.I*) pendant BR PN, BR PA et DjR PN
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Figure D-26 : Elution du cuivre (ug.I*) pendant BR PN, BR PA et DjR PN
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Figure D-27 : Elution du Carbone Organique Total (ng.I") pendant BR PN, BR PA et DjR PN
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Figure D-28 : Elution du calcium (mg.I") pendant BR PN, BR PA et DjR PN
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Figure D-29 : Elution des nitrates (mg.f) pendant BR PN et DjR PN
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Figure D-30 : Elution des chlorures (mg:) pendant BR PN et DjR PN

Toutes les concentrations sont élevées dans lesgmeéchantillons, puis diminuent au cours
de I'élution, jusqu’a atteindre un plateau. En eutdans ces conditions, les deux sols
présentent les mémes profils d’élution.

Les teneurs en nitrites sont trés faibles (Figurglld Les phosphates sont mobilisés
de facon peu importante et trés lente. La concemtr&luée a partir du sol du Bassin Routier
(BR PN) augmente progressivement pendant une lesge’a atteindre un pic peu marqué,
puis diminue progressivement par la suite. Un platest atteint plus rapidement pour
I'expérience conduite avec le sol du bassin de gjaReinhardt (DjR PN).
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Figure D-31 : Evolution des teneurs en PQet NO, (mg.I") pendant les
expériences BR PN (a) et DjR PN (b)

D-2-4-2 Comparaison des teneurs molaires en cations
L’évolution des teneurs molaires en cations pentafittration est représentée sur la Figure

D-32 pour les expériences BR PN (a) et DjR PA [B¢chelle logarithmique permet de
rendre compte des grandes différences de condensantre les teneurs en cations.
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Figure D-32 : Evolution des teneurs en cations (mné¢?) pendant l'infiltration des expériences
BR PN (a) et DjR PA (b)

On observe une grande similarité entre les deux o1 début d’élution, on observe

I'ordre décroissant de concentrations suivant :
Ca>>Na>>Zn>>Cw Al >> Cd

Le fer n'est détecté que pendant I'expérience DIR & des concentrations molaires tres
faibles mais supérieures a celle du Cd. Le manganést détecté que dans le premier
échantillon de I'expérience DjR PA, a la méme comedion molaire que le fer. Mn peut étre
présent en particulier sous forme d’oxyde ou saumé organique ; mais sa concentration
dissoute est ici trés anecdotique.

Les teneurs en Na, contenu dans la solution d'aliat®n, montrent une décroissance
marquée en début d’élution, témoin d’'une rétentierce cation sur la matrice solide. Puis les
concentrations en Na dans les effluents augmemeiiihissent par atteindre celle de la

solution d’alimentation, mais sans la dépassesotBum retenu en début d’élution reste donc
sorbé par la suite, a I'équilibre, quand les sifies sorption sont saturés. Il s’agit donc
probablement de phénoménes d’échanges de catigpsndint de I'affinité spécifiqgue de la

matrice pour les ions Na
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D’aprés la caractérisation des Horizons, le calciesh le cation échangeable largement
majoritaire. Il est en effet élué massivement qjtia 1 g.I* au début de DjR PA. Les teneurs
en sodium retenu en début d’expérience sont bepucmmins élevées. De plus, le calcium
continue a étre produit pendant toute I'expérienc&me lorsque les teneurs en sodium dans
les effluents collectés atteignent la méme conasoir que dans la solution injectée.
L’échange entre les ions €zt Nd ne peut donc pas expliquer la totalité de la petdo
massive de Ca. Enfin, le calcium, divalent, estég@élement fixé fortement par échange
cationique [Hillel 1998]. La dissolution de la daébc est donc plus probablement
majoritairement responsable de la libération daigal.

La teneur en calcium dans les effluents atteirt finl de I'expérience DjR PA 0,28 mmdl.|

Si cette concentration est a I'équilibre et gougerpar la dissolution de la calcite en systeme
ouvert, le pH des effluents devrait étre autour8¢e (solubilité des carbonates en milieu
ouvert, Figure B-1J. Or les teneurs en métaux dans les effluents domméme ordre de
grandeur (légérement en-deca) que les concentsatai@quilibre de dissolution des
carbonates de Zn, Cd et Cu a pH 8,5 (Tableau D-10)

Tableau D-10 : Comparaison de la solubilité des chonates de métaux a pH 8,5 avec les
concentrations en métaux en fin d’expérience DjR PA

Dissolution des carbonates de Concentrations en fin
métaux & pH 8,5 (mmol.f) | d’expérience DjR PA (mmol.I%)
Zn 10° 5.10"
cd 6.10° 10°
Cu 10 10

Apres la disparition de la lame d’eau, lorsque yst&me peut a nouveau échanger avec
I'atmosphere, les teneurs en Ca, Zn, Cu et Cd angmelégerement. Cette variation peut

étre due a une augmentation de la pression enjud@u’'a sa pression dans lI'atmosphere,

favorisant la dissolution des carbonates.

A partir d'un certain temps d’élution, la libératiau calcium et des métaux peut donc étre
controlée par la dissolution des carbonates. Getpothése sera discutée dans le chapitre
suivant, relatif aux expériences en Grandes Coknne

% Une lame d’eau se développant a la surface dwsah’est probablement pas en conditions d'équiliavec
I'atmosphere. Ce calcul sert seulement a évalueolt@rence d’'un contréle concomitant, en fin diélutde la
concentration en Ca et en métaux par la dissolat&sncarbonates.
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D-2-4-3 L’élution de Cd et Zn

Les teneurs en Cd diminuent rapidement, comme Zm,0G COT, mais suivent un
comportement beaucoup plus erratique (Figure D:38) observe, en patrticulier lors de

A TAN4

I'expérience BR PN, des pics de concentrationséi@gtes en cadmium (jusqu’a 700 ppb).
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Figure D-33 : Elution de Cd (ug.I") pendant BR PN, BR PA et DjR PN

Ces pics épars ne sont corrélés a des variatiode wiébits, ni de concentrations d’autres
éléments suivis ici. Deux hypothéses sont enviddgsa

- soit Cd est présent de facon hétérogene dans,letgpéut donc étre libéré de facon
brutale, par exemple lorsque la solution entreaact avec ces « pépites » de cadmium ;

- soit les échantillons concernés ont été contanenée leur collecte et les analyses.
Cependant, les échantillons collectés avant etsapes pics contiennent eux aussi les
concentrations élevées en cadmium, ce qui infiriypbthese d’'une contamination
ponctuelle. De plus, les mesures de concentragon€d dans I'Horizon Agr réalisées au
LCPC de Nantes different d’'un facteur 2 par rappodelles réalisées au LSE (8 D-1-1-3).
Ces différences, qui n'ont été relevees que dammadedu I'analyse du Cd, pourraient étre
attribuées aux difféerentes méthodes de minéradisabiu de prélevement de I'échantillon
analysé, et abondent dans le sens d'une localisgtéwticuliere de grandes quantités de
cadmium.

Notons enfin que I'on retrouve également ce congmoeint du cadmium pour les expériences
BR PO et DjR PN.

La mobilité de Zn est fortement corrélée a cells dations et des anions majeurs
(Figures D-25 et D-28 a D-30), mais aussi du COguie D-34) :

192



Chapitre D — RESULTATS

. (a)
- /
g 0,6
g / " ezosss | |+ BRPN|
£ R?=0,9881
c 04
N /
N /
o Ls ‘ ‘ ;
0 10 20 30 40
COT (magll)
04 (b)
0,3 ~
< /
E 02
= y=0,0051x +0,0209 DR PN
N / R?=0,9627
- /
0

0 10 20 30 40 50 60 70
COT (mgll)

Figure D-34 : Evolution de Zn = f (COT) pendant leexpériences BR PN (a) et DjR PN (b)

Le zinc et le cadmium sont en effet susceptiblesaleomplexer facilement avec la matiére
organique dissoute, ce qui augmente leur mobiligs ;métaux peuvent étre transportés de
facon prépondérante sous cette forme [Gerritse ,1B88chlet al. 2002]. Schulinet al.
[1995] précisent que Zn et Cd sont plutbt assoaiésarbone organique dissous de poids
moléculaire moyen, donc facilement transportables.

De méme, les ions chlorures, €lués de facon imptertédFigure D-30), présentent des
constantes de complexation avec®Zaet Cd* plus élevées qu'avec €u(base de données
PHREEQC/Mintec). lls peuvent participer au transfiss métaux dans la solution de sol.

Les similarités dans la mobilité de Zn et Cd, demrs et cations majeurs et de la
matiere organique peuvent eégalement s’expliquer pae mobilisation conjointe,
concomitante. Les expériences de désorption ava@u a I'existence d’'une sorte geol
relargable de Zn et de Cd, suggérant une réteptodes mécanismes de chimisorption ou de
précipitation.

De par leurs rayons ioniques et leurs produits alebdité avec les carbonates, Zn et Cd
présentent une forte affinité pour la calcite. k&vj2001] a de plus montré que la rétention
de Zn et Cd dans le sol sous-jacent des bassim#tcition (Horizon B), dont les horizons de
surface dérivent sous l'influence des apports @es< @e ruissellement, pouvait s’effectuer
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principalement par précipitation sous la forme oadiée et/ou hydrocarbonatée.
Réciproguement, on a montré que la solubilité debanatés pouvait contrdler la mobilité
des métaux, au moins a partir d’un certain tempkition.

Zn et Cd peuvent également étre complexés avecatiema organique ou adsorbés a des
colloides organiques. Durand [2003] avait identifl@ans des horizons de surface des bassins
d’infiltration, des liaisons entre le zinc et ledoaium et les acides fulviques.

On formule donc I'hypothese que ces éléments fotrmee gangue organo-minérale
dans laquelle Zn et Cd sont complexeés, précipitesmprecipités. La rapide dissolution de
cette gangue (dissolution de la calcite, de la@matorganique soluble) entraine la libération
des métaux, sous forme dissoute ou particulairdgaities inférieures a 0,45 um d’apres le 8
D-2-3-4). Ces métaux sont libérés par dissolutiomlislocation lorsque les minéraux (dont la
calcite) et la matiére organique mobile se dissulve

D-2-4-4 L’'élution de Cu

Les concentrations en cuivre se distinguent deolidion des concentrations des autres
éléments, par une décroissance plus lente aveenpstd’élution. La mobilisation du cuivre
n’est donc pas liée a la dissolution du complexgoo-minéral.

L’équivalent d’au moins 5 Vp doivent avoir été eallés avant que les teneurs en Cu ne se
stabilisent (Figure D-26). Cette particularité églalement observable sur la Figure D-32
grace a la représentation logarithmique.

Elle peut également s’illustrer par une différemoeindre entre les teneurs maximales,
obtenues dans le premier échantillon, et les cdret@ns des plateaux atteints. Dans les
tableaux suivants (Tableaux D-11, D-12 et D-13)compare les valeurs maximales (c’est-a-
dire généralement la concentration mesurée danprdenier échantillon) et minimales
(représentatives de la valeur de fond éluée) desute en Cu, Zn, COT, Ca, Cl et NO3, pour
les deux sols. Le ratio entre ces deux concentratiend compte de la « cinétique », de la
vitesse a laquelle ces éléments sont élués, dohotasité de leur rétention.

Tableau D-11 : Maximum et minimum des concentratioa en Cu, Zn, COT, Ca, Cl et N@pendant BR PN

BR PN Valeur maximale|| Valeur minimale|| Rapport maximum/fond
Cu (ug.I 55,2 5,2 10,7
Zn (ug.Ih 850 20 42,5
COT (mg.I™) 37,6 1,4 26,3
Ca (mg.l") 500,2 8,9 56,2
Cl (mg.I'} 7,2 <LD o
NO; (mg.) 1339 0,3 4015,0
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BR PA Valeur maximale | Valeur minimale | Rapport maximum/ond
Cu (ug.M 56,5 2,8 20,2
Zn (ug.") 860 20 43
COT (mg.I™) 82,3 1,2 70,4
Ca (mg.l") 544 6,6 83,1
Cl (mg.I'} 6,2 <LD 0

Tableau D-13 : Maximum et minimum des concentratios en Cu, Zn, COT, Ca, Cl et NQ

pendant DjR PN

DjR PN Valeur maximale | Valeur minimale | Rapport maximum/fond
Cu (ug.I 74,7 14,6 5,1
Zn (ug.h 360 20 18
COT (mg.I) 58,7 2,0 30,1
Ca (mg.l") 193 11 17,4
Cl (mg.I'} 23,6 <LD 0
NO; (mg.) 444 1,42 312,7

La mobilisation du cuivre est limitée. Plusieurpbtheses sont envisageables :
- le cuivre est libéré puis sorbé a nouveau plusibas le sol ;

- le cuivre n'est pas localisé aux mémes endroitss danmatrice que les autres
éléments ;

- la libération du Cu est soumise a des réactionsirttiques plus lentes ou limitées
par une étape de diffusion ;

- le cuivre est retenu dans le sol par des liaisoried, a de la matiere peu mobile. Pour

la fraction mobile du cuivre, les tests de désorptoncluent cependant a une rétention de
sphére externe.

Les tests de désorption ont montré que le cuivrbilm@tait majoritairement retenu par des
mécanismes de physisorption. La « cinétique » lkrdition du cuivre s’apparente en effet a
la « cinétiqgue » de sorption du sodium, dont onuaqu’elle pouvait étre attribuée a des
échanges de cations. Ce type de mécanisme esbjgoimnt impliqué dans la sorption et la
libération de la fraction mobile du cuivre.

Si la mobilité du cuivre est limitée par un mécaresde diffusion, la somme des quantités de

cuivre élué est proportionnelle a la racine cadéd¢emps (Equation B-29). C’est en effet le
cas pour les simulations des Pluies Normales (EifuB5).
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Figure D-35 : Corrélation entre le cumul des quantés de Cu élué et la racine carrée du temps

Cependant, la réciproque est fausse : on peut ioltetie linéarité sans que la diffusion
contrble le processus [Jacobssnal. 1997, Laegdsmandt al. 1999]. On ne peut donc pas
I'affirmer de fagcon absolue, mais cette tendanceobmre notre hypothése.

Le cuivre est réputé pour son affinité avec la ératorganique. Mais I'élution du Cu
est assez peu corrélée a celle du COT (Figure D-Q86) peut distinguer deux régimes
distincts, en fonction de la teneur en COT :

. en début d’élution, jusqu’a ce que les teneurs @ @iminuent jusqu’a 10 mg') le
Cu est élué moins rapidement que le COT (les paldedroites de régression linéaire sont
inférieures a 1) ;

— lorsque les teneurs en COT deviennent inférieurd® ang.l, le Cu est élué plus
rapidement que le COT (pentes supérieures a 1).

La libération du cuivre n’est donc pas liee de fapoepondérante a la fraction mobile de la
matiere organique. Il peut en revanche étre assdarés le sol, a la matiere organique moins
soluble, piégée dans le sol par adsorption ou pitétion [Kaschlet al. 2002].

De méme, la fraction mobile du cuivre n’est pas plexeée en solution avec les anions
majeurs. Les chlorures et les nitrates, en paricytrésentent en effet une « cinétique » plus
grande encore que les cations (cf Figures D-253® Bt Tableaux D-11 a D-13). Ce sont en
effet des éléments tres mobiles [Forstner 1996huse des charges de surface négatives des
sols.

L’élution d’Al pour les deux sols et de Fe pour del du bassin de Django Reinhardt
présentent en revanche des similarités importaates celle du cuivre (Figure D-32). Ces
observations suggerent le réle des argiles darsatesfert du Cu. Cette hypothése sera
discutée plus loin a la lumiere des observationSlienoscopie Electronique a Transmission.
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Figure D-36 : Evolution de Cu =f (COT) pendant leexpériences BR PN (a) et DjR PN (b)

D-2-4-5 L’élution des bactéries

Les concentrations en bactéries dans les effllmntsaractérisent par des similitudes
importantes, a la fois d’'une expérience a l'autré’en sol a l'autre. Quelles que soient les
conditions expérimentales, les effluents contiebnen début d'élution environ %0
bactéries.mt, puis atteignent des plateaux & des concentratiomprises entre £Get 7.10
bactéries.mt (Figure D-37).
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Figure D-37 : Elution des bactéries (bactéries paml) pendant les expériences
(les barres d’erreurs correspondent aux écarts-typedes comptages au DAPI)

Les concentrations en bactéries sont classiquenwnparées par les microbiologistes en
termes de puissances de 10 (d’ou la représentbtgarithmique ci-dessus), en particulier
pour rendre compte de leur métabolisme. C’est tmwiagarithme en base 10 du rapport entre
les valeurs minimales et maximales qui rend condgtda « cinétique » de I'évolution des
concentrations en bactéries dans les effluenteaéb en sortie de colonne (Tableau D-14) :

Tableau D-14 : Maximum et minimum des concentratios en bactéries pendant les expériences

Concentration Concentration a la max LOG o
maximale (initiale) || fin de l'infiltration || Rapport —— (Rapport max)

(bactéries.mi?) (bactéries.mlY) min min

BR PN 1,60.16 2,22.16 72,1 1,86

BR PA 2,25.18 3,24.10 7.0 0,84

BR PO 1,99.16 1,06.10 187,7 2,27

DjR PN 1,45.1¢ 8,93.10 16,2 1,21

DjR PA 1,36.1¢ 2,06.10 6,6 0,82

DjR PO 9,41.10 3,91.16 24,1 1,38

DjR PO BIS 1,46.16 2,25.16 64,8 1,81

La comparaison des expériences réalisées danséieesnconditions (BR PN et BR PA, ou
encore DjR PO et DjR PO BIS) permet d’évaluer €mtlle de confiance a accorder a ces
mesures. L'utilisation de la coloration au DAPI pte a la microscopie a épifluorescence
permet d’'obtenir des résultats d’'une grande pmi@tiGEomparativement aux autres méthodes
d’estimation des populations bactériennes). Cependas spécificités biologiques du

198



Chapitre D — RESULTATS

compartiment bactérien le rendent sensible a debreuwm parameétres difficilement
maitrisables, en particulier la température. Aifes, teneurs dans les échantillons collectées
pendant les expériences BR PA et DjR PA resteniééke pendant toute la durée des
expérimentations. Or celles-ci se sont déroulédesatempératures plus élevées (24,5-25°C)
que les autres expériences (18-22°C). Il est doabgble, vue la durée de ces expériences,
qgue les bactéries aient eu le loisir de se dévelopib y a peu de différences entre les
concentrations initiales et finales en bactéries dehantillons pendant les expériences
longues. Par conséquent, les concentrations eértecsont similaires en début d'infiltration,
mais on obtient en fin d’infiltration un faisceae doncentrations, en raison des taux de
croissance biologique différents pour chague erpés.

Quoigu’il en soit, les concentrations en bactégesluent peu pendant les phases
d’infiltration, comparativement aux éléments dissoles bactéries mobiles peuvent étre
retenues aux interfaces air-eau, ou par filtratiorsédimentation dans le sol.

Mais les observations au DAPI montrent que le tgpebactéries €luées évolue au cours de
I'infiltration. En particulier, la taille moyenneed bactéries collectées ainsi que la proportion
de bacilles augmente au fur et a mesure de I'édluGela peut s’expliquer :

- physiquement par I'élargissement de la taille deeg sous I'action de la pression de
I'eau : la filtration par le sol diminue ;

- ou par le fait que les petites bactéries soierd faailement détachables, par exemple
si elles se situent préférentiellement dans leégads les moins stables, ou a I'extérieur des
agrégats.

Notons enfin que les bactéries se distinguent paraspect des particules de plus grande
taille : la granulométrie laser a montré que, sitdenps d’élution n’influencait pas la
distribution de taille des particules de 0,3-3 udes particules plus grossiéres étaient
collectées en début d’élution.

Le Tableau D-14 indique de plus que I'élution destéries, en début d’élution, ne
dépend pas des vitesses d'alimentation et des tcmmglide teneur en eau : les effluents
contiennent dans les premiers échantillons des ecorations similaires (9.10a 2.18
bactéries par ml) quelle que soit I'expérience mdrgée. Or les pluies importantes, en
diminuant la surface des interfaces air-eau, pauvemiliser plus de bactéries attachées a ces
interfaces [Schéafest al. 1998b]. Les bactéries mobiles ne semblent don@asdiulierement
retenues aux interfaces air-eau.

Les cellules ne sont pas non plus sensibles aull@msant : elles peuvent étre retenues

fortement sur la matrice solide, étre moins acbéssia la solution; a moins que le

cisaillement induit lors des Pluies Normales etwt@mne ne soit déja suffisamment élevé
pour détacher les bactéries facilement mobilisables

Enfin, le cisaillement peut étre contre-balancé yze étape de diffusion limitante [Ryan et

Gschwend 1994a, Jacobsehal. 1997]. De méme que pour le cuivre, on exprime donc
I’évolution du nombre de bactéries cumulées entfonale la racine carrée du temps (Figure
D-38) :
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Figure D-38 : Corrélation entre le cumul des quantés de bactéries éluées et la racine carrée du tesp

Si une quelconque diffusion limite la mobilité dexctéries en début d’élution, ce mécanisme
ne suffit pas a expliquer la rétention ultérieupdus probablement, le cisaillement di au
passage initial de la solution est responsableqdastités importantes de bactéries éluées au
début des phases d'infiltration. Pour la suite’dedulement, Jacobseat al. [1997], qui ont
travaillé avec des colloides non bactériens, évaigaeparticipation de processus additionnels
qui ne seraient pas a I'équilibre.

Il est également possible que cette représentaga@oit pas adaptée pour évaluer I'hypothese
d’une diffusion pour des cellules bactériennes.

Enfin, I'élution des bactéries présente des simdaravec celle du cuivre. Une localisation
particuliere d’au moins une fraction des bactédesis les agrégats du sol pourrait par
exemple expliquer qu’elles soient protégées dullgszgent. On s’attachera donc dans ce qui
suit a étudier en particulier la sensibilité desctéaes et du cuivre aux conditions
experimentales.

Puisque I'évolution des teneurs en COT est trdgréifite de celle des concentrations
en bactéries, on a cherché a comparer ces donmgdsgure D-39 montre I'évolution au
cours de I'élution de la part de carbone organigiigbuée aux bactéries en supposant que
chaque cellule contient 50 fg de carbone (8§ C-1H;»endant toute I'élution.
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Figure D-39 : Evolution de la proportion massique @ carbone organique contenu dans les cellules
bactériennes par rapport au COT mesuré dans les éffents des Petites Colonnes

La part de carbone organique d( aux cellules vauieours de I'élution. Cela illustre les
différences de « mobilité » des bactéries et du COT

Les proportions représentées par les bactériesricmmit qu’il y a un développement des
cellules au cours des expériences, en particuiedant la simulation des Pluies d’Automne
(18h20 d’alimentation). Mais I'évolution de la paton de carbone organique dd aux
bactéries pendant I'expérience BR PA montrent qé'ajpue seulement 5 Vp se sont écoulés,
la totalité du carbone organique est déja imputablebactéries seules.

Puisqu’en considérant qu’'une bactérie contientgbef carbone, les bactéries représenteraient
au maximum 300% du COT (lors de I'expérience BR,Rdg cellules €luées a cet instant ne
pourraient contenir en moyenne plus de 17 fg decres, ce qui est faible en comparaison des
valeurs citées dans la littérature, évoquées phsg 8 C-1-3-2-b). A titre comparatif,
Loferer-Kréssbacheet al. [1998] ont calculé que la masse seche des bactdaeait étre
supérieure a 7 fg pour que les cellules puissempooter le matériel biologique minimal pour
vivre (membrane, ADN...), soit environ 3,5 fg de aarb. Etant donnée la variabilité des
concentrations en teneur en carbone au sein d'@meenpopulation, il est peu probable que la
moyenne sur I'ensemble des bactéries éluées ss8i faible (d’autant que I'on n’a pris en
compte que le carbone dO aux cellules, sans caesid@ part liée aux exsudats
extracellulaires).

Trois hypotheses peuvent étre invoquées :

- Cce peut étre lié a un probléme analytique ;

- les teneurs en carbone organique contenu danselades évolue au cours de
I'élution ;

— la libération du COT et celle des bactéries ne pastcorréléés

% Cette derniére hypoyhése ne peut suffire & exglidwelle seule que le carbone bactérien puissésepter un
pourcentage de COT supérieur a 100%.
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Le COT-métre utilisé est basé sur une transformatio carbone organique en €@ est
possible que cette méthode ne permette pas defamnaves la part de carbone organique
contenu dans les bactéries, mais peu probablearia des cellules bactériennes n’est pas
assez solide pour résister a I'oxydation par Isyléate de sodium en milieu acide.

Les comptages au DAPI peuvent également induiresunestimation des populations, par
exemple lorsque comme ici les particules fines sabdndantes dans les effluents. Mais
I’'homogénéité des résultats obtenus d’'une expéei@ntautre montre que cette erreur est soit
minime, soit propagée a chaque comptage.

En revanche, le fait que la taille et le type detéaes évoluent au cours de linfiltration
suggere que d’'autres parameétres, comme leur tenezarbone, peuvent également changer.

L’Horizon Agg contient 5,6.10bactéries.q de sol sec et I'Horizon g 1,2.13° bactéries.d

de sol sec, soit en considérant également que eheellule contient 50 fg de carbone
organique, respectivement 0,28 g et 0,61g de carbantérien, soit encore 0,28% et 0,72%
seulement du Carbone Organique Total. Ce calcubmeesente pas une valeur absolue, car il
ne prend pas en compte la part de carbone orgadifjaex exopolymeéres. Mais il permet de
montrer, par comparaison aux valeurs représentéesasFigure D-38, que les cellules
bactériennes sont proportionnellement beaucoup plabiles que le Carbone Organique
Total.

D-2-5 Influence des conditions expérimentales

La teneur en eau et la vitesse d’alimentation erfent :
- le temps de passage de 'eau, donc le temps daatgnt
- la surface de contact entre la solution et lelsmfanisation des interfaces ;
- l'oxygénation du milieu.

D-2-5-1 Influence de la teneur en eau

Les expériences DjR PN et DjR PA ont été réalisdées des vitesses d’alimentation
similaires, mais des teneurs en eau tres difféseresol du bassin d'infiltration a été mis en
place & une teneur en eau volumique égale & 0/888m° pour la simulation de la Pluie
Normale, et seulement 0,164 tom® pour la Pluie d’Automne.

La conductivité hydraulique est par conséquent falide lors de I'expérience DjR PA [Musy
et Soutter 1991]. Les débits pénétrant dans lancelae sol, calculés par différence entre le
débit alimenté et le débit auquel s’accumule ladatteau au-dessus du sol pour les deux
expériences, sont représentées sur la Figure [3d6t reportés en trait continu sur cette
figure les débits d’alimentation de chacune de€sgpces (PN en jaune et PA en orange) :
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Débits infiltrés (ml/min)

20
PR T S L] L DjR PN
E ok - e
E 101 e it - DJR PA
&f' .t
(p= : : : : :
0 200 400 600 800 1000 1200
temps (min)

Figure D-40 : Comparaison des débits infiltrés pate sol, au cours des expériences DjR PN et DjR PA

Pendant I'expérience DjR PN, on atteint rapidementrégime quasi-permanent autour de
valeurs comprises entre 15 et 20 ml.thikn revanche, pour I'expérience DjR PA, les débits
infiltrés diminuent jusqu’a des valeurs presqudasuavant de ré-augmenter lentement.

La vitesse d'infiltration augmente ensuite prognessent, au fur et a mesure de
l'imprégnation du sol, jusqu’a se stabiliser tamfhent autour de 15-20 ml.rfirégalement,
aprés environ 800 minutes d’alimentation contins@} aprés que plus de 30 Vp ont été
collectés. On atteint des vitesses d'infiltratidasprégulieres et Iégérement plus rapides que
pendant DjR PN. En effet, le sol, lentement humees$é plus uniformément saturé ; de plus,
une lame d’eau importante s’est développée peridghtPA. La teneur en eau et la charge
hydraulique supérieures acceélérent donc a terrirarisfert.

En effet, en début d'infiltration, le sol étanttialement plus sec pendant DjR PA, la

résistance a I'’écoulement en profondeur est tnés fMusy et Soutter 1991] : la conductivité
hydraulique est limitée par la diffusion de I'ealidgtérieur des agrégats.
L’'eau présente a la surface des particules eserfmmt adsorbée et ne participe pas a
I'écoulement. Le passage de l'eau est alors limaitéa porosité inter-agrégats, dans les
macropores. En revanche pour la Pluie Normaleatgggats sont plus humides, donc la
porosité intra-agrégats participe plus largemdiiicmulement (Figure D-41).

Porosité Porosité
Agrégat humide intra-agrégats Agrégat sec inter-agrégats

7]
[
]
[y
]
[y
]
-
]
]

I h

a) Sol initialement humide (DjR PN) b) Sol initialement sec (DjR PA)

Figure D-41 : Effet du séchage du sol sur I'eau mdle
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Cet effet est d’autant plus important dans les bgtirophobes. En effet, contrairement aux
sols qui infiltrent plus facilement I'eau, ce sd@$ pores les plus larges qui sont remplis les
premiers par la solution de sol lors de linfiltcat [Bauterset al. 2000].

On observe d’ailleurs une percée précoce du broorgenu dans la solution d’alimentation,
pendant DjR PA (Figure D-15) : les concentrationsbeome atteignent un palier apres le
méme temps d’écoulement que pour DjR PN (il n'estadpas ralenti), soit avant qu'un Vp
n'ait été collecté (contre environ 1 Vp pour DjR)PNoute la porosité ne participe donc pas a
I’écoulement en début d’expérience.

L’hydrophobie du sol de surface du bassin estbaifi¢ a la texture fine de la matrice
et & sa compacité, mais également aux quantitémat&ére organique présente, et aux
caractéristiques physico-chimiques de cette mati@ganique [Buczkoet al. 2006]. Les
fractions les plus fines du sol sont les plus hgtiabes, ce qui peut s’expliquer en partie par
le fait que ces fractions fines sont les plus mkclem matiere organique [De Jongé
al. 1999]. Celle-ci est abondante, du fait des pratessologiques et microbiologiques des
bassins, et des apports en polluants organiquasiéhaar les eaux de ruissellement. Les
polluants (les hydrocarbures, notamment), peu diégraconferent au sol une texture grasse,
qui limite I'écoulement de I'eau. L’activité micr@mne participe également au phénoméne en
sécrétant des exsudats hydrophobes [Cosentino enuCRO06, Buczkeet al. 2006]. Une
hydrophobie plus importante est par conséquentrefsalans les sols de surface par rapport
aux horizons inférieurs [McHalet al. 2005], et en particulier pour des matrices pokuée
[Buczkoet al.2006, Lassabatert al.2007].

Or 'hydrophobie est accrue par des teneurs erfahbles [De Jonget al. 1999, Buczkeoet

al. 2006, Liu et Lee 2006, Lassabatéteal. 2007]. Le séchage peut modifier la structure 3D
du sol, particulierement avec des textures finassi aqyue la conformation spatiale et la
polarité de la matiére organique. En particuliéhydrophobie de la matiere organique

augmente davantage que celle des surfaces mindoasegi'elle seche : ses groupements
hydrophobes semblent alors davantage exposés {lliee22006]. C’est pourquoi la qualité

de la matiére organique importe beaucoup quantieru éntre séchage et hydrophobie
[Buczkoet al.2006].

Ainsi, dans le sol sec, plus hydrophobe, seulsples gros pores participent au
transfert a I'initiation du flux.
La vitesse d'infiltration pendant DjR PA, dans k& sec, est par conséquent plus lente en
début d’expérimentation que pendant DjR PN, mdiggression de la lame d’eau, qui atteint
une hauteur maximale 3,4 fois plus importante cqeredpnt la Pluie Normale (Tableau D-8).
Puisque I'eau progresse lentement, elle s’étalamtage horizontalement [Gjettermaginal.
1997, Laegdsmanet al. 1999]. De plus, 'eau met davantage de tempsvarsar le sol (voir
les temps de percég dans le Tableau D-7) : le temps de contact eatselution et le sol est
plus important.

Par conséquent, le sodium contenu dans la soldt@imentation est retenu au début de DjR
PA, alors qu'il ne I'était pas au début de I'élutide DjR PN. Or I'échange de cations est un
mécanisme de cinétique rapide. Cela signifie darelg progression de I'eau dans le sol lui
offre davantage de sites d’échange disponiblesatidént finalement la méme concentration
que dans la solution d’alimentation au méme ingtant les deux expériences.

De méme, certains cations et le COT élués ont rdomime grande sensibilité aux

conségquences de la diminution de la teneur en easl éléments sont plus concentrés lorsque
le sol est plus sec (Tableaux D-13 et D-15).
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Tableau D-15 : Maximum et minimum des concentratios en Cu, Zn, Cd, COT, Ca, ClI
pendant DjR PA

DiR PA Valeur maximale || Valeur minimale | Rapport maximum/fond
Cu (ug.I 99,5 8,5 11,7
Zn (ug.I") 1000 20 50
Cd (ug. 1,62 0,1 16,2
COT (mg.I") 127,4 2,1 62,1
Ca (mg.I") 1005 12 86,6
Cl (mg.I'" 26,8 0,1 262,7

Ainsi, on mesure 2,2 fois plus de COT dans le peeréchantillon collecté lors de la Pluie
d’Automne que dans le premier échantillon colldoté de la Pluie Normale, 2,8 fois plus de
Zn, 3,4 fois plus de Cd et 5,2 fois plus de Ca.gdejant, les quantités éluées a chaque instant
(en ug.mift, calculées comme le produit des concentrationm@ifi* et des débits exprimés
en ml.min') de Ca, Zn, Cd et COT sont similaires pour lescdspériences (Figure D-42).
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Figure D-42 : Concentrations (a) et quantités (b) € Zn élué pendant DjR PN et DjR PA
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Les mécanismes qui gouvernent leur libération nebgent donc pas influencés par le temps :
ils sont de cinétique rapide, et ne sont pas Isnitgr une quelconque diffusion. Les cations
majeurs, la matiere organique et les meétaux ertisnlgsont simplement concentrés pendant
DjR PA par rapport & DjR PN du fait du volume d’e@aains important. On a donc ool de
matiere mobilisable. Cette observation renforcgdthése selon laquelle la mobilité de Zn et
Cd serait gouvernée par la dissolution d’une gamggano-minérale dans laquelle ils seraient
inclus.

Le Cu se distingue une fois encore des autres éksme
- il est seulement 1,3 fois plus concentré dans denr échantillon collecté pendant
DjR PA que pendant DjR PN (Tableaux D-13 et D-15) ;
- cela représente au début de l'infiltration des ¢tes de cuivre libéré 2 a 3 fois
moins importantes pendant DjR PA que pendant DjRR§ure D-43).
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Figure D-43 : Concentrations (a) et quantités (b) & Cu élué pendant DjR PN et DjR PA

On a vu que pendant I'expérience DjR PA, la dimowtle la teneur en eau et 'augmentation
de I'hydrophobie du sol limitent la diffusion de#u dans le solide ; elle met plus de temps a
accéder a toutes les surfaces.

Des quantités plus importantes de cuivre sont lbacées pendant la Pluie Normale, lorsque
les agrégats sont visités plus profondément psolltion de sol (cf Figure D-41).
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Ceci confirme une localisation du Cu de facon didfudans toute la matiere solide, et
aisément disponible, donc lié par des mécanismephgsisorption, offerts par toutes les
surfaces de la matrice solide. La diffusion quiitenla libération de Cu n’est donc pas
temporelle mais spatiale. Cela rejoint I'observatdiune rétention supérieure du sodium
pendant DjR PA, lorsque des sites d’échange suppltaines lui sont offerts.

Enfin, comme remarqué plus haut, on n'observe gadiffiérence significative entre
les expériences DjR PN et DjR PA quant aux coneéintrs en bactéries au début de I'élution
(Tableau D-14 et Figure D-44) :
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Figure D-44 : Concentrations (a) et quantités (b) € bactéries éluées pendant DjR PN et DjR PA

La libération des bactéries n’est pas conditiorpegda teneur en eau du sol.
Les bactéries sont supposées étre mieux retenliagegface air-eau quand la teneur en eau
est plus faible car la surface de cette interfagreente, la fraction d’eau immobile augmente
[Schéaferet al. 1998b] et est attachée plus fortement aux paeticfdianget al. 2005]. Comme
évoqué plus haut, les bactéries ne sont donc pasyp@rement situées a l'interface air-eau,
a moins que les différences de teneurs en eauemd pas suffisamment importantes.
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De méme, la vitesse de pore est plus importantgéaut de I'expérience DjR PN que pour
DjR PA, mais n’influence pas la mobilisation desctBaes. Celles-ci ne sont donc pas
sensibles au cisaillement hydrodynamique (8 D-3-4-5

Par conséquent, comme pour le Cu, les quantitébadeéries libérées sont plus élevées
pendant la simulation de la Pluie Normale, et ned@hent constantes pendant toute la durée
de I'expérience DjR PA.

D-2-5-2 Influence de la vitesse d’alimentation

Les simulations des Pluies d'Orage mettent en calesevitesses d’alimentation 8 fois
plus élevées que pendant les Pluies Normales,id plics que pendant les Pluies d’Automne.
Pour I'expérience BR PO, cependant, les conceotraten solutés en début d’élution ne sont
pas significativement différentes (Tableau D-16)cdbes obtenues au cours des expeériences
BR PN (Tableau D-11) ou BR PA (Tableau D-12) :

Tableau D-16 : Maximum et minimum des concentratioa en Cu, Zn, COT, Ca et Cl pendant BR PO

BR PO Valeur maximale || Valeur de fond|| Rapport maximum/bnd
Cu (ug.M 42,0 3,1 13,5
Zn (ug.I") 1080 20 54
COT (mg.I) 56,5 1,2 48,3
Ca (mg.r 610 6,3 96,7
Cl (mg.I'™) 8,48 <LD e

On retrouve en particulier les similarités groupéntzinc, les majeurs et le COT, par
opposition au cuivre.

Les expériences réalisées a intensité élevée aval du bassin de Django Reinhardt
présentent en revanche des différences importantes.
D’un point de vue hydrodynamique, tout d’abord,otrserve une déstabilisation du sol. On a
invoqué plus haut I'implication de la sursaturatoiun sol et de la libération, sous la pression
de I'eau, des macropores colmatés par des pasi¢8lB-2-2-3). On a cependant pas observé
d’effondrement pendant I'expérience BR PO. Cetfdince est attribuée au fait que le sol
du bassin de Django Reinhardt, tel que mis en cedares ces expériences, est plus
hydrophobe que celui du bassin Routier : les ladlieau qui se développent sont plus
élevées, I'eau ne peut pas s'infiltrer si I'épaissee sol est supérieure a 10 cm, si le sol est
trop sec ou trop humide...
Pour des sols hydrophobes, contrairement aux solisfijtrent plus facilement I'eau, le front
d’infiltration est instable, irrégulier, il n’estag homogene selon la direction verticale : du fait
de la résistance a [linfiltration, I'eau suit des®iemins préférentiels [Bauterst al.
2000, Buczkoet al. 2006], et ces chemins préférentiels se dévelopgawnantage lorsque
l'intensité de l'alimentation est plus élevée [@emannet al. 1997, Ritsema et Dekker
2000]. Ces chemins préférentiels, inexistants dnuidd’alimentation, se forment au fur et a
mesure de la pluie [Ritsema et Dekker 2000].
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On observe une densité plus importante de grossegyles. Les dénombrements
bactériens et les analyses granulométriqgues mdrjtenle compartiment colloidal inférieur a
5 um n’est en revanche pas influencé par 'augntientde la vitesse du flux. Le cisaillement
hydrodynamique, mobilisant des particules grossiérei s’accumulent dans les chemins
empruntés par I'eau, peut donc participer a I'efffi@ment du sol.

En conséquence de ce regime hydrodynamique paeticlds flux sont tres rapides. La
macroporosité active est donc plus faible, donddegps de contact diminuent [Laegdsmand
et al. 1999]. De plus, le flux ne diffuse pas et uneipaile la porosité n’est pas visitée (elle
estby-passég: la surface de la porosité visitée par I'eaudestc moindre.

Cela influence la mobilisation des éléments. Eniqdier, les concentrations en brome et en
sodium atteignent rapidement celles de la soluf@imentation : il N’y a ni dispersion ni
échange, les temps de transfert étant trop coatsque le sodium puisse accéder a des sites
d’échange (Figure D-45).
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Figure D-45 : Evolution des concentrations en Br ila pendant I'expérience DjR PO

De méme, les teneurs maximales en solutés sont fplokes pendant ces expériences
(Tableaux D-17 et D-18) que pendant DjR PN (TabB&lB) :

Tableau D-17 : Maximum et minimum des concentratioa en Cu, Zn, COT, Ca, Cl pendant DjR PO

DjR PO Valeur maximale || Valeur de fond || Rapport maximumfond
Zn (ug.l™ 160 20 8
Cu (ug.M 17,3 2,8 6,3
COT (mg.I™) 9,04 1,39 6,5
Ca (mg.r 20,0 7,0 2,9
Cl (mg.I™" 0,602 <LD o0
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Tableau D-18 : Maximum et minimum des concentratioa en Cu, Zn, Ca, Cl pendant DjR PO BIS

DjR PO BIS ||Valeur maximale || Valeur de fond | Rapport maxmum/fond
Zn (ug.I") 180 20 9

Cu (ug.r 40,46 1,89 21,4

Ca (mg.I) 69,2 2,4 29,2

Cl (mg.I") 2,619 <LD o0

Ces tableaux indiquent également que les concemtsatie fond sont plus faibles, témoignant
d’un épuisement rapide des éléments relargablassikpporosité visitée.

Pendant ces expériences, on observe une corrélaios I'élution des éléments, en
particulier pour les cations : ils sont par inst#vérés conjointement de fagon tres importante
(Figure D-46) :

DR PO

Zn (mg.l 1) et Cd (ug.l %)

Temps (min)

Figure D-46 : Evolution des concentrations en métaupendant I'expérience DjR PO

La libération est donc probablement conditionnée wa mécanisme de seuil lié a la
granulométrie des particules.

Les échantillons bruts collectés pendant les Pii@sage a partir du sol du bassin de Django
Reinhardt sont trop peu turbides pour étre mingkalimais trop concentrés pour étre analysés
correctement. Moins de COT est par exemple détatés la fraction totale que dans la
fraction inférieure a 0,45 um: la présence deiqdés grossiéres (> 5 um) diminue la
capacité de détection et/ou de dégradation de di@ip Cela souligne les difficultés
analytiques rencontrées pour caractériser le caimpant colloidal.
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D-2-6 Observations en Microscopie Electronique a Transmgson

On a observé des échantillons collectés a parired@ériences réalisées avec I'horizon de
surface du bassin de Django ReinhardjgA:
- I'échantillon collecté en début d’élution de la siation de PO (effluents riches en
particules, peu filtrés par le sol) ;
- I'échantillon collecté en début d’élution de la siation de PN (lorsque les
échantillons sont les plus concentrés).
Les deux méthodes de préparation des échantill@smé ou dépbt de goutte) apportent la
méme qualité d'image et d’analyse.

D-2-6-1 Echantillon issu de DjR PO
On observe dans I'échantillon collecté en débutPligde d’Orage beaucoup de grosses

particules (1-5 um), probablement minérales, eplde petites inférieures au micron, ce qui
est en accord avec les analyses granulomeétriqigpséMD-47).

Figure D-47 : Observation MET d’'une lame mince préarée a partir du premier échantillon collecté
pendant DjR PO (grossissement x1750)

Les figures suivantes illustrent, par une sélectdmages et d’analyses X, la diversité des
particules observées dans cet échantillon. La Eig@#48 montre deux grossissements de
'image ci-dessus. On y a reporté les tailles degiqules (déterminées par le logiciel
d’analyse d’'image) et une sélection de points aabggan a réalisé une analyse élémentaire
(EBSD). Les spectres obtenus grace a la diffractan présentés par la Figure D-49.
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Figure D-48 : Observations MET d’une lame mince prparée a partir du premier échantillon collecté
pendant DjR PO (grossissement x4900)
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Figure D-49 : Analyses relatives au premier échartbn collecté pendant DjR PO
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On peut distinguer a priori les particules selar Espect :

- les particules sombres sont généralement des garteglles sont grosses et
anguleuses, ou des oxydes (souvent de fer) sisslgsplus petites et arrondies.

- les patrticules plus claires peuvent étre de lagrabrganique, ou des argiles, dont la
forme en feuillet est caractéristique ; elles aamtient souvent des cations occlus entre les
couches (plus ces cations sont nombreux, plusel@fiets sont espacés, donc plus l'argile
apparait claire).

Ces cations peuvent également étre libres. Ainmitains spectres identifient le brome,
contenu dans la solution d’alimentation.

Les particules correspondant aux Spectres 1, 28eprésentent le méme aspect,
sombre et grossier ; mais tandis que I'analyseicnafque les Spectres 2 et 18 correspondent
a une particule de quartz pur (SiO), le Spectrertespond a un mélange entre du quartz et
une argile (une smectite ou une illite, puisquealgport atomique entre les éléments Si et Al
est égal a 2).

De méme, les particules correspondant aux Spetee5 sont petites, arrondies et sombres,
caractéristiques d’oxydes, ce qui est confirmé lj@aralyse. La particule correspondant au
Spectre 7 contient de plus un peu de quartz (Si0¢ dargile (une kaolinite, car Al et Si sont
équimolaires) et des cations (GaK") peuvent étre intercalés entre les feuillets. agigule
correspondant au Spectre 25 contient elle ausgpaund’argile, ainsi que de la matiére
organique (présence de P, S).

Les argiles sont trés abondantes. Les Spectres 13,414, 16, 26, 30 correspondent a des
argiles 2/1, pouvant comporter divers cations gals (K, C&£*, Mg®"). Le Spectre 4
présente le méme profil que le Spectre 3, ainsidgua matiére organique et des oxydes de
Fe. Le Spectre 30 identifie quant a lui la présateenolybdéne. C’est un oligo-élément pour
les végeétaux, frequemment utilisé en alliage dawser : il provient probablement des eaux
pluviales.

Les Spectres 11, 20 et 24 correspondent & deesrpil (kaolinite), pouvant également
contenir des cations interfoliaires (KC&*, Mg®"). La kaolinite correspondant au Spectre 24
contient en outre, en proportions équivalentes, alegles de Fe. Celle correspondant au
Spectre 20 est liee a des oxydes, a des catiaes liet a de la matiere organique (P, S, Cl),
sans doute des débris végétaux.

Enfin, le Spectre 9 identifie de la matiere orgaeiqliée a beaucoup de Fe et de Ca,
probablement libres.

Ainsi, cet échantillon contient un large panel degraux différents. On a de plus une
bonne adéquation entre les observations et legs@salmais ces derniéres montrent en outre
que peu de particules sont pures. En particuksraksociations entre la matiére organique et
la matiére minérale sont fréquentes.

Les métaux étudiés ici ont été peu détectés paalyaeur. Les analyses détaillées (cf
Annexe V) confirment cependant la présence de Zrs d@s particules correspondant aux
Spectres 7, 9, 13, 14, 16, 20, 24, 25 et 26 (jus@1l % massique). De méme, bien que ca
n'apparaisse pas sur le spectre, la particule gporedant au Spectre 3 contient des traces de
Cd (jusqu’a 0,13 % massique).

Enfin, la comparaison des pics de teneurs de MeeCu, dus au portoir et a la grille, sont
supposés présenter un rapport constant (entre52d&prés les mesures réalisées dans le
fond). Or les Spectres 18, 24, 25 et 26 identifdantantage de Cu que de Ni. Il est donc tres
probable que ces particules contiennent des te€34, bien qu’on ne puisse ni le confirmer
ni le quantifier.
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La Figure D-50 montre deux grossissements de I'anaécédente :
- une argile vraisemblablement recouverte de matigyanique (a) ;
- des grains de quartz et des oxydes de Fe (b).

Figure D-50 : Observations MET d’une lame mince prparée a partir du premier échantillon collecté
pendant DjR PO (grossissement x10500)
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Cette échelle permet de mieux distinguer la mat@nganique, diffuse, éparse, qui est
omniprésente dans I'échantillon. On voit égalensnt cette derniére image (fleche) une
forme de canevas: il s’agit d'un fragment de diade (Figure D-51), probablement
fossilisée, dont la theque est majoritairement g de silicate (Sif) :

«

Figure D-51 : Diatomée observée au MET (grossissentex3300)

D-2-6-2 Echantillon issu de DjR PN

L’échantillon collecté au début de I'expérience IBRl est trés similaire. Cependant,
qguel que soit le mode de préparation, il sembleoasijissement équivalent plus gras, et parait
contenir moins de matiére organique éparse (FiDub2-a). Les spectres correspondant aux
particules repérées sur la Figure D-52-b sont ptésepar la Figure D-53.

Les particules correspondant aux Spectres 1 etn deux kaolinites pures (1/1).
Malgré leur couleur sombre, Sp 3 et Sp 4 sont diites ou deux smectites (argiles 2/1),
toute deux liées a des cations et de la matieranaqge. Comme son aspect le laissait
présager, la particule correspondant au Spectst @reoxyde de Fe, mais mélé d’argile et
entouré de matiére organique (gangue). La particadeespondant au Spectre 10 est
probablement mélangée a des cations, interfoli@mveson. Enfin, la particule correspondant
au Spectre 11, malgré sa clarté, est constituéequdetz pur (SiO). Les particules
correspondant aux Spectres 3, 4 et 9 contiennedhdjusqu’a 1,11% massique).
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Figure D-52 : Observations MET d’une lame mince prparée a partir du premier échantillon collecté
pendant DjR PN : grossissement x 1750 (a) et 4904) (
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Figure D-53 : Analyses relatives au premier écharton collecté pendant DjR PN
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D-2-6-3 Synthése des observations MET

La fraction colloidale est abondante dans les efifisl issus de I'Horizon pollué. Les
particules sont distribuées selon une large gammedailes et de formes: la limite de
séparation fixée a 0,45 um pour distinguer lestifvas dissoute et particulaire apparait donc
comme tres arbitraire. Non seulement elle fait aligjire la diversité des colloides observés,
mais elle occulte la présence de colloides trés firesurant de quelques dizaines a quelques
centaines de nanometres.

Les colloides présents sont également de natumesales effluents contiennent
notamment de nombreuses argiles (1/1 et 2/1), xigdes de fer et du quartz. Ces particules
ne sont pas pures, mais mixtes. Elles peuventétaciées entre elles ou avec de la matiere
organique. Il a déja éteé rapporté ailleurs quedation colloidale facilement dispersable était
caractérisée par des teneurs importantes de carbayanique associé a des minéraux
[Séquariset al. 2004].

Malgré ces points communs, les effluents collegénadant la Pluie Normale et
pendant la Pluie d’Orage se distinguent par lepeets L’échantillon collecté pendant la Pluie
d’Orage contient des fragments de matiére immolgifesonditions normales d’écoulement a
travers le sol de surface. Ce sont des particuléserales ou organo-minérales de
granulométrie plus grossiere, mais aussi de la emmti organique diffuse
« macromoléculaire ».

Notons enfin que le choix des spectres montrégdtiarbitraire. En particulier, les
métaux sont peu détectés sur les particules, nedtdsne suffit pas a infirmer la possibilité
d’'un transfert colloidal évoqué plus haut (8 D-2)4De plus, 'abondance d’autres éléments
limite la détection des métaux, et la préparatias @chantillons ne garantit pas la
conservation des liaisons.

Les analyses X ne permettent pas non plus d’identih forme sous laquelle est
présent le fer (oxyde de Fe ou occlus dans legegjgiar I'oxygene est omniprésent dans les
échantillons. De méme, on ne peut pas déterminkr salcium est libre ou non, sauf s'il
s’agit d'un précipité pur.

Enfin, peu de cellules bactériennes ont été obssryquelques-unes étaient présentes
sur les lames obtenues a partir de PN, mais leandgr taille évoquait plutoét des bactéries
exogenes. Les cellules sont pourtant abondanteslesugéchantillons. Le mode de préparation
est donc préjudiciable a leur intégrité.

La préparation des résines requiert diverses étd@asentrifugation (10 000 trs.minsoit
18032 g, pendant 15 minutes). Des dénombremeriiségaltérieurement par coloration au
DAPI ont montré que cette séparation n’était péisaafe : les bactéries étaient distribuées de
facon quasiment équivalente dans les culots esuesageants. Des pertes importantes sont
donc occasionnées. La découpe des résines en lfimedles réduit ensuite fortement la
probabilité d’observer une cellule intégre.

Les observations de dépbts de gouttes se font guaok sous vide d’air. Les cellules sont
alors probablement détruites, ou écraseées [F. \tah) IRA Versailles, Comm. Pers.].
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D-2-7 Bilans de masse
D-2-7-1 Influence du type de pluie
On a additionné les quantités de métaux, de COTCalet de bactéries récupérées
dans les effluents pour chaque pluie, lors deiltration et du drainage.

Les quantités de métaux et de COT élués dans lesras sont présentées ci-apres (Tableau
D-19) :

Tableau D-19 : Sommes de métaux, de COT, de bactesiet de Ca éluées en sortie de colonne

Dans les colonnes
70 (ug) | Cu (ug)| Cd (ug)| COT (mg)NO™Pr® 48l i (e
bactéries
PN 2829 54,3 116,2 17,0 52.%| 125,8
A BR PA 8194 | 164,7 4.8 44,1 9,1.¥0| 2381
PO 728,9 92,6 21,9 53,7 8,1. 10| 2283
PN 274,7 | 128,0 0,5 30,9 1,6.% | 1158
PA 766,2 | 303,3 20,6 80,4 6,9. 70| 361,3
A DjR
PO 604,6 | 115,9 0,5 49,5 2,7.¥0| 1796
POBIS | 5585 | 1495 0,9 - 4,0.1b | 146,9

On retrouve tout d’abord le comportement particutla Cd : les pics observés pendant les
evenements expliquent les grandes quantités delU@dpéndant certaines expériences (BR
PN, BR PA, BR PO, DjR PA).

Pour les expériences réalisées avec le sol durBRsgitier, les quantités de Zn, de COT et de
Ca lixiviees pendant les expériences PA et PO sonilaires. C’est donc le volume, la
hauteur d’eau infiltrée, qui influence principalamh&es quantités éluées de ces éléments.

En revanche, les pluies longues (PA) mobilisentglemntités beaucoup plus importantes de
Cu et de bactéries que les pluies intenses (PO)efte, ces éléments continuent a étre
mobilisés massivement tout au long de l'infiltratiet du drainage. lls sont donc dépendants
de la durée de la pluie plutdt que du volume irgilt

Comme observé précédemment (§ D-2-5-2), l'intensétidble donc étre un paramétre peu
important au regard de la hauteur ou de la durda diiie. Cela signifie en particulier que la
charge gravitaire induite par la lame d’eau n’dnggpas de mobilisation supplémentaire. Le
contrdle de la vitesse d'infiltration par I'hydrapiie du sol participe a atténuer les effets de
'augmentation du débit d’alimentation.
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D-2-7-2 Comparaison des proportions éluées pour les difféngs
éléments

On a rapporté ces valeurs aux quantités initialénpedsentes dans le sol. Les

pourcentages obtenus sont reportés dans le Tableau

Tableau D-20 : Proportions massiques éluées au caule chaque expérience, par rapport aux teneurs

totales initialement présentes dans les sols mis eolonne

% de % de || % de || % de % de % de % de Ca
o4 Cu Cd COT | bactéries|Ca total|| échangeable
Zn éluél 7, L o P P P
élué || élué élué éluées élué élué
PN 0,08% O,lSOAﬂ 9,429 0,079 3,599 * 7,62%
A BR PA 0,20% O,36°/ﬂ 0,349 0,159 55,76% * 12,88%
PO 0,19% 0,220/“ 1,68‘% 0,209 5,259 * 13,07%
PN 0,05% O,25°/ﬂ 0,04‘% 0,139 4,659 0,39 5,55%
PA 0,11% O,SOO/ﬂ 1,29‘% 0,289 16,82% 1,042 14,929
A DJR
PO 0,10% O,22°/ﬂ 0,04‘% 0,209 7,559 0,60p6 8,55%
PO BIS 0,09% O,28°/ﬂ 0,07‘% * 11’280/1] 0,49W3 6,97%

* Non déterminé

Des guantités importantes de calcium échangeableeffectivement mobilisées par
les pluies simulées ; cela représente égalemenpa@xentages relativement élevés de la
teneur en Ca total, comparativement aux meétaux wWCAT. L'analyse par diffraction
couplée a la Microscopie Electronique a Transmissianontré que ce cation pouvait étre
libre ou occlus dans les feuillets d’argile. Lasaisition de la calcite en particulier génére
beaucoup d'ions Glibres.

Les proportions de cuivre mobilisé sont comparatieet plus élevées que la matiéere
organique, le calcium total (représentatif des mang principaux), et les autres métaux. Ce
métal est réputé pour sa faible « mobilité » dass dols, par rapport a Zn ou Cd. Or la
libération de Cu n’est limitée que par I'acces pesgif de la solution aux agrégats, tandis que
les métaux liés aux éléments organiques et miné&alubles s’épuisent rapidement.

De plus, les mesures de teneurs totales en mémyemettent pas de prédire leur
mobilité : le zinc est en effet proportionnellemanssi mobile dans les deux sols, alors que le
cuivre est proportionnellement plus facilementrdépar le sol du bassin de Django Reinhardt
que par celui du Bassin Routier. C’est cohérent d&e tests de désorption : apres 24 h de
contact, Ayr, qui est 2 fois plus concentré en Zn qug,Aibérait 2 fois plus de Zn, mais 6
fois plus de Cu, alors que les teneurs en Cu sailages dans les deux sols.
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Bien que la matiére organique soit trés abondaates des horizons de surface des
bassins, la proportion de carbone soluble mobiidagisle. Le Carbone Organique Total est
élué en proportions similaires au zinc. On a vu lgue libération était de plus corrélée dans
le temps. La matiére organique mobile :

- est impliqué dans la libération de Zn et Cd ;
- peut participer au transfert de ces métaux sousdamolloidale (inférieure a 0,45 um)
ou complexée a la matiere organique soluble.

Enfin, comme pour le cuivre, les proportions detéaes éluées sont en revanche
élevées. Les quantités trés importantes de bastékmipérées au cours des pluies longues
(PA), respectivement 56 et 17% pour le Bassin Rouwdt le bassin de Django Reinhardt,
peuvent étre expliquées par une multiplication desllules pendant le temps
d’expérimentation, comme démontré plus haut.

Il est probable que les bactéries n'aient pas etemeps de se développer pendant les
evénements PN et PO. Mais les bactéries continaegire libérées a des concentrations
importantes quelle que soit la durée d’écoulementr¢ 16 et 7.10 bactéries par ml). Elles
semblent donc facilement mobilisables, comme legeaicolloides de tailles inférieures a 5
pum.

Ces résultats sont donc cohérents avec le faiteguleactéries sont tres mobiles, par rapport a
d’autres éléments tels que le COT, comme démohisshaut.

D-2-7-3 Extrapolation aux bassins

On a extrapolé les quantités éluées pour chaquement, de la surface des colonnes (78,54
cn?) & la surface totale des bassins (55(our le Bassin Routier et 10 006 pour le bassin

de Django Reinhardt). Les quantités potentiellen&nées pour chaque événement sous le
bassin sont présentées dans le Tableau D-21 :

Tableau D-21 : Sommes de métaux, de COT, de bac&siet de Ca élués extrapolées a la
surface des bassins

Sous les bassins

Zn(g) | Cu(g) | Cd(g) | COT (ko) |"fomk® 8¢ ca (ko)

PN 19,8 3,8 8,1 1,2 3,7. 10 8,8

ABR PA 57,4 11,5 0,3 3,1 6,4.10 | 16,7

PO 51,0 6,5 1,5 3,8 57.10 | 16,0
PN 349,7 | 163,0 0,7 39,3 2,1.50 | 1475
_ PA 975,6 | 386,1| 26,2 102,4 | 8,7.10| 460,0

A DjR

PO 769,8 | 147,6 0,7 63,0 34.50| 2287
PO BIS 711,1 | 190,4 1,2 - 51.10 | 187,0
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Les quantités de métaux, de COT, de bactéries €adeotentiellement mobilisés ne sont pas
anecdotiques. Elles représentent a I'échelle desitmdes quantités importantes.

On considére dans I'Est de Lyon une pluviométrieusgtie de 650 mm (Equation C-
8). On a environ 5 PO par an (soit 100 mm) et 5pRAan (soit 100 mm). Restent donc 450
mm de précipitations générés par des pluies nognatét 75 événements. Les sommes de
métaux, COT, Ca et bactéries potentiellement na#slisur un an, pour chacun des bassins,
sont présentées dans le Tableau D-22, en masgest (g termes de pourcentage de la masse
totale présente dans les bassins :

Tableau D-22 : Quantités de métaux, COT, bactériest Ca potentiellement élués en une année

Zn Cu Cd COoT

kg % kg % kg % kg %

A BR 2 767%| 038|| 1290% 0,62 716,3q|% 124  6,66%

A DjR 35 3,45% 15,00| 18,51% 0,19 2,86* 3713  9,48%

Bactéries Ca total
Cellules % kg | % de Catotal| % de Ca échangeable
ABR | 6,21.10" |573,97% 824 - 701,18%
A D|R 2,21.10° |388,27% 1440; 29,20% 445,44%

On obtient des pourcentages largement supérielig®® de Cd extrait, a cause des pics de
concentration imputés a la présence de « pépitiesGd. Il en va de méme pour le Ca et pour
les bactéries, lgzoolsde Ca échangeables et de bactéries étant renolegethns le temps.

Enfin, les flux de métaux mobilisables a I'échelles ouvrages sont trés importants. Sans
apports extérieurs supplémentaires, le zinc prédants le Bassin Routier pourrait étre
potentiellement extrait en 13 ans, le cuivre ennmale 8 ans. De méme, dans le bassin de
Django Reinhardt, le zinc serait extrait en 29 das;uivre en 5,5 années. Le carbone est
également potentiellement tres mobile.
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D-2-8 Conclusions

D'un point de vue hydrodynamique, les horizons defage des bassins se
caractérisent par une saturation rapide de la rpaoosité. La microporosité semble moins
facilement accessible, ce qui est caractéristipgesls hydrophobes. Le degré et la vitesse
de saturation dépendent a la fois des conditiordridpyes initiales et de l'intensité de
I'alimentation. L'imprégnation et la saturation ldesurface régulent alors l'infiltration.

La vitesse d’alimentation influence peu les coneditns en métaux mobilisables : la méme
surface de contact est offerte a la solution. Celdirme également qu’une partie importante
du volume poral est sollicitée par le passage dmliation. Les débits d’alimentation mis en
jeu étant importants, il est possible que les ifiées de régime hydraulique entre les
différentes Pluies n'aient pas d’influence sigrafice.

En revanche, I'état hydrique initial est déterminarar il conditionne I'acces de la solution
aux agrégats. Son effet est magnifié par I'hydrdypdrales sols. Liu et Lee [2006] soulignent
qgue les sols hydrophobes gardent en mémoire lesephide séchage qu’ils ont subies. Ces
matériaux doivent donc étre caractérisés et étughélétat, en modifiant le moins possible
I'état hydrique. Cela remet donc en question lepégrnces réalisées avec un séchage
préalable du sol (méme s’il a été réhumidifié), peut profondément modifier I’hnydrophobie,
la structure et la conformation du sol, et parnfiuencer les surfaces et temps de contact,
eventuellement induire des chemins préférentiels.

La mobilisation de Cd et Zn semble liée a la dissoh du complexe organo-minéral,
auquel ils sont liés conjointement par chimisompt{par exemple, par complexation avec la
matiere organique), précipitation ou co-précipaatisous forme de carbonates, ou encore
incorporés dans la matrice minérale. lls sont ddrérés quelles que soient les conditions
chimiques du milieu en quantités similaires. Il pessible que la dissolution des carbonates
gouvernent, a I'équilibre, la libération de ces &gt Les expériences ont de plus montré que
le cadmium pouvait étre libéré de facon soudainggérant la présence de « pépites » de
cadmium.

La mobilisation du cuivre se distingue des autiésénts : il est localisé de fagon
plus diffuse et moins accessible, et est soumissapthénomenes de rétention différents. I
s’agit de mécanismes de physisorption (§ C-3-2-18s; similarités de la « cinétique » de
libération de Cu, et la rétention de Na qui s’dffiecpar échange de cations, suggerent de plus
gque ce méme type de sorption intervient probablém€e mécanisme est rapidement
réversible [Hillel 1998, Heidmaneat al. 2005], mais limité par I'accessibilité de la sabat
aux sites de sorption du cuivre (diffusion spajialé en résulte une mobilité faible en
apparence, mais qui perdure tout au long de l@hutie pourcentage de Cu élué par rapport
aux teneurs initialement contenues dans le sobest élevé par rapport au zinc ou a la
matiere organique.
Notons que cette particularité n’a pas été miséuvihence lors d’expériences antérieures, qui
simulaient des intensités de pluie plus faibles tdmps de contact était augmenté et la
limitation par la diffusion spatiale n’apparaissgids. Durand [2003] (dans des bassins
d’infiltration) et Tack et al. [1999] avaient conclu a des quantités de Cu nxdiile ou
échangeable bien inférieures a celles de Zn ou pad,des méthodes d’extraction. Ce
contraste souligne les limites de ces méthodesnegumnettent pas le sol en contact avec des
solutions de compositions chimiques représentatiesamilieux naturels.

Dans la solution de sol, les métaux sont majoétagnt présents dans la fraction
inférieure a 0,45 um, qui est généralement adma@ante correspondant a la fraction
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« dissoute ». La Microscopie Electronigue a Tragsimon a montré cependant que des
particules de petites tailles, de natures tresrsiég étaient abondantes dans les effluents issus
des sols de surface des bassins. Cette technpgrengs d’identifier des colloides minéraux et
organo-minéraux, ainsi que la présence de matigganaue diffuse, dont la mobilité est
limitée par la taille.

La littérature souligne I'affinité des métaux pdarmatiere humique, en particulier pour les
plus petits colloides, sous forme d’acides humiaidslviques [Mercieet al. 2001, Deberdt

et al. 2002, Citeau 2003, Durand 2003, Durin 2006], quitdes composants principaux du
carbone organique dissous dans les sols [Meastial. 2001]. Durand [2003] avait ainsi
observé dans des bassins d'infiltration nantaiiamentre Zn et Cd d’'une part, et les acides
fulviques, mobiles, d’autre part.

La complexation des métaux en solution, avec laamabrganique (comme les acides
fulviques) ou les anions (comme Cpeut également expliquer les similarités entr® le
« cinétiques » de I'élution de Zn et Cd avec cddda matiere organique mobile, des anions
et cations majeurs. En revanche, le cuivre traéstmus forme dissoute ne semble pas
complexé de fagcon prépondérante ni avec la mair@anique, ni avec les anions majeurs.

La matiere organique soluble est jeune, peu miiséal[Gerritse 1996, Johet al.
2005]. Or le degré de minéralisation semble lié aa taille des particules et des
agrégats [Stemmet al. 1998, Johret al. 2005, Liu et Lee 2006] :

- les macroagrégats présentent des concentratior@mtanges en carbone en cours de
dégradation (ratio C/N élevé) ;

- dans les microagrégats, en revanche, le niveauédeadation est plus faible, la
matiere organique n’évolue plus (ratio C/N bas).
On observe donc une dualité de la matiére organicplgérente avec nos résultats : le cuivre
semble présent dans les microagrégats, moins #ulessdié a de la matiere organique qui
évolue peu, tandis que la mobilisation de Zn e{&dventuellement leur transfert) est liée a
la dissolution de la matiere organique jeune, neofakides fulviques, polluants organiques
hydrophobes...).

Les concentrations en bactéries, enfin, sont siredan début d’expérience quelles que
soient la vitesse d’alimentation et la teneur anigdiale du milieu.
Méme a forte intensité, les bactéries mobiles, centes autres colloides fins, ne sont pas
soumises au cisaillement hydrodynamique subi parplarticules plus grossieres a forte
intensité de pluie. Elles semblent protégées oaclaftes plus fortement, suggérant une
localisation et des facteurs de rétention et de ilisabon différents, propres a leur
métabolisme, peut-étre a leur développement souefde biofilms.
De plus, la mobilisation des bactéries est ainsitix@ment corrélée a celle du Cu : ils sont
(in)sensibles aux mémes conditions chimiques etduyhamiques, et leur libération ne
dépend que du temps d'infiltration et de la progi@s de la solution de sol. D’autre part, les
cellules mobiles ne sont pas retenues a l'interéiceau, mais plutdt sur les surfaces solides.
Les bactéries sont ici de petite taille, donc paent étre impliquées dans le transfert du
cuivre. Leur transfert concomitant pourrait égaletng’expliquer par une localisation
similaire a celle du cuivre, dans les petits agiedees par les EPS bactériens.
Puisque les bactéries sont mobilisées pendant fautturée des événements, elles sont
proportionnellement plus mobiles par rapport adereke la matiere organique. Les pluies
longues sont susceptibles d’induire I'élution deamfités importantes de bactéries (ce qui
avait déja été rapporté par Jacobseal.[1997] et Rousseaet al. [2004] pour des colloides
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minéraux). Certaines sont susceptibles d’étre pgthes [Chebbet al. 1995, Bedellet al.
2004], donc leur mobilité sur le long terme peugrades problemes sanitaires.

Notons enfin que pendant les expériences, les fiieetge multiplient, elles sont actives. La
respiration bactérienne est en particulier susibleptie déplacer les équilibres de dissolution
des carbonates et d’influencer le pH de la soluti@sol.

Dans les deux bassins étudiés, les liaisons img@digilans la rétention des métaux et
la libération des éléments présentent des carsibtgres similaires. Les phases porteuses de
métaux ne dépendent donc pas des caractéristiqopsep au bassin versant, mais sont
spécifigues du meétal et du milieu récepteur dorit aérivé les horizons de surface des
bassins. Ces derniers présentent une signaturmerstaroutiere commune.

Les horizons se distinguent en revanche quantpxdjportion de métaux mobilisables : les
teneurs totales dans les matériaux et la connaissda leur mode de libération ne suffisent
pas a présager des quantités mobilisables. Cetgesrigue les métaux puissent étre retenus
plus ou moins fortement par les différents solsuléace.

Certaines caractéristiques chimiques propres audgpbassin versant drainé peuvent de plus
influencer le comportement hydrodynamique du sel, que la formation de chemins
préférentiels et les conditions d’oxygénation dlieni En particulier, 'hydrophobie des sols,
qui dépend fortement de I'état initial du matérigngut gouverner le transfert de fagon
prédominante par rapport aux forces gravitairegjuianfluence les temps et les surfaces de
contact pendant les phases d'infiltration.

Les quantités de métaux, bactéries et COT pottarieht élués par la couche de
surface des bassins d’infiltration sont importantéapproche en Petites Colonnes ne prend
cependant pas en compte le role épurateur du ssijaoent, et chacune des expériences a été
conduite avec un nouvel échantillon. C’est pourdesi expériences en Grandes Colonnes
mettent en ceuvre les deux Horizons, pollué et saperposés.
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D-3 Etude du systeme {Horizon A, Horizon B} en Gran des
Colonnes

D-3-1 Rappel des conditions expérimentales et conditions
initiales

Un cycle d’alternance d’événements pluvieux, sépaar des temps de séchage, a été
simulé dans trois Grandes Colonnes (Colonne 1,rdel@, Colonne 3) mises en ceuvre dans
les mémes conditions (triplicat) : une couche @endde I'Horizon Ayr (que I'on notera plus
simplement « Horizon A » dans ce chapitre) surrfB&le I'Horizon B.

Les colonnes sont alimentées par le haut, de fagatogéene sur toute la surface, avec
une solution de NaBr TOM. On simule successivement trois types d’événésngliuvieux :
Pluie Normale, Pluie d’Automne et Pluie d’Orage,ndéme hauteur totale et de méme durée
gue pour les Petites Colonnes :

PN-> PA-> PO-> PN BIS> PA BIS> PO BIS> PN TER-> PN QUATER

Une colonne est régulierement sacrifiée pour évdlégolution des caractéristiques

chimiques du sol (Figure C-20).

Les conditions initiales sont similaires d'une cole a l'autre. Les caractéristiques
physigues moyennes sont présentées dans le Tdbi2aypour chaque horizon :

Tableau D-23 : Caractéristiques physiques moyennekes Horizons dans les Grandes Colonnes
(écart-types entre parenthéses)

. Densité apparente séche Volume de pores Vp
3
Horizon || Volume (cm”) initiale (g.cm™) %) (cm?)
Apir 1478 0,69+ 0,00) 69,1(+0,0) 1021(+0)
B 10 597 1,88+0,01) %’ 29,2(+0,5) 3099(+49)

Le volume poral total moyenpy\est donc égal a 4,12 litres, soit 34,12% du voltwte.

Le teneur volumique en eau de I'Horizon A est d& d@rf.cmi® (30,8 % + 0,3%) : la
moitié du volume poral est initialement occupéelpgrhase liquide.
Les mesures de teneur volumique en eau par lees@@616 montrent que, dans I'Horizon
B (sableux), le bas de la colonne est initialenpdud humide (Figure D-54) :

2" Pour les expériences réalisées par Février [208ijquées plus haut, avec I'Horizon B seul, lessiiés
séches variaient de 1,75 a 1,82 g°cm
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Figure D-54 : Distribution de la teneur volumique @ eau dans la colonne, a I'état initial (Colonne 2)

Par conséquent, la valeur absolue de la succiomdare long du profil : elle est plus
forte prés de l'interface entre les deux Horizoos.succion vaut initialement -31 hPa au
niveau de la sonde insérée & 6,5 cm de profon@lea0(11 cni.cm®), -21 hPa au niveau de
la sonde située & 14,5 cm de profond®ur 0,13 cmi.cm®) et -9 hPa dans la sonde la plus
basse, & 29,5 cm de profondeir(0,21-0,22 cricni®).

En effet, avant d’ajouter I'Horizon A, pendant lemplissage des colonnes avec
I'Horizon B, celles-ci ont été graduellement saésréen NaBr 18 M, pour permettre un
remplissage homogéne. Les conditions libres deiesofsans exercer de succion
supplémentaire), nécessaires pour la récupéraggncdlloides et pour éviter de forcer le
systéme, occasionnent une accumulation de soldaos le bas de la colonne, en amont du
systeme de récupération. Par conséquent, a liétetl,i les deux-tiers du volume poral sont
remplis par la phase liquide a 29,5 cm de profondeu
Jacobseret al. [1997] ont utilisé un montage expérimental simdaiet considérent les
conditions de drainage libre comme des conditianslinites réalistes, représentatives d’'un
drainage par les macropores dans un sol naturelesaffluents percolent sous l'effet de la
pression : il N’y a pas besoin que tout le basadeolonne soit saturé pour que les effluents
parviennent en bas de la colonne.

Jianget al. [2005], dont les colonnes sont équipées de tergi@s, constatent cependant
également une accumulation d’eau dans le bas dansobnditions non-saturées en eau. lls
considérent par conséquent le systeme de récupéds effluents comme équivalent a une
nappe phréatique.

A l'état initial comme entre chaque phase d’inéitton, on considére que la colonne est a
capacité au champ, dans la mesure ou le flux doestrpratiquement rifi[Musy et Soutter
1991]. Cette définition qualitative est préféralane quantification des tensions qui régnent
dans le sol, inhérente & chaque type dé°sélle inclut pour nous le fait que I'eau est
distribuée de fagon hétérogéne, verticalementndelprofil du sol.

8 Les mesures des sondes CS616 montrent en effattgeideux infiltrations, les teneurs en eau otereps de
se stabiliser, méme avec le temps de séchage mm{@gours).

29 Aiinsi, la capacité au champ est définie commetension de 3,3 hPa par Pardinial [1996] dans le cadre de
leur étude, alors que McGechan [2002] stipule ¢pi'ehut généralement 0,5 hPa.
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De l'air reste par conséquent occlus dans la c@pan particulier au-dessus de cette
frange d’eau, et est également transféré lors Hasgs d'infiltration : alors que les sondes
CS616 placées en haut de la colonne (a 6,5 etcid,Ble profondeur) n’enregistrent que
'augmentation de la teneur volumique en eau lorpassage de la solution d’alimentation, la
sonde placée dans le bas de la colonne (a 29,%qgmofondeur) témoigne du passage d’air
poussé avant l'arrivée de la solution (Figure D-55)

PN Col2
0,26
I/N_‘
g 022 ~—
5 —~ A
o~ 0,18 - 6,5cm
S £
g 2 \ 145cm
2 E 0,14 — —29,5cm
c X
5
) 0,1
: X
'_
0,06 . . . .
0 10 20 30 40 50
Temps (min)

Figure D-55 : Mesures de teneurs volumiques en eaw début de la simulation de la premiére pluie (PN)
a 6,5, 14,5 et 29,5 cm de profondeur (Colonne 2)

In situ, Florian Malard (Université Lyon I, HBES, labora#opartenaire au sein de 'OTHU) a
d’ailleurs enregistré une oxygénation de la nappedpnt les événements pluvieux. Les
Grandes Colonnes semblent donc représentativeamedle réduite, de la zone non-saturée
des bassins et de la nappe phréatigue sous-jac€atite configuration influence le
fonctionnement hydrodynamique et les conditiong@iton des colonnes.

D-3-2 Fonctionnement hydrodynamique des colonnes

Note : L'origine des temps est considérée commet ééamoment ou I'eau passe, simultanément, dantules
de la plaque destinée a répartir I'alimentationteute la surface de I'Horizon A.

D-3-2-1 Conditions de colmatage

La lame d’eau s’est développée de facon beaucawprpbdérée a la surface du sol
que pendant les expériences en Petites Colonngstéisence de I'Horizon B sous-jacent, a
perméabilité plus élevée, favorise donc I'infilicat.

Pour les simulations de Pluies Normales ou de ®ldidutomne, la hauteur de la
lame d’eau ne dépasse pas 5,3 cm (Tableau D-24).

Pour les simulations des Pluies d’Orage, en revgniehlame d’eau se forme dés le
début de l'alimentation, et croit continuellemepbur I'expérience PO, la lame d’eau atteint
la méme hauteur que pendant la simulation de Pl@eage avec le sol du Bassin Routier
pour les Petites Colonnes (on ne peut pas compaet les expériences réalisées avec
I'Horizon ADJjR car celui-ci s’était déstabilisé)uR pendant I'expérience PO BIS, la hauteur
maximale est moins importante.
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Tableau D-24 : Hauteurs maximales des lames d’eau

Hmax (CM)
Col 1 1
PN Col 2 3,3
Col 3 5,3
Col 1 4.8
PA Col 2 3,2
Col 3 4
Col 1 160
PO Col 2 150
Col 3 146
Col 1 1,1
PN BIS Col 2 ~
Col 3 =
Col1l =
PA BIS Col 2 ~
Col 1 105
PO BIS Col 2 92,6
PN TER Col 1 ~0
PN QUATER Col1 ~0

La croissance de la lame d’'eau peut étre appropgheeine fonction quadratique (avec t le
temps en min) :

Pour PO : H=-0,050t2+20,9t+5,1 (R2=0,9998

Pour PO BIS : H=-0,047 2+ 14,9t + 13,3 £0,9994)
Le drainage commence dés que I'alimentation eétéer(t > 100 min). Un terme ehdst
ajouté pour approcher le drainage, pour mieux sgpri@r la fin du drainage. La décroissance
de la lame d’eau est donnée par :

Pour PO : H =-6.10 + 0,06 t2 - 23,5 t + 3375 (R2 = 0,9998)

Pour PO BIS : H=-3.10t + 0,19 t2 - 46,3 t + 4075 (R2 = 0,9999)

D-3-2-2 Temps de transfert et évolution physique des coloms au fil des
infiltrations

A intensités modérées (Pluies Normales et Pluigsitdmne), les temps de transfert

sont relativement similaires : 10 minutes envir@paent l'instant ol on commence a
alimenter les colonnes et le temps auquel on delles premiers effluents (Tableau D-25).
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Tableau D-25 : « Temps de percée »

Colonne 1| Colonne Z Colonne 3

PN 11" 20 11" 00 10" 22'
PA 8" 15' 11" 00 11" 45'
PO 1" 00 2" 56' 1" 44
PN BIS 8" 30 8" 25' 8" 15'
PA BIS 12" 45 12" 30 -
PO BIS 1" 05 1" 45' -
PN TER 8" 00 - -

PN QUATER 10" 00 - -

Avant la percée de la premiére goutte a proprermarier, quelques millilitres de solution
sortent de la colonne, poussés par le front d’air.

Pour les Pluies d’Orage (PO et PO BIS), le temppateée est compris entre 1 et 3 min
seulement, mais les débits en sortie sont tres.|€@mn a donc probablement pris en compte
des gouttes d’eau chassées et non l'arrivée daludian d’alimentation en bas de la colonne,
mais il n’était pas possible de différencier lesxdeOn observe d’ailleurs beaucoup de bulles
d’air en sortie de colonne, qui disparaissent ap@aminutes d’écoulement au maximum.
Pendant les Pluies d’Orage, au vu des débits caliation, le sol devrait pourtant étre saturé
6 minutes aprés le début de I'alimentation si ausfflment n’est récupéré jusque la (Tableau
D-26) :

Tableau D-26 : Temps théorique de remplissage du kone poral de la colonne en conditions saturées
(en minutes)

Type d’événement simule¢ Débit d’alimentatiorl Temps deemplissage d’'un Vp
Pluie Normale 86 ml.min" 48"
Pluie d’Automne 62 ml.min" 66"
Pluie d’Orage 686 ml.min" 6"

Les Pluies d'Orage se caractérisent donc dans Cegprémiéres minutes (au moins)
d’écoulement par un régime transitoire, pendanudedes effluents récupérés en bas de
colonne ne sont pas seulement issus de 'alimentathais aussi en partie de I'eau stagnante
en bas de la colonne, poussée par l'air occlusremasous la pression de la progression de la
solution d’alimentation.

De plus, de I'air chassé est détecté par les sgpldesées en bas de I'Horizon B, pour toutes
les expériences : bien que ce soit moins visible dans les conditions extrémes obtenues
pendant les Pluies d’Orage, les premiers effluealigctés pendant les simulations de pluies
d’intensités moindres (Pluies Normales et Pluiesuttbmne) sont probablement également
dilués par la solution présente dans le bas deltmoe et chassée par l'air. Les « temps de
percée » indiqués dans le Tableau D-25 ne sont doiredicatifs, et ne représentent pas le
temps de transfert réel de la solution, mais soalhg le régime hydrodynamique extréme des
Pluies d’'Orage.
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Les sondes CS616 et les tensiometres, placés s grofondeurs difféerentes dans
I'Horizon B, nous renseignent sur le passage dril&l'intérieur du milieu poreux. La teneur
volumique en eau et la succion du sol sont mesuéés cm, 14,5 cm et 19,5 cm de
profondeur (soit 1,5, 9,5 et 24,5 cm en-dessoudHideizon A), toutes les 30 secondes. Les
tensiométres présentent un temps de réponse lagréreur grande sensibilité ; on utilise
donc les variations indiquées par les sondes CS616.

Le signal de la sonde placée le plus profondémans de sol est brouillé en début
d’élution par le passage de I'air occlus. On évalaac seulement le temps que les effluents
mettent :

- pour atteindre la premiere sonde CS616, placéé arb,de profondeur (donc juste
en dessous de I'Horizon A) ;
- puis pour parvenir a la seconde sonde, placée @usrbas de I'Horizon B.
L’estimation de ces temps de traversée est indidaas le Tableau D-27.

Tableau D-27 : Temps de traversée de la solutionalimentation & travers
I'Horizon A et au début de I'Horizon B

Traversée de la surface deg| Traversée de lére ala 2¢e
I'Horizon A a la 1lére sonde sonde dans I'Horizon B

PN > 4" 2-3"

PA 2" 2-3"

PO <1" 1"

PN BIS <1" 2-4"

PA BIS 1" 3"

PO BIS <1" 1"

PN TER <1" 2"

PN QUATER <1" 3"

Ces mesures montrent tout d’abord que, lors dasipres expériences, la traversée de
I'Horizon A demande plus de temps que pour I'HoniZ. En effet, pendant PN, la solution
d’alimentation a besoin de 4 minutes pour travesem d’Horizon A, contre 2 a 3 minutes
seulement pour 8 cm d’Horizon B. L’horizon de sugapar ses propriétés structurales,
texturales et par son hydrophobie, limite doncrémdfert, tandis que I'Horizon B (sableux,
drainant) présente une conductivité hydrauliques levée. C'est également ce qui a été
établiin situ[Dechesnet al. 2004b, Lassabatest al.2007].

De plus, la capacité d’infiltration de I'Horizon Augmente au fil des expériences.
Tout d’abord, la solution d’alimentation traverdddrizon A en 4 minutes au moins pendant
PN, puis en 2 minutes pendant PA, puis en 1 miautenaximum pendant les expériences
ultérieures. De méme, le Tableau D-24 indique un@ndition de la lame d’eau : pour les
intensités modérées (Pluies Normales et PluiestdiAne), il n'y a presque plus de lame
d'’eau apres la troisieme expérience ; pour leseBlal'Orage, la lame d’eau est moins
importante pendant PO BIS que pendant PO. De migsegbits de sortie des effluents sont
plus importants pendant PO BIS que pendant PO, &aardébit d’alimentation (Figure D-
56).
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Figure D-56 : Comparaison des débits en sortie da [Colonne 1, pendant PO et PO BIS

En effet :

1. Il est possible que les cycles alterent les congpds@rophobes de la matiére
organique, donc diminuent I’nydrophobie de I'HonzA [Buczkoet al. 2006] ;

2. Cet horizon peut se structurer au fur et a mesugagsage de la solution, sous l'effet
de la pression de I'eau. On avait montré avecxpgnences en Petites Colonnes que
la structuration pendant les phases d'infiltraté&ait importante pour I'Horizon A :
elle générait I'effondrement du sol pendant la $ation de la Pluie d’Orage.

Ritsema et Dekker [2000] ont obtenu une illustmatigpar modélisation de leurs
expériences, des flux qui sont occasionnés damaatériau hydrophobe superposé a une
couche plus drainante (alimentation par le haugcadles conditions aux limites de
drainage libre en sortie) (Figure D-57)
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Figure D-57 : Progression de I'eau (a) et des soés (b) dans un sol constitué d’une couche de suréac
hydrophobe et d'une couche sous-jacente drainant®[tsema et Dekker 2000]
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La solution progresse lentement dans la coucheisupeé selon des flux préférentiels, puis
lorsque I'eau parvient a l'interface entre les deauches, elle est rapidement drainée vers
les couches plus profondes, selon un front uniforde plus, la répartition et le flux des
teneurs en soluté, également obtenus numériquerdiigrent de ceux du passage de
'eau: en effet, le soluté est transféré préféedietment en-dessous des passages
préférentiels, alors que les liquides se réparitssriformément a une cote donnée. Cette
particularité illustre le réle de I'interface enfies deux couches de sol de caractéristiques
hydrauliques différentes, sur le transfert destsslu

Enfin, du fait de I'nydrophobie, la teneur en eauces chemins reste plus élevée que dans
le reste du sol, donc les chemins préférentieldlysent aux mémes endroits d’'un
événement pluvieux a I'autre, méme aprés un te@pemlongé.

3. Les cycles de séchage/humidification augmentenpdeosité par la formation de
fissures a la surface du sol [Pardeti al. 1996]. Des fissures sont effectivement
observées lorsque les colonnes ont été sacrifiégaré D-58).

- - —
P F

Figure D-58 : Fissuration de I'horizon de surface aus l'influence des alternances d’événements pluvig
(Colonne 2, lors de son sacrifice)

L'Horizon A évolue donc au fil des infiltrations.ek temps estimés a partir des
mesures des sondes CS616 et des tensiométresmmetteat en revanche pas de conclure sur
une éventuelle structuration de I'Horizon B. Le psnde traversée en haut de I'Horizon B
semble ne dépendre que du débit d’alimentatiortralesfert dans I'Horizon B est 2 a 4 fois
plus rapide pendant les Pluies d’Orage que peridarluies de débits d’alimentation plus
lents (Tableau D-27).
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D-3-2-3 Cas des Pluies Normales et des Pluies d’Automne

Pendant les simulations des Pluies Normales etRiigies d’Automne, de débits
d’alimentation similaires, I'eau ne s’accumule agnificativement a la surface du sol : en
présence de I'Horizon B, linfiltrabilité de I'haon de surface est supérieure au débit
d’alimentation (respectivement 86 et 62 ml.Hin
Les Petites Colonnes avaient montré que rapidertidotjzon A était en conditions proches
de la saturation en eau, et que la quantité d’emakée dans le sol n'augmentait plus (méme
sous la pression gravitaire d'une lame d’eau). Benm I'Horizon B stocke peu d’eau : il est
drainant, et infiltre rapidement les volumes issleslI’Horizon A. Le poids d’eau dans la
colonne se stabilise donc dés que les premiergeets parviennent en bas de la colonne.
Aucune lame d’eau conséquente et durable ne sdéopgamt a la surface du sol, et I'eau ne
s’'accumulant pas massivement dans la porosité fuesodébits en sortie de colonne se
stabilisent autour des valeurs des débits d’aliatent.

Enfin, dés que l'alimentation est arrétée, la cogee vidange.

Un régime permanent est donc atteint rapidemeat gobint de vue hydrodynamique,
comme illustré par la Figure D-59 pour les Pluiegiales et par la Figure D-60 pour les
Pluies d’Automne :
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Figure D-59 : Evolution du poids d’eau dans la colmne (a) et du débit de sortie des effluents (b) pdant
les simulations de Pluies Normales (Colonne 1)
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Figure D-60 : Evolution du poids d’eau dans la colene (a) et du débit de sortie des effluents (b) pdant
les simulations de Pluies d’Automne (Colonne 1)

On observe peu dévolution du régime hydraulique caurs des expériences et d'une
expérience a l'autre. Les conditions de non-sadturagn eau sont vérifiees a I'échelle de la
colonne : environ 1 litre d’eau est contenu dansoleen régime permanent, tout au long du
cycle d’alternances.

Les mesures réalisées par les sondes CS 616 tenEemetres montrent également
que le sol n'est pas saturé en eau, aux trois amesidérées (le volume poral représente
environ 0,3 cicm®), et que les teneurs en eau et les succions daws $ont similaires pour
les Pluies Normales et les Pluies d’Automne (Fid+@l).

On observe de plus que pendant ces expériences)dar en eau dans le fond de la colonne
varie peu par rapport a la teneur en eau initi@edis que les sondes placées plus haut
enregistrent une augmentation de la teneur enged@uatteint des valeurs élevées. Pendant les
phases d’infiltration, la distribution de I'eau dda colonne s’inverse donc par rapport a I'état
initial : 'eau est plus abondante en haut de lmrmmoe que dans le bas. L'air poussé par les
pressions engendrées par le passage de I'eauressdsceptible de chasser I'eau occluse en
bas de colonne.

La Figure D-61 illustre ceci pour les deux prensesggperiences simulées (PN et PA) pour la
Colonne 1. L’ensemble des mesures pour les tréisnes est présenté dans I’Annexe V.
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Figure D-61 : Répartition de I'eau dans I'Horizon Bpendant les Pluies Normales et d’Automne :
mesures de tension (a) et de teneur volumique enuegb) a trois profondeurs (PN et PA, Colonne 1)
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D-3-2-4 Cas des Pluies d'Orages

Par opposition aux Pluies Normales et aux Pluigsutdmne, les simulations de
Pluies d’Orage (PO et PO BIS) se caractérisentgg@armation d’une lame d’eau deés le début
de lalimentation, qui persiste pendant toute larédu des simulations. Le régime
hydrodynamique est régulé par la croissance etdeotssance de cette lame d’eau, soit par le
potentiel gravitationnel. En effet :

- le débit de sortie augmente et la quantité totaawdans la colonne diminue jusqu’a
ce que l'on arréte I'alimentation, c’est-a-direttgne la charge due a la lame d’eau croit ;

- puis lorsque I'on coupe l'alimentation (t = 100 ifa lame d’eau décroit, donc la
charge aussi, et I'on observe conjointement unéndition des débits et une augmentation de
la quantité d’eau dans la colonne ;

- enfin, lorsque la lame d’eau disparait, la quardigau dans la colonne décroit tres
rapidement, et les débits deviennent trés faidl#sorizon Apjr possede une importante
capacité de rétention de I'eau ; I'Horizon B estcamtraire trés drainant et se vidange. Le
dernier front d’eau traverse donc rapidement Idilpte la colonne.

La Figure D-62 montre le lien existant entre I'axta@n de la hauteur de la lame d’eau
et le réegime hydrodynamique, dans la colonne sbetie du systeme.

2

a)

1,5 |
|
| —— Hauteur de la
1 .
/ \ lame d'eau
0,5

|
1
1
|
I
0 190 200 300
1
1
|
|
1
|
I

H (m)

400

15

b)

a

Peau (kg)

A
A A .
s A}A@ﬂ“‘““‘*‘“‘““ J 1 Eau dans la
. . ‘ colonne
0,5 A A
A A

A LN
A A‘A

I
1@0 200 300 400 A
-0,5 1
|
|
|
500 i
4 <)
T 400 .
c 4 I A
= A
E 3004 I 4 Débitde
= A 1 a .
< 200 4 A R sortie
n A |
(o4 A 1 La,
100 1 ! fa o,
014 } : : —A
0 100 200 300 400

Temps (min)

Figure D-62 : Caractéristiques de Pluies d'Orage évolution de la lame d'eau (a), de la masse d'eaams
la colonne (b) et du débit de sortie (c) (PO, Colare 1)
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Les sondes placées a lintérieur du sol confirméhypothése d'une régulation du
mouvement de I'eau par la seule variation de lachaude la lame d’eau (Figure D-63).
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Figure D-63 : Répartition de I'eau dans I'Horizon Bpendant les Pluies d’Orage : mesures de tension) (@t
de teneur volumique en eau (b) a trois profondeuréPO, Colonne 1)

Le tensiometre placé le plus bas, a 29,5 cm deopdafur, enregistre une diminution de la
succion plus importante que pendant les Pluies Bi@smou les Pluies d’Automne (cf Figures
D-61 et D-63, et Annexe VI). Mais c’est sans commuamesure avec les tensiometres insérés
plus haut, a 6,5 et 14,5 cm de profondeur, quigsirent des pressions positives, hors de leur
gamme d’étalonnage (le premier tensiometre « déerac» d’ailleurs aprés cette expérience).
La pression croit fortement tant que la lame d'aagmente, puis décroit des que I'on arréte
I'alimentation jusqu’a disparition de la lame d’eau

La pression enregistrée par les tensiometres leraque lame d’eau se développe ne
correspond pas a la seule succion du sol, maishdaye hydraulique totale H (8§ B-1-2-1),
résultante de la succiop (négative) et de la pression gravitaire z (posjtinduite par la
lame d’eau. Pendant les Pluies d'Orage, le potemtariciel est donc petit par rapport au
potentiel gravitaire, dans la partie supérieuréadmlonne.

Pendant cette expérience (PO), dans la Colonne tenkiometre situé juste en-dessous de
I’'horizon de surface mesure une pression (positivéximale de 130 hPa, soit I'équivalent de
130 cm d’eau. De méme, pendant PO BIS, le tensienpdicé a la méme hauteur dans la
Colonne 2 enregistre une pression maximale de @0 do# I'équivalent de 90 cm d’eau. Ces
valeurs sont |égerement inférieures a la hautewimade des lames d'eau développées
pendant ces expériences (respectivement 160 etci)5Tableau D-24). Aux forces de
succion (négatives) pres, cela signifie qu'il yeumle pertes de charge dues a la traversée de
I'Horizon A, confirmant que cet horizon est proalela saturation en eau.

Les sondes CS616 montrent en outre que I'eau sithdiee de facon homogene le
long du profil de la colonne en début d'infiltratioa des teneurs en eau proches de I'état
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initial en bas de colonne. Puis la teneur volumigneeau augmente dans la partie supérieure
de la colonne (6,5 cm de profondeur, en-dessouli$idezon A) tandis qu’elle diminue dans

le bas de la colonne. Plus clairement encore qodagme les simulations des Pluies Normales

et des Pluies d’Automne, la répartition de 'eangdbe sol est donc inversée par rapport a la
distribution initiale a capacité au champ.

Le sol n'est donc effectivement pas saturé : lantjtgad’eau dans la colonne a chaque

cote (6,5, 14,5 et 29,5 cm de profondeur) estierfiée au volume poral (0,3 érani®). Mais
pour les Pluies d’Orage, le poids d’eau dans larow¢, calculé par différence entre le poids
total et le poids de la lame d’eau, présente désursaminimales peu réalistes. En effet, les
sondes CS 616 montrent que la teneur en eau aelpagiondeur (6,5, 14,5 et 29,5 cm) est
plus élevée pendant les Pluies d’Orage que penemmtiuies d’'intensité moindre. La teneur
en eau globale, a I'échelle de la colonne, et paiséquent le poids d’eau dans la colonne
devraient étre plus élevés.
On mesure pourtant, pendant I'expérience PO, urssenainimale de 200 mg d’eau dans la
colonne, lorsque la lame d’eau est maximale. Qetaat est probablement di au manque de
sensibilité (lorsque la lame d’eau est élevéechdsuls de poids d’eau dans la colonne, par
différence de masse, sont d’autant moins précightéellement a une déviation des balances.
Dailleurs, pendant I'expérience PO BIS, le poidsadl dans la colonne varie entre 1 et 1,3
kg, ce qui est beaucoup plus cohérent.

Les débits en sortie de colonne sont jusqu’a 7dorieurs a ceux des petites Pluies.
De plus, la quantité d’air chassé dans le bas deltnne avant le passage de la solution est
plus importante pendant les Pluies d’Orage : I'éénagion augmente donc avec le débit de
'eau dans la colonne. Les forces élevées indpiéeda pression gravitaire de la lame d’eau
occasionnent donc le transfert rapide des liquédete I'air. Ceci peut accélérer I'évolution de
la structure du sol et du régime hydraulique quilécoule, observée au fil des infiltrations.

D-3-2-5 Courbesy=f(0)

Les courbes caractéristiques de succion en fondeia teneur en eau refletent les
conditions hydrauliques du transfert de I'eau d&fsrizon B. La Figure D-64 représente la
courbe de passage obtenue pendant la premiere(PNjjepour le couple de sondes placées a
6,5 cm de profondeur.
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Figure D-64 : Courbey = f(0) obtenue pour PN, pour les sondes placées a 6,5 denprofondeur (Col 1)
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On observe une hystérésis : les succions sont nerges pendant l'infiltration que pendant
le drainage. La courbe de drainage est horizontalgjrmant que I’'Horizon B est drainant.

Les courbes obtenues pour le tensiometre situétacid de profondeur, et pendant les Pluies
d’Automne, dont on a déja évoqué les similitudest présentées dans I'’Annexe VII.

Les sondes situées dans le bas de la colonneyamchee, montrent des variations importantes
de succion et de teneurs en eau. Le signal estillérq&igure D-65), témoignant de
I'hétérogénéité temporelle et/ou spatiale du passieg’eau.
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Figure D-65 : Courbewy = f(0) obtenue pour PN, pour les sondes placées a 295 de profondeur (Col 1)

Pour les Pluies d’Orage, on n’obtient pas a unebmuoaractéristique classique, car la
tension enregistrée est principalement due a Iasfme gravitaire : les pressions sont
positives, et varient sur une large gamme, tandéslg teneur en eau change peu (Figure D-
66).

On observe tout d’abord 'augmentation de la tereueau en début d’élution, tandis que la
succion varie peu. Dés que la lame d’eau se fofm@ression augmente avec la charge
gravitaire (fleche). Pendant le drainage, la teresueau évolue peu, tandis que la pression

diminue avec la hauteur d’eau. Dés que cette dermisparait, le drainage de I'eau est tres
rapide.
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Figure D-66 : Courbe H = f@) obtenue pour PO, pour les sondes placées a 6,5,

14,5 et 29,5 cm de profondeur (Col 1)
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D-3-2-6 Test de Beerkan

Rappelons que le test de Beerkan a été réalista g0olonne 1 lorsque celle-ci est
sacrifiée aprés 8 infiltrations :

- a la surface de I'Horizon A (Humidité massiqueiaié Hy,; = 36,27% ; Humidité
massique finale Kr = 40,16%). L'essai a été réalisé sur une portiersa non fissuré. La
capacité d'infiltration des fissures n’a pas étalége par ailleurs ;

- alasurface de I'Horizon B (k{ = 4,92% ; H,¢ = 14,86%) ;

- a 12,5 cm de profondeur dans I'Horizon Bt 5,67%; H, ¢ = 19,86%).

L’évolution de la capacité d'infiltration de ces ti#mns est présentée sur la Figure D-67 :
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Figure D-67 : Capacité d'infiltration des horizonsdans la Colonne 1, déterminée grace au Test de Bkan
réalisé (a) sur la surface de I'Horizon A et (b) sula surface de I'Horizon B (a 0 et 12,5 cm de prafndeur)

Ces profils de courbes sont similaires a ceux alsqrar Lassabateet al. [2007],
avec des tests de Beerkan réalisésitu sur le bassin d'infiltration de Cheviré (Nantes).

Pour le sol situé 12,5 cm en-dessous de la sudac&Horizon B, la courbe est
concave puis devient rapidement linéaire : tandiawjdébut de I'essai les forces capillaires
gouvernent l'infiltration, les forces gravitaireguilennent petit a petit prépondérantes. On
atteint alors un régime permanent, gouverné parfdeses gravitaires, selon la seule
dimension verticale. On peut alors considérer quepdnte de cette droite (soit le taux
d’infiltration) est une approximation de la conduité hydraulique a saturation [Smidt al.
2002in Lassabateéret al. 2007], soit environ 1,24 cm.minsoit encore 2,07.10m.s*. Cela
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correspond a la conductivité hydraulique d’'un deamoyen », d’apres la classification
proposée par le Tableau B-1.

En revanche, la courbe obtenue a partir de laceida ’'Horizon B ne reste pas linéaire, mais
devient Iégérement convexe : le sol infiltre miewxfur et a mesure de son humidification. La
légere hydrophobie initiale peut étre due a la ématiorganique, méme si celle-ci n’est
présente qu’en faible quantité dans un sol de texdrossiere [Liu et Lee 2006]. Les Iégeres
différences d’humidité initiale peuvent favorisatte hydrophobie, la fraction d’eau mobile
et les forces de succion initiales, et conditiorlegpassage ultérieur de I'eau, comme cela a
été établi pour I'Horizon de surface par les ex@@res en Petites Colonnes. L’'Horizon B est
alors moins humide en surface qu’en profondeurfinlde I'essai.

De facon peut-étre plus prépondérante, 'augmenmtale la pente de la courbe pour I'essai
réalisé a la surface de I'Horizon B par rapporieadai réalisé en profondeur peut également
étre due a des chemins préférentiels qui se sertoemés prés de linterface entre les
Horizons Ayr et B, augmentant la conductivité hydraulique erfiese, comme illustré par les
résultats de Ritsema et Dekker [2000] (Figure D-58)

La courbe obtenue a partir de I'Horizon de surf#ggr est concave: le taux
d’infiltration diminue avec le temps. Il est podsilgueles forces capillaires continuent a
participer a I'écoulement, qui n'est alors pas mest gravitaire, et entrainent une
progression plus lente de I'eau [Smithal. 2002in Lassabatéret al. 2007].

Par conséquent, on ne peut pas en déduire direatelaeconductivité hydraulique a
saturation. Par exemple, aprés 20 minutes deltst; s'écoule & raison de 0,21 cm.thin
soit 3,5.10m.s* ; aprés 48 minutes, on obtient 0,13 cm:mispit 2,17.15 m.s™.

Ces valeurs sont du méme ordre de grandeur quétdsses d’infiltration mesurées pendant
les expériences en Petites Colonnes (Figure DEI@s sont, comme on I'a dit, supérieures a
ce qui est rencontré généralement dans les sdads Filkes correspondent également aux
vitesses infiltrées en Grandes Colonnes pendar®llges Normales, par exemple (environ
5.10° m.sY).

La capacité d’infiltration de I'Horizon de surfadejr évaluée par le test de Beerkan est donc
environ 10 fois inférieure a celle du sol sableowssjacent (Horizon B).

Le test de Beerkan donne une estimation de la ativité@ hydraulique a saturation.
Mais en couplant diverses approches expérimenttleéss données issues de la bibliographie,
on obtient des valeurs des conductivités hydraaBga saturation qui varient de plusieurs
ordres de grandeur [Goutalaatlal. 2006]. Elles dépendent de plus de I'humidité ahétidu
sol, tout particulierement pour les sols hydroplsplogii présentent une forte hystérésis dans
la courbe de conductivité du sol, car ce sont desdifférents qui sont remplis pendant
I'humidification et le séchage [Ritsema et Dekk@0@, Bauter®t al. 2000, Lassabatésed al.
2007]. Les ordres de grandeurs déterminés past@léeBeerkan offrent cependant une bonne
approximation dans le cadre de notre étude.
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D-3-3 L’élution
D-3-3-1 Cas particulier de la premiére Pluie simulée

Le sol de I'horizon de surface a été remanié ptrer@dis en colonne. L’organisation,
la conformation du sol, les surfaces de contaateelet sol et la solution d’alimentation se
modifient donc particulierement au cours de la peeeninfiltration. Par conséquent, la
premiéere Pluie simulée (PN) se distingue des stiggpar le fait qu’elle représente le premier
passage de I'eau a travers le sol. C’est par ele gour la premiere fois, le sol se structure
dans chacune des colonnes, des chemins préfésegitigbs tassements s’opérent.

La premiére Pluie simulée se caractérise par comesdqpar une grande
reproductibilité pour les trois colonnes, témoignde conditions initiales similaires. Les
colonnes dérivent ensuite légerement les unes g@ort aux autres. En particulier, des
fissures se créent a la surface de I'Horizon A iaulds expériences : par conséquent, la
surface de contact entre le sol et la solution miri Par la suite, I'hydrophobie peut
diminuer, et la solution tend a emprunter les clmsnpréférentiels tracés par le premier
passage de la solution (§ D-3-2-2).

D’un point de vue chimique, lors du passage initial la solution pendant PN, on
mobilise des quantités plus importantes de pads;ul’éléments chimiques et de bactéries.
D’aprés les expériences en Petites Colonnes, waragrpartie du volume poral de I'horizon
de surface est sollicitéte par les phases dinfiira des que les effluents ont traversé
I'Horizon. La matiére potentiellement mobilisableaions métalliques, majeurs, matiere
organique soluble) est abondante.

Les mesures de conductivité électrique (a 25°C,u&cn), représentative de
I'ensemble des charges éluées, illustrent la sargalde PN (Figure D-68) :
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Figure D-68 : Evolution de la conductivité au coursies 8 expériences, en fonction du volume collecté

La conductivité atteint 2300 pS.cmpendant PN. Pendant les autres expériences,degipi
conductivité sont plus modérés, entre 700 et 108@m’. Aprés le pic, la conductivité est
similaire quelle que soit I'expérience considémiatour de 230 & 280 pS.¢mOn observe
donc un épuisement, une atténuation des concemsatluées a chaque passage de la
solution d’alimentation ; par la suite, le « brdé fond » est similaire, aucune différence n’est
observée.
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D-3-3-2 Evolution de la composition des effluents au courde I'élution

Note : Les anions, les cations majeurs et le carbmganique mobile sont transférés sous forme sodts »
(inférieure & 0,45 um) : que les échantillons sofiédnés ou non, les concentrations mesurées isientiques.

La Figure D-69 montre I'évolution des teneurs ereBNa (en mgl), contenus dans
la solution d’alimentation pendant cette premidree®.
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Figure D-69 : Evolution des teneurs en Na et Br, ctenus dans la solution d’alimentation,
pendant PN (Colonne 1)

On observe une légére baisse de la concentratioBrean début de PN, attribuée a des
difficultés analytiques : les chlorures, abondaptjvent masquer les ions bromures lors de
I'analyse en chromatographie ionique. De plusclEsnnes sont saturées en NaBr{1)
avant I'expérience, donc les ions” Byui sont collectés dans les premiers échantilioas
proviennent pas seulement de la solution d’alintenmta

Les courbes de concentration en Na présentent taenalure que lors des expériences en
Petites Colonnes. Le sodium est donc retenu paridldn de surface ; I'Horizon B ne retient
pas ces ions.

Les teneurs maximales en anions et cations magaunsatteintes simultanément au
maximum de conductivité pour toutes les expérienmmsmme illustré par la Figure D-70 pour
la premiere Pluie simulée (PN).

%0 0On utilisera les volumes écoulés pour permetteeaomparaison des Pluies d’Automne et des Plui@sagje,
impliquant chacun 70 litres de percolat par coloawnec les Pluies Normales (20 litres).
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Figure D-70 : Evolution de la conductivité, des teeurs en ions majeurs, en COT et en
bactéries pendant PN (Colonne 1)

Pour toutes les expériences, ces teneurs maxirsal@satteintes lorsque 2 a 3 litres de
solution seulement ont percolé, confirmant ainsi denditions de non-saturation en eau de
I'Horizon B (le volume poral représentant 4,12 L).

Février [2001] avait évalué que dans I'Horizon BxElusion anionigue concernait 8% de la
concentration en anions en conditions saturéege @ateur est donc encore plus petite en
conditions non-saturées. On n’observe par conséqasd’exclusion anionique au pas de
temps considéré : les ions autres qué &aBr peuvent étre considérés comme les traceurs de
la percée de la solution depuis I'Horizon A, tangii® N& et Br tracent la solution en entrée
du systeme.

L’allure des courbes obtenues est cohérente avecrdsultats obtenus lors des
expériences en Petites Colonnes, avec les horfrahgs seuls : les éléments libérés depuis
I’horizon pollué subissent la convection-dispersienéventuellement une dilution par I'eau
occluse en bas de la colonne.

De plus, les teneurs maximales et minimales en t@ntes pendante cette premiére
Pluie (PN) en Grandes Colonnes sont du méme oedgeahdeur que celles obtenues pendant
les expériences en Petites Colonnes (pendant DjpofPNbtenait au maximum 193 myde
Ca, et 11 mg} au minimum). Le transfert de Ca dans I'HorizonsB@iscuté au § D-3-4.

On observe des concentrations ensNi®s importantes (jusqu’a 600 my.contre 444
mg.I* au maximum pendant DjR PN), contrastant avecitdefgroportion de Cl transféré (11
mg.I* au plus, contre 24 mg.len Petites Colonnes). Il est pourtant peu probapie
I'Horizon B libére des nitrates, et les ions chleisont réputés pour leur mobilité.
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Pendant les Pluies suivantes, les concentrationBrerarient autour de celle de la
solution d’alimentation (80 mg'), et les autres éléments, y compris Na, atteigfeunt
concentration maximale en méme temps, lorsquenduiivité est maximale. La Figure D-
71 montre I'évolution de ces concentrations pen@a#nt I'axe des abscisses est tronqué pour
plus de lisibilité. L’'évolution des concentratiomour les Pluies suivantes (PO a PN
QUATER) est présentée dans I'’Annexe VIII.
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Figure D-71 : Evolution de la conductivité, des tegurs en Br et Na, en ions majeurs, en COT et en
bactéries pendant PA (Colonne 1)

On observe donc une homogéneéisation de I'élutiofil ales infiltrations, d’'un point
de vue chimiqgue comme hydrodynamique. En effetéléments progressent et se distribuent
le long du profil des colonnes, dans les macropfoemnés par le passage de la solution
d’alimentation. Lors de l'infiltration suivante, emier flux de solution collecte les éléments
restés dans la solution de sol.

La présence de la « nappe » aux conditions auxelinparticipe a ce phénomeéne : une partie
des effluents est retenue dans le bas de la colemine deux phases d'infiltration, et chassée
au début de I'expérience suivante.

Pendant les expériences PN et PA, les concentsatiaximales en COT sont atteintes
avec un léger retard par rapport aux anions ebrtatmajeurs (Figures D-70 et D-71), alors
que les expériences en Petites Colonnes ont maopieéles ions majeurs et la matiere
organique soluble étaient libérés simultanémens darsolution de sol par I'Horizon A. La
concentration maximale en COT atteinte pendanpbeence DjR PN en Petites Colonnes
était Iégérement plus élevée (59 rig.tontre 37 mgl pour I'expérience PN en Grandes
Colonnes), mais 2 fois plus de COT est mobile andfélution (2 mg:f pour I'expérience
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DjR PN en Petites Colonnes, contre 4 & 5 thgdur I'expérience PN en Grandes Colonnes).
La matiére organique est donc simplement dispetisés I'Horizon B. On ne comparera
cependant pas davantage les mesures de COT régimdeles deux séries d’expériences, car
on n’'a pas utilisé le méme appareil de mesure.

La concentration dans les effluents collectés pen@ atteint seulement 3,8710
bactéries par ml, contre 1,5%10actéries par ml dans le premier effluent collecigartir de
I'expérience DjR PN en Petites Colonnes. Les bestésont donc retardées, retenues ou
dispersées par I'Horizon B. En fin d’élution, cetliéférence s’estompe : on dénombre dans
les deux cas TMactéries par ml environ. Le transfert n’est pastkcé, contrairement a ce
qui a été trouve ailleurs [Jiamg al. 2005, Guinéet al. 2006, ...]. Les cellules sont retenues en
partie dans I'Horizon B, de fagon partiellemenéversible.

Les concentrations en bactéries, enfin, atteignégaélement tardivement leur valeur
maximale, pendant les deux premiéres expériendgarés D-70 et D-71). Par la suite, les
concentrations en bactéries dans les effluentenapeu (104 10 bactéries.mt) (Annexe
1X).

D-3-3-3 L’élution des métaux

La Figure D-72 montre I'évolution des concentrasiden pg:f) en Cu «dissous »
(mesurées dans des sous-échantillons filtrés a @db: F) et « pseudo-total » ou
« particulaire » (mesurées dans des sous-échastilion filtrés, acidifiés : NF) pendant la
premiere Pluie simulée (PN) :
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Figure D-72 : Evolution des concentrations en Cu dissous » et « pseudo-total » pendant PN (Colonng 1

Pendant PN, les concentrations en cuivre atteigieemtvaleur maximale apres 40 minutes
d’élution, contre 20 minutes pour les ions majeB,minutes pour le COT (et 70 minutes
pour les bactéries). Cet élément présente don@ger Iretard, témoignant d’'une rétention
dans I'Horizon B supérieure a celle des majeudeda matiere organique mobile.
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De méme, la comparaison des teneurs maximalestatezn Petites et en Grandes Colonnes
indique une dispersion et/ou une rétention du euilans I'Horizon B, sous forme dissoute et
particulaire (Tableau D-28) :

Tableau D-28 : Comparaison des teneurs maximales €u atteintes pendant les expériences en Petites
Colonnes (DjR PN) et en Grandes Colonnes (PN)

Concentration maximale atteinte pendant I'expériene :
DjR PN en Petites Colonnes| PN en Grandes Colonngs

Filtré (F) 75 21
Non filtré (NF) 133 25

Cu (ug.r

Entre t = 150 et t = 230 minutes d'infiltration,teneur en Cu « particulaire » chute de 15a 5
ng.I, tandis que la teneur en Cu «dissous » est imgg®arD’'un point de vue analytique,
notons que la concentration pseudo-totale en Cualess inférieure a sa concentration
dissoute. Peut-étre 'acidification n’a-t-elle pate totalement efficiente, soulignant ainsi les
difficultés analytiques de préparation des sous#tilfions. Il ne s’agit cependant pas d'un
artefact ou d’'une erreur de manipulation : les desaéalisés dans les effluents collectés a
partir des deux autres Colonnes montrent le mérmaaghéne (cf Annexe X).

Quoigu’il en soit, la fraction de Cu mobilisée sdasme colloidale ou particulaire supérieure
a 0,45 um est retenue dans le sol dans cet inem@ltemps, tandis que le cuivre lié a des
particules de plus petite taille ou dissoute nstljgas. Puis apres 230 minutes d’écoulement,
la concentration en cuivre « pseudo-totale » augengrsqu’a 20 ugl: les colloides ou
particules de taille supérieure a 0,45 um portedgsCu sont a nouveau mobiles, et
représentent la moitié du Cu total élué. Cela stggge transfert de Cu sous deux formes
distinctes, et que le transfert de la fraction laspgrossiere est soumise a un mécanisme
inhérent a sa taille, type filtration ou sédimeiotat

Pendant la premiére Pluie simulée, Zn et Cd séndistnt de tous les autres éléments
suivis par un retard important : leurs concentregio’atteignent une valeur maximale que
bien plus tard, apres 150 minutes d’écoulemenugei@p-73).
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Figure D-73 : Evolution des concentrations en Zn eEd « dissous » et « pseudo-totaux » pendant PN

Avant ce pic, 10 pg.l-1 de Zn, sous forme majamtaient « dissoute », sont détectés. Le Zn
est omniprésent dans notre environnement, y congprigboratoire : ces teneurs sont donc
tres faibles (voir par exemple les teneurs limigglementaires, dans le Tableau A-1). Les
teneurs en Cd sont quant a elles quasiment nulles.

A partir de 150 minutes d’écoulement, les concéioina en Zn et Cd « particulaires »
augmentent brusquement et de fagon simultanéejstanet les concentrations dissoutes
restent inchangées. Comme pour le Cu, on peuteonsiure a la co-existence du transfert de
Zn et Cd sous deux formes granulométriques digticindépendantes, soumises a des
conditions différentes de transfert.

Le Tableau D-29 compare les concentrations maxsnalgtenues dans les échantillons
collectés a partir de I'Horizon A seul (Petites @wules) et & partir des Grandes Colonnes :
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Tableau D-29 : Comparaison des teneurs maximales &m et en Cd atteintes pendant les expériences en
Petites Colonnes (DjR PN) et en Grandes ColonnesNP

Concentration maximale atteinte pendant I'expériene :
DjR PN en Petites Colonnes| PN en Grandes Colonngs
. Filtré (F) 360 15,6
Zn (ug.I* —
(a1 Non filre (NF) 475 67,0
) Filtré (F) 0,5 0
Cd (pg.I" —
M9-TY 1 =Jon filtre (NF) 0,98 47

Les pics de concentrations éluées sont trés inf&ri@ ceux enregistrés pour les
expériences en Petites Colonnes, jusqu’a 23 fais laofraction filtrée de Zn. Ce métal n’est
donc pas simplement dispersé dans I'Horizon B, massi retenu, sous forme « dissoute » et
« particulaire », et ce de fagon plus importante Gu.

Pour Cd, les limites analytiques ne permettentdeasonclure. Mais la Figure D-73 illustre
une forte corrélation entre ces deux métaux. Lggmences en Petites Colonnes avaient
montré leur libération conjointe depuis I'Horizon Bs sont également retenus et transférés
dans des conditions tres similaires.

On retrouve donc, comme dans le cadre des Petitdsni@®s, un transfert tres
différent de Cu d’'une part, Cd et Zn d’autre phds deux groupes de métaux sont méme en
opposition de phase: si les concentrations en urétadissous » évoluent peu, la
concentration en Cu « particulaire » chute trétefoent au moment méme ou les teneurs en
Zn et Cd augmentent, apres 150 minutes d’élutiogufes D-72 et D-73). Le fait que la
fraction de Cu supérieure a 0,45 um soit la seudargnuer évoque plus probablement une
barriere de particules.

Des particules de taille supérieure a 0,45 um slomc soumises a des mécanismes de
filtration, dépendant de la taille des particules.retard observé pour la percée du zinc et du
cadmium « particulaire » pourrait suggérer que Z&a sont liés a des particules de taille

supérieure a celles participant au transfert de diii,ne seraient donc libérées que plus
tardivement, lorsque la taille des pores augmeniis fa pression du passage de la solution.
Mais cette explication ne suffit pas a justifieréaention du Cu particulaire simultanément a

la libération des deux autres métaux. Le transfestbactéries, par exemple, n’est pas affecté
pendant ce laps de temps. Le transfert du Cu dall@st soumis a des mécanismes de
transfert et de rétention additionnels.

Les échantillons sont malheureusement trop peuertrés pour permettre une analyse par
granulométrie laser de I'évolution de la distrilbatigranulométrique des particules au cours
de I'élution. Par contre, des analyses en Microgc@pectronique a Transmission seront
réalisées sur deux échantillons collectés pentaérience PN (8§ D-3-6) :
- un échantillon collecté en début d’expérience,doesles teneurs en majeurs sont
maximales ;
- un autre collecté apres 150 minutes d’écoulemert,de la percée majeure de Cd et
Zn.
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Enfin, pour les expériences en Petites Colonnad, Isepremier échantillon collecté
comportait une part de métaux lié a des particiéetaille supérieure a 0,45 pum. Ici, pendant
la simulation de PN en Grandes Colonnes, le picacentrations en Zn et Cd est dd
essentiellement a de la matiere de taille supériaud,45 um. De méme, apres le pic, 50 a 80
% du transfert du Zn s’effectue sous forme coll@daipérieure a 0,45 um. Le cuivre, enfin,
est également transféré sous forme colloidale stodie pendant toutes les expériences
simulées. Cette particularité suggére donc unembowison de Zn, Cd et Cu avec des
colloides ou des particules présents dans I'Horzau libérés depuis I'Horizon A.

Le décalage temporel, en sortie de colonne, deeltaép de Zn et Cd issus de
I'Horizon A par rapport a celle des bactéries mfr I'hypothése d’'un transfert facilité
significatif par les cellules en début d’élutione Dnéme, concernant la part du transfert
métallique réalisée sous forme « dissoute », laauméne sont probablement pas transférés de
facon significative sous forme complexée ou préégien solution avec les ions majeurs
dissous et du COT. En revanche, les teneurs emeceivdes concentrations des bactéries
évoluent de la méme maniere au cours du tempseeldion, notable, de la période pendant
laquelle le cuivre « particulaire » semble reteamire t = 150 et t = 230 minutes d’infiltration.

Pendant les expériences suivantes, comme les ay@esmetres suivis, les
concentrations en métaux sont beaucoup plus faibéssconcentrations en Cd en particulier
se situent en-dessous des seuils de détectiop ).

D-3-3-4 Influence des alternances séchage/infiltration etilans de masse

Note : 'ensemble des courbes de conductivité,afeentrations en ions majeurs, en Br, en COT dtaetéries
sont présentées dans I’Annexe VIl pour chaque espée.

Trois jours d'interruption d’alimentation seulemesgparent les trois premiers
evenements des uns des autres. On observe uneaditbénprogressive des concentrations en
ions majeurs, COT, bactéries et métaux, commerndus-dessus pour la conductivité (Figure
D-68) : les pics de concentrations atteints dimimiygur PA par rapport a PN et pour PO par
rapport a PA, gqu'il s’agisse du COT, des ions m&gCa, NQ, Cl) ou des bactéries. On
observe également une continuité de ces concamsatlans les effluents collectés a la fin
d’'une expérience et au début de la suivante. Lidian de I'Horizon A au fil des infiltrations
et la formation de chemins préférentiels diminuestsurfaces de contact entre le sol et la
solution de sol, comme évoqué précédemment.

L’intensité de I'alimentation n’influence le tramest ni des éléments dissous (majeurs et COT)
ni des bactéries : on n'observe pas d’augmentatésnconcentrations ni de la dispersivité des
pics.

Les expériences suivantes sont espacées par demnss de séchage. La diminution de la
teneur en eau entraine donc une concentration@weséts (8 D-2-5-1) :

- les premiers effluents collectés en début d’expégesont plus concentrés que ceux
collectés a la fin de I'expérience précédente, @n@T, NQ et COT ;

- les pics de concentrations augmentent : ils sordi 4,5 fois plus élevés pour le
COT, 3 fois pour N@et Ca, et 2 fois plus pour Cl pendant PN BIS geredjant I'infiltration
précédente (PO).

Le séchage augmente la mobilité des éléments, icerédomine par rapport au phénomeéne
d’épuisement des ions et de la matiére organigiubleo
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Les concentrations en bactéries dépendent peu chag® comme illustré par la
Figure D-74 : on dénombre au maximum 2 fois plubaetéries, soit 0,3 fois plus seulement
en unités logarithmiques, pendant PN BIS par rappoPO. On n’'avait en effet observé
aucune différence entre les expériences DjR PNjRtRA en Petites Colonnes. La légere

augmentation peut étre attribuée au seul développebactérien pendant les deux semaines
de temps sec.
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Figure D-74 : Elution des bactéries (bactéries paml) pendant les expériences en Grandes Colonnes

Les expériences en Petites Colonnes avaient égalementré que la concentration des
bactéries €luées depuis I'horizon de surface nerdipt ni de la vitesse d’infiltration, ni de la
teneur en eau initiale du milieu. Ces résultats sohérents.

On observe de plus une grande homogénéité desraoatoens (Annexe 1X) et des quantités
(Figure D-75) de bactéries éluées au fil des mafilbns :
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Figure D-75 : Quantités de bactéries éluées pendaless expériences PN a PN QUATER (les écarts-types
indiqués pour les bilans de bactéries sont les sonasdes écarts-types) (Colonne 1)

1,6.10" bactéries étaient éluées pendant I'expérience E\R soit 6.18" cellules par kg de
sol sec mis en ceuvre. Pour la simulation de PN rand&s Colonnes, on récupére 3,1%.10
bactéries, soit 4.1Hbactéries par kg de sol sec. Aux apports du sa-f@xent prés, la quasi-
totalité des bactéries libérées par I'Horizon Atsdonc transférées a travers I'Horizon B, ce
qui suggere une simple dispersion des bactéries|tdorizon B.

La Figure D-76 indique la quantité de cuivre (er) potenue pour chaque expérience.
On a dissocié la part due a la fraction de cuinférieure a 0,45 um et celle supérieure a 0,45
pm.
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Figure D-76 : Quantités de Cu élué (ug) pendant lesxpériences PN a PN QUATER (Colonne 1)

Les Pluies longues (PA et PA BIS) favorisent les$fart de Cu, ce qui concorde avec ce qui
avait été établi par les expériences en Petitesnbek.
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En revanche, les Pluies d’Orage mobilisent destfgamon négligeables de cuivre, eu égard
a leur durée courte. Cela contraste avec les aésulbtenus en Petites Colonnes. Pendant ces
expériences, 30 a 40 % du cuivre collecté est fwowe supérieure a 0,45 um. Les particules
de plus grande taille sont en effet plus sensiailesforces de cisaillement hydrodynamique.
L’augmentation relative de la quantité de cuivi@ngféré est donc imputable a la fraction
particulaire de Cu.

On retrouve, comme pour les Petites Colonnes, @qudrdnsfert du Zn dépend
essentiellement des volumes écoulés : on obtientmiémes quantités de Zn pendant les
expériences PA et PO (Figure D-77).
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Figure D-77 : Quantités de Zn élué (ug) pendant lesxpériences PN a PN BIS (Colonne 1)

Le fait que, contrairement au cuivre, le transfiut Zn ne soit pas augmenté pendant les
Pluies d’Orage suggere que celui-ci est transféus sine forme granulométrique différente.
Pendant I'expérience PN BIS, le zinc particulaiee représente plus que 11% du transfert
(28% pour le Cu). Soit les particules ou colloigesteurs de Zn sont (physiquement ou
chimiquement) retenus dans I'Horizon B de fagoreasstense pour s’opposer aux forces de
cisaillement, soit le transfert soluble est prédaant.

Enfin, il y a un fort épuisement des quantités decdllecté. Contrairement au cuivre, le
séchage n’influence pas significativement la quéarde Zn transféré : la quantité de Zn élué
pendant I'expérience PN BIS est trés faible (ondtac pas mesuré les teneurs en Zn lors des
Pluies suivantes).

Par ailleurs, I'équivalent de 288 pg de Cu par &gdl sec sont élués pendant PN. Or
I'expérience DjR PN en Petites Colonnes mobiligditt ug de Cu par kg de sol sec. De
méme, 446 g de Zn par kg de sol sec sont récypgoae 960 ug par kg de sol sec en
Petites Colonnes. Il y a donc rétention des métiaums I'Horizon B.
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D-3-4 Influence du calcaire de I'Horizon B

D-3-4-1 Teneurs en calcium et pH

En milieu calcaire, le pH et la concentration eftioan dans la solution de sol sont
liés par la solubilité des carbonates de calciumgdgpend de la pression de g@cidifiant),
donc des conditions d’aération du milieu (§ B-2)2-1

La Figure D-78 montre I'évolution des teneurs eftioen (en mgt) pendant les
différentes expériences, en fonction des volumesdséINous avons choisi une représentation
logarithmique pour plus de lisibilité ; sinon, lé&c pbtenu pendant la premiere Pluie (PN)
écraserait les autres.
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Figure D-78 : Evolution des teneurs en calcium (mf) en fonction des volumes écoulés (en litres)

La concentration en calcium atteint pendant la pEegrnpluie simulée (PN) un maximum de
220 mg.l}, soit une teneur trés proche de celle contenus tapremier effluent collecté
pendant I'expérience DjR PN en Petites Colonneg (16.I).

En effet, des quantités importantes de Ca sontdldsédepuis I'Horizon A, par dissolution de
la gangue organo-minérale. Lorsqu’ils parviennamsdl’Horizon B, les effluents sont donc
saturés en Ca relativement a la solubilité de leitea(5 mmol.I* environ). Il n'y a pas de
dissolution de la calcite dans I'Horizon B, et l'itmn B ne retient pas le calcium libéré par
I'Horizon A3,

Tant que la concentration en Ca augmente, le pHndinconjointement de plusieurs
dixiemes d’'unités pH (Figure D-79).

31 e calcium est donc bien un traceur de la matibéeée dans la solution depuis I'Horizon A, papogition
aux « traceurs » Na et Br présents initialemensdiaisolution d’alimentation.
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Figure D-79 : Evolution du pH en fonction des voluras écoulés (en litres)

Puis les concentrations en calcium libéré par ligtor A diminuent, et le pH augmente,
jusqu'a 9,5 pour les Pluies d’Orage et jusqu’'a @rples Pluies d’Automne. En systeme
ouvert, les concentrations en calcium devraierdtakiliser autour de respectivement 0,01 et
0,03 mmol.I* (Figure B-11). Or on mesure jusqu'a 0,175 mrifgbdur les Pluies d’Orage et
0,25 mmol.1* pour les Pluies d’Automne.

Ces différences sont dues aux conditions d’aératiomilieu et des pressions en Cqui y
regnent. La Figure D-79 montre en effet que le pHed de la vitesse d’alimentation. Le pH
diminue au début de chaque pluie ; I'élution deiénatacide, comme la matiére organique, en
début d’élution, peut contribuer a ce phénoménes Bendant les Pluies d’intensités
modeérées, le pH augmente lentement pour atteindr® pprés 1100 minutes d’écoulement.
En revanche, pendant les simulations des Pluiesagko le pH atteint lorsque I'on coupe
I'alimentation (a t = 100 min, soit V = 30 litregh plateau de I'ordre de 9,5.

Or, pendant les simulations des Pluies d’Orage,lame d'eau s’accumule a la surface du
sol, favorisant des conditions anoxiques. La ditiamude la respiration bactérienne peut
entrainer (instantanément) une diminution de lalpcton de CQ[Sierra et Renault 1998].
Mais surtout, le passage rapide de la solutionird&itation (8§ D-3-2-2) induit une
oxygénation du sol (8§ D-3-2-2). La diminution de paession partielle de GOinduit
'augmentation du pH, limitant la dissolution deckcite.

Le pH se stabilise lorsque la lame d'eau et lesgioas qu’elle engendre commencent a
diminuer. Le systeme atteint un équilibre.

Enfin, lorsque les derniers volumes de solutioca@dent (lorsque la lame d’eau disparait,
pour les Pluies d’'Orage, et lorsque l'alimentatiest coupée, pour les autres Pluies), la
pression de C@ s’équilibre avec celle de I'atmosphére. Son audatem favorise la
diminution du pH et la dissolution de la calcite.
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D-3-4-2 Conséquences pour les métaux en fin d’élution

De plus, les concentrations en Ca en fin d’élutitams le Petites Colonnes (0,3
mmol.I") étaient trés similaires (§ D-2-4-2). L'équilibde dissolution de la calcite en milieu
fermé gouverne probablement, a partir d’'un certamps d’élution, la libération de Ca
depuis I'Horizon A et son transfert dans I'HorizBnDe méme, les concentrations en Zn, Cd,
Cu dissous sont similaires en fin d’élution a celikles échantillons collectés a partir des
Petites Colonnes (Tableau D-30) :

Tableau D-30 : Comparaison des concentrations en maix « dissous » en fin d’expérience DjR PA en
Petites Colonnes, et en fin de PN en Grandes Cola®

Fin de DjR PA (Petites Fin de PN (Petites Colonnes)
Colonnes) (mmol.1Y) (mmol.I"™
Zn 5.10° 1,5.10"
Cd 10° <LD
Cu 10* 8.10°

La solubilité des carbonates peut donc gouverreecdacentrations en meétaux, a partir d’'un
certain temps d’élution (lorsque ceux-ci ne sonmisptn exces), et entrainer la précipitation
des métaux dissous.

Les métaux sous forme « particulaire » peuventedgaht étre concernés par la
précipitation ou co-précipitation. Pendant les &ui’Orage, les concentrations en Cu et Zn
« particulaires » sont presque nulles dés que flse stabilise, puis augmentent pendant le
drainage, lorsque la pression en L&equilibre avec I'atmosphére et que le pH diminue
(Figure D-80).

Pendant PN, enfin, une légére augmentation du pie €= 150 et t = 230 min, est corrélée a
la rétention du cuivre « particulaire », mais &ldaration de Zn et Cd « particulaires » (Figure
D-81).

Les différences de pH sont cependant trés failhlasmobilisation des métaux sous forme
particulaire pendant le drainage peut égalemene é&xpliquée par les conditions
hydrodynamiques.
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Figure D-80 : Comparaison de I'évolution du pH et és teneurs en cuivre et en zinc
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Figure D-81 : Comparaison de I'évolution du pH et és teneurs en cuivre (filtré a 0,45 um
F ou non filtré NF) pendant PN
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D-3-5 Rétention dans I'Horizon B

Les colonnes ont été périodiqguement sacrifiéeolanne 3 aprées 4 simulations de pluies, la
Colonne 2 apres 6 simulations et la Colonne 1 dfasemble des 8 simulations. On sépare
le sol de la colonne en tranches horizontales.téesurs en métaux, bactéries et COT sont
mesurées dans ces fractions homogénéisées.

Les sacrifices n’ont pas de valeur prédictive quaitd mobilité de ces éléments sur le long
terme : les volumes simulés ne représentent qugiVélent des effluents engendrés par 3
mois de pluviométrie lyonnaise. Mais ils permettdatcomparer I'évolution temporelle des
caractéristiques chimiques des Horizons dans nudittans expérimentales.

D-3-5-1 Mesures de COT

La Figure D-82 présente les mesures de COT damsiZbh de surface (entre 0 et 5 cm
de profondeur) de la Colonne 1.
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Figure D-82 : Teneurs en COT (g.kd) dans I'Horizon de surface a I'état initial (trait gras) et
a I'état final (trait pointillé) dans la Colonne 1

On observe un épuisement du carbone organique enapiks les 8 infiltrations successives,
en particulier a proximité de l'interface entre tk=ux Horizons. Les analyses n’ont cependant
pas été réalisées dans le méme laboratoire.

En revanche, les teneurs en COT dosées dans ¢i®risade sol de I'Horizon B sont
inférieures au seuil de détection (2 g'kgll y a peu ou pas de dépdt, ce qui confirme la
grande mobilité du COT libéré par I'Horizon A.
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D-3-5-2 Dénombrements bactériens

La Figure D-83 compare les concentrations en hiast@par gramme de sol sec) dans
les profils de colonne, en fonction de la profondgour I'ensemble des colonnes, avec les
teneurs mesurées initialement (en trait gras ;tri@ss pointillés indiquent les écarts-types
obtenus lors des dénombrements au DAPI) :
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Figure D-83 : Concentrations en bactéries (par grame de sol sec) a I'état initial (trait gras) et los des
sacrifices des trois colonnes, en fonction de lagfiondeur

On observe une diminution de la quantité de badgrésentes dans I'Horizon A par
rapport a I'état initial. Cet appauvrissement ekts pmodéré en surface (ou les cellules
peuvent échanger avec I'atmospheére) qu’en profandeu

Le sol sous-jacent s’est significativement enrietiicet enrichissement croit au fil des
infiltrations : des quantités plus importantes ddubes se sont déposées aprées 8 infiltrations
(Col 1) gu'aprés 4 infiltrations (Col 3) ; cettegmentation est en particulier visible dans le
bas de la colonne, a plus de 25 cm de profondenir{G Col 2 > Col 3). Cela suggére une
filtration des cellules par I'Horizon B. Pourtaot) récupere autant de bactéries en sortie de
colonne qu’il y en a de libérées par I'Horizon A¥§3-3-4). Les cellules sont donc actives et
se multiplient, elles ne sont pas « conservativgSomme I'ont montré les bilans de masse
établis pour les Petites Colonnes, on ne peut pastifier de facon satisfaisante leur taux de
mobilisation.
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D-3-5-3 Concentrations en métaux

Le profil de la colonne est toujours trés marquigechHorizon A, pollué, et I'Horizon
B, sain (cf Annexe IX). On ne note pas d'accroissetrsignificatif des teneurs en métaux
dans I'Horizon B (Figure D-84) :

Teneur en Zn (g.kg ?)
0 0,02 0,04 0,06 0,08
0
=" 1
|
1
1
|
= ) ---A---2Zncoll
13 |
= ! —e—2ncol 2
2 i —.m—. Zncol 3
(]
5 : Zn initial
o |
I
I
1
|
|
|
|
|
Teneur en Cd (mg.kg %)
0 0,2 0,4 0,6 0,8 2,6 2,8
0
5 i
10 .
€ 15 ---a---Cdcol 1
(&)
g —e—Cdcol 2
3 20
o —-m—- Cdcol 3
(=]
S 25 Cd initial
[a
30
35 |
40

267



Chapitre D — RESULTATS

Cu(mg.kg?)

10

=15 ---A---Cucoll
< —e—Cucol 2
g 20 m—-Cucol 3
3 —m—-

g o5 Cu initial
o

s I

40

Figure D-84 : Concentrations en métaux (Zn, Cd, Cua I'état initial (trait gras) et lors des sacrifices des
trois colonnes, en fonction de la profondeur, dan&Horizon B

Une pollution est cependant enregistrée dans larbel 3 en Cu a 6 cm de profondeur, et
dans la Colonne 2 en Cd a 10 cm de profondeur. dlan@e 2 est la plus fissurée ; et on
soupconne le cadmium d’étre localement présent $oumses de pépites. Peut-étre des
chemins préférentiels sont-ils responsables d’uiggation localisée de métal, en particulier
pour la Colonne 2 (Figure D-58).

Pour les autres valeurs, les différences sontefsibl regard des difficultés rencontrées pour
obtenir un échantillonnage représentatif. En effiefiprizon B est granulométriquement tres
hétérogene. Il contient des cailloux de plusieargtimétres de diametre, alors qu’un gramme
de solide au maximum peut étre minéralisé. Lesyanalréalisées sur quelques échantillons
dupligués montrent des différences de teneurs ¢auxémportantes (du simple au double) a
une méme cote dans le sol.

Quoigu'il en soit, on se place ici a des conceitnat trés faibles en métaux, on ne peut pas
parler de pollution au sens « législatif » du terfweir Tableau A-2). L’absence de dépoét
n'impligue cependant pas qu'il n'y a pas transféels métaux, comme l'ont montré les
analyses des effluents.

Enfin, les dépbts de Zn et Cd présentent certaieaesemblances (pour la Colonne 2, en

particulier), mais qui ne peuvent pas étre étabtlesfacon certaine a ces niveaux de
concentrations, avec I'hétérogénéité du milieu.
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D-3-6 Observations en Microscopie Electronique a Transmgon

On a observé :
- un échantillon collecté peu apres le début de tighude la colonne réalisée avec
I'Horizon B seul : on observe les lames prépardd®8N (Cadarache) ;
- des échantillons issus des simulations de PluiesGeEndes Colonnes avec la
superposition des HorizonspA et B : on observe des dépdts de gouttes réalis@SRA

(Versailles).

D-3-6-1 Echantillon collecté a partir de I'élution de I'Horizon B seul

Note : les taches que l'on distingue en arrieren pdant des bulles, emprisonnées lors de linclusien
I'échantillon dans la résine.

Les lames présentent des déchirures, témoigndtaiaedance de minéraux, arrachés
par la découpe des résines. La résine a permispd'sonner les minéraux selon différentes
dimensions dans I'espace. On distingue ainsi debnemses argiles a leur structure en
feuillets, et des minéraux plus sombres (Figure5R-8es spectres d’analyse correspondant
sont présentés sur la Figure D-86.
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Figure D-85 : Observations MET d’une lame mince prparée a partir des effluents collectés pendant
I'élution de I'Horizon B seul (grossissement x4900)
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Figure D-86 : Analyses relatives au premier écharton collecté pendant I'élution de I'Horizon B seul
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Le Spectre 4 montre un complexe organo-minéral pdaticule est entre autres
composée d’'argile 2/1 (illite ou smectite), maissaule phosphore, de chlore et de manganése
(organiques).

Les particules correspondant aux Spectres 1, Sseh6des argiles 2/1 avec des cations libres
ou occlus entre les feuillets (K, Fe, Ca, Mg). Coenla laissait supposer sa couleur, la
particule correspondant au Spectre 6 est en oatmgasée de SiO et FeO. La particule
correspondant au Spectre 10 est une kaolinitel¢aldi) bien qu’elle n’en ait pas la forme.

La particule correspondant au Spectre 8 est maij@ihent constituée d'oxyde de Fe, et
eventuellement d’'un peu d’argile. Le Spectre 2 ifienune particule de quartz, avec
guelques cations (Al, Fe, Ca). La particule comesiant au Spectre 3 est majoritairement
constituée de CaGO

Les particules observées sont donc trés diversifigkais les analyses montrent que,
comme le laissaient penser les observations, bapude colloides issus du sol sous-jacent
sont des argiles. L’échantillon ne contient enipalier pas de matiére organique libre, ni de
métaux, comme le confirme le détail de la distitutpportée par I'analyse (cf Annexe XIl).

Le flux est trés rapide pendant cette expériermgcune lame d’'eau ne se forme, tous les
volumes injectés s'infiltrent dans le sol drainahies colloides minéraux sont donc
probablement détachés des parois des macroporescigaillement hydrodynamique
[Laegdsmanckt al. 1999].

D-3-6-2 Echantillon collecté a partir des expériences réaées avec la
superposition des Horizons Ar et B

Les effluents collectés comportent trop peu dei@des pour étre observés sous
forme de coupe : une goutte d’échantillon est ddéposée sur une grille, puis séchée. Les
échantillons sont cependant trés riches en set&; doivent étre fortement dilués (jusqu’a 10
fois pour PO) pour limiter la formation de cristgpendant le séchage. La dilution permet de
diminuer la taille des pics des ions (en particuia et Br) obtenus par I'analyse X. Mais
I'acuité des analyses s’en ressent : les signamix@os faibles que pour les échantillons issus
des Petites Colonnes.

On observe :
- I'échantillon correspondant aux pics de percéeadrdjorité des éléments pendant la
premiere pluie simulée, entre 20 et 25 minutesalitmment (PN PIC) ;
- I'’échantillon correspondant au pic d’élution deetrCd pendant la premiere pluie,
aprés 150 minutes d’écoulement (PN MILIEU) ;
- le premier échantillon collecté pendant la troisgoiuie (PO DEBUT).

D-3-6-2-a PN PIC

Cet échantillon se distingue de ceux collectés egi@ax Petites Colonnes. Les premiéres
observations montrent que les échantillons regsi@tint gras, hétérogenes (cf Annexe Xll).
Deux types de dépbts distincts ont donc séchéggnille (Figure D-87) :
- de la matiere comportant une forte charge ioniqueséche en formant des cristaux
@ ;

- de la matiére plus minérale, contenant en parécdies argiles (b).
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Les spectres correspondants sont présentés sigule D-88.
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Figure D-87 : Observations MET d'un dép6t préparé gpartir des effluents collectés pendant le pic
d’élution de la Pluie Normale (grossissement x4900)
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Figure D-88 : Analyses relatives aux effluents cattés pendant le pic d'élution de la Pluie Normale
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Il est possible que le premier type de dépot ssii de I'Horizon A et le second de I'Horizon
B. en effet, la matiere éluée depuis I'Horizon Agdrophobe, peu miscible donc mobile, et
peut par conseéquent traverser la colonne sansréteeue dans I'Horizon B et sans se
mélanger aux effluents de I'Horizon B. Cependaet garticules présentes dans le second
type de dépot (comme l'oxyde de fer et l'argile Tdrrespondant aux Spectres 13 et 14
respectivement), contiennent du Cu de fagon presqutaine. Or on n'avait pas détecté de
cuivre dans les effluents issus de I'Horizon B seéal dissociation des deux types de depobts
est donc simplement attribuée au mode de prépardiés échantillons : les effluents sont
constitués de matiere hydrophobe et de matiereophie, qui se séparent pendant le
séchage.

Le fond ionique (C&, Na', Br) est présent dans toutes les analyses, et prédquoim les
spectres correspondant a la Figure D-87-a. Cegrstiennent peut-étre également quelques
argiles, mais le spectre de Al est masqué par del@r.

Les particules présentes sur la Figure D-87-b (8g&8 a 14) sont en majorité des argiles. Le
Spectre 9 correspond a I'une des rares bactérsenades sur les grilles. Il s’agit d’un bacille
isolé de 500 nm de longueur. L’analyse moléculardique la présence de P, S, donc de
matiere organique, et du fond ionique. Le signafable. Le Spectre 13 indique la présence
d’'un oxyde de fer, comportant en outre des mét&rx Cu), de la matiere organique et le
fond ionique (gangue organique, organo-minéral).

De plus, de nombreux spectres indiquent la présdacsoufre et d’ions tels que’ iiu CI.

Ces éléments peuvent témoigner de la présence tirenarganique ou de la réduction des
sulfures. Du fer, fréquemment associés aux sulfestsd’ailleurs détecté dans les Spectres 1
et 2, 4, 8, 11, 13 et 14. Les autres ions’{(¥a’) proviennent du fond ionique.

Enfin, cet échantillon contient beaucoup de paeigu dispersées, détritiques, de
granulométrie fine.

D-3-6-2-b PN MILIEU

On observe dans cet échantillon des particulestidqées, mais également d’autres plus
grosses tailles (Figure D-89). En particulier, lati@re organique semble plus diffuse et plus
grossiere qu’en début d’élution. On retrouve desilarités avec par exemple I'échantillon
issu de I'expérience DjR PO des Petites Colonneftet :

- la porosité peut s'étre élargie par rapport au téleul’élution, sous la pression de
l'eau ;
- les particules plus grosses traversent plus lentefaeorofil, car elles sont retenues
par filtration. Il leur faut donc un certain tempsur étre transférees.
Or cet échantillon correspond a la percée des méawet Cd. Il est donc possible que ces
meétaux soient associés a des particules de tpllieggrossieres que le cuivre, dont le transfert
est limité par des phénomenes de seuil de tailieégpluent au cours de linfiltration par la
formation progressive de la macroporositée.

De plus, le milieu est moins salin qu’en débututi®n : on n’observe plus de cristaux. Mais

le fond ionique (Spectre 4 : NeC&*, Br) prédomine encore dans les analyses (Figure D-90).
L’'omniprésence du Br occulte le spectre de Al atrdifficile I'identification des argiles.
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L’échantillon présente une fois encore une grandersité de particules, constituées de
matiere minérale et organique. Le Spectre 1 indigyeésence de métaux (Cr, Fe, Mn), peut-
étre sous forme d’oxyde, et probablement d’ar@le. méme, le Spectre 3 montre des métaux
(Pb, Cu, Ti). Les Spectres 2, 5, 8-10 et 13 comedent a des argiles liées a de la matiére
organique, et des cations libres ou occlus. LestBge 6, 11 et 14 correspondent a de la
matiére organique (P, S) et des ions.

Enfin, des spectres indiquent la présence de soofneame au début de I'expérience PN
(Spectres 1, 3, 6, 10, 11, 14 ; les Spectres10,611 et 14 comportent également du fer).
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Figure D-89 : Observations MET d’'un dépét préparé gartir des effluents collectés en milieu d’élutiorde
la Pluie Normale (grossissement x4900)
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Figure D-90 : Analyses relatives aux effluents cattés en milieu d’élution de la Pluie Normale
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D-3-6-2-c PO DEBUT

Le fond ionique est proportionnellement moins int@ot pendant cette expérience que
pendant la premiére Pluie : on détecte encorelééuoa, mais ni brome ni sodium (Figure D-
92).

Comme pour I'échantillon correspondant au pic diélude PN, le dépbt a séché en
formant deux phases distinctes, a cause probabteded’hydrophobie d’'une partie des
effluents (Figure D-91). On observe donc :

- de la matiére diffuse, en partie organique et ioaitp) ;

- des argiles de petite taille : beaucoup de fragsnemtsurent 200 nm environ (b).
Bien que différents d’'aspect, ces deux types dedtdépont en fait tous deux constitués
majoritairement d’argiles et de matiere organigom&lés a des ions occlus ou libres en
différentes proportions (Spectres 11, 13, 14, Iy7{&2contiennent également des métaux (Ti,
Fe) sous forme d’oxydes (Spectres 15 et 23), égalemssociés a de la matiere organique.
Enfin, dans le premier type de dépot, les Spe@rd® et 12 indiquent la présence de quartz
(SiO), sombre, lié a des ions (Ca, CI, Al, K, Fepale la matiere organique, qui peut étre
porteur de cuivre.

Cet échantillon présente certaines similarités d@garécédent (collecté au milieu de
la premiere Pluie simulée) et avec I'échantillosuisde I'expérience DjR PO en Petites
Colonnes. lIs contiennent des particules de peilie (inférieures a 0,45 um) et d’autres plus
grossieres, et une grande diversité de particuleérales (argiles, quartz, oxydes) liées a de
la matiére organique éparse.
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Figure D-91 : Observations MET d’'un dépét préparé gartir des effluents collectés au début de la Plai
d’'Orage (grossissement x10500)
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Figure D-92 : Analyses relatives au premier écharton collecté pendant DjR PO

D-3-6-3 Synthése

La Microscopie Electronique a Transmission coupl@ex analyses illustre la
composition et surtout la diversité des particéleses.
L’'Horizon B génére des colloides de tailles relatient petites, presque exclusivement
minéraux. lls sont diversifiés (argiles, siliceyders, CaCg) mais dominés par les argiles.

Les échantillons issus des expériences en Grand#eni@@s, reproduisant la
superposition des Horizons A et B, sont plus gtaples hétérogénes : ils contiennent des
éléments hydrophobes, qui se séparent de la mdtyeh@phile lors de la préparation des
grilles par séchage.
lIs sont également caractérisés par une chargguenimportante, qui décroit au fur et a
mesure du temps, confirmant ainsi les analysesodéuctivité et de teneurs en éléments
majeurs. Le brome, en particulier, est omniprédans les analyses X. Il ressort davantage en
proportion dans ces échantillons peu concentrgggtmasquer le pic d’Al.
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L’échantillon collecté le plus tét (PN PIC) se digue des autres (PN MILIEU et PO
DEBUT) par une granulométrie plus fine, témoignaet mécanismes de filtration par
I'Horizon B. Ainsi, des particules et de la mati@mganique plus grossieres sont retenues de
par leur taille dans le sol, et ne parviennent eries de colonne gu’aprés qu’un certain
volume de solution a percolé. Or le premier échiant{(PN PIC) correspond au pic d’élution
du cuivre, le second (PN MILIEU) au zinc et au cadm Ceci confirme que la taille des
éléments auxquelles ils sont liés est un éleméntheldevenir des métaux dans I'Horizon B.
Des métaux ont été détectés par les analyses pwktimassiques : Ti, Cr, Pb, mais aussi Cu
et peut-étre Zn. Le cadmium, en revanche, n'esipppésent a des teneurs assez élevees pour
étre détecté de fagon certaine.

En outre, beaucoup d’échantillons contiennent difired6118 : PN) . Cela peut étre di
a la réduction des sulfures favorisée par les timmdi anoxiques. Eventuellement Fe et Al et
les métaux lourds peuvent étre libérés.

La matiere organique est présente dans les édbastile maniere diffuse, mais
difficilement analysable. Elle est fragile : ellesgharait sous l'irradiation du faisceau de la
sonde X. De plus, sa texture diffuse ne se pr&epa dimensions du faisceau (120-130 nm).
Enfin, bien que le phosphore ou le soufre soiealdment discriminables par I'analyse X,
d’autres éléments tels que C, O, Cl, Mn sont égatemprésents dans le fond ionique ou dans
I'appareillage utilisé, et ne peuvent pas étrabatés a la matiere organique seule ; d’autres
enfin, tres légers, comme I'azote, ne sont pastite

Enfin, la diversité de la distribution des taillee particules rencontrées, et la

profusion de colloides de taille inférieure a 0B soulignent a nouveau combien les
terminologies « fraction dissoute » et « fracti@amtjgulaire » sont arbitraires.
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D-3-7 Conclusions

Le fait d'appliquer a la superposition des deuxizmrs une alternance d’infiltrations
et de périodes de temps secs, plutdt que de sirdekerévénements uniques, nous a tout
d’abord permis d’améliorer la compréhension du fmmnement hydrodynamique de la zone
non-saturée des bassins.

L’évolution des propriétés physiques de l'horizoe durface pendant les premiéres
expériences d'infiltration souligne I'importance & structure et des surfaces offertes au
contact de la solution. L’hydrophobie du sol, ertipalier, favorise la formation de chemins
préférentiels. Nous avons également établi quatlaration de I'horizon de surface isolait le
milieu poreux, limitant ainsi les échanges aveit Bémosphérique et modifiant les conditions
d’oxydo-réduction et le pH de la solution de sol.

L’imprégnation de I'horizon de surface contrdle légaent son infiltrabilité, tandis que le sol
sous-jacent est tres drainant. Dans nos condidmpérimentales, ce dernier stabilise le sol de
surface et augmente l'infiltrabilité.

Des pressions importantes peuvent étre induitebguamumulation d’'une lame d’eau et par le
passage des fluides. Ces forces modifient peudiasgtion de I'espace poral de I'Horizon B
a I'échelle macroscopique. En revanche, elles émibent le transfert de la phase liquide, mais
aussi de I'air occlus dans la colonne, dont legatians gouvernent les conditions d’aération,
donc les conditions d’oxydo-réduction et le pH deEnsiilieu poreux.

Enfin, la premiere Pluie simulée est proche deglitimms expérimentales mises en ceuvre
dans les Petites Colonnes, autant d'un point de chumique qu’hydrodynamique. Cette
expérience nous permet donc d’évaluer la capaciépudation de I'Horizon B. Les
simulations suivantes et leur alternance montrestiiée I'atténuation des concentrations et
I’'homogénéisation du profil.

A I'exception des premiers échantillons collectgs, Cd et Cu sont libérés depuis

I'norizon de surface sous forme exclusivement diss@u liée a des colloides inférieurs a
0,45 um. En revanche, les effluents issus des @sa@olonnes, collectés apres leur transfert
dans le sol sous-jacent, contiennent de plus désuméorbés a des particules plus grossiéres.
La Microscopie Electronique a Transmission a coméila présence de colloides de natures et
de tailles variées, et la sorption de métaux (4r), <tr certains d’entre eux.
Les colloides auxquels se lient les métaux au cdarteur transfert peuvent étre issus de
I'Horizon A ou de I'Horizon B. Ce dernier génére particulier des argiles, de dimensions
diverses du fait de leur structure en feuilletss kariations des conditions d’oxydo-réduction
ou de pH peuvent également favoriser la format®pmcipités dans la solution de sol.

Les sacrifices des colonnes n’'ont pas permis detijiea le dépbt des métaux dans
I'Horizon B. Les dosages sont en effet biaisésatiude I'hétérogénéité du sol, qui ne permet
pas un échantillonnage représentatif.

Nous avons cependant établi que I'Horizon B retedaifacon irréversible une partie des
métaux libérés par la couche de surface, sous fdigs®ute et particulaire (37 % du Cu et
54% du Zn « pseudo-totaux »). Le calcaire et lgilem de I'Horizon B offrent en effet de
nombreux sites de sorption (adsorption, précigitatico-précipitation) pour les métaux
dissous et colloidaux. Février [2001] avait en ipalier montré laffinité du zinc et du
cadmium pour le milieu carbonaté. Bien que les pitsdde solubilité des carbonates de Zn et
de Cd soient trop éloignés pour expliquer a eukxsdeucomportement similaire de ces deux
métaux, elle avait établi que ceux-ci pouvaientipiéer sous la forme d’'une phase mixte Zn-
Cd.
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La fraction colloidale est soumise a un mécanismeradention additionnel, propre a sa
granulométrie, donc probablement par filtration sgdimentation. Elle est par conséquent
sensible a la vitesse du flux. Les simulationsPleges d’Orage ont montré une augmentation
significative des quantités de cuivre collecté dassffluents : les forces de cisaillement sont
importantes, la filtration est moindre, et le tf@ns conjoint d’air et d’eau peut créer un
mouvement turbulent qui intensifie ces phénomenes.

La mobilité du zinc étant quant a elle moins infloée par ces forces de détachement que le
cuivre ; on suppose que les particules porteusesndesont de plus petites tailles. Pourtant,
lors de la premiere Pluie simulée, le cadmium etite sous forme particulaire percent
(simultanément) avec un retard important par rapaorcuivre. Les particules de Zn et Cd
sont donc retenues fortement, mais de facon rélersi

Leur mobilité semble alors inhiber celle du cuitnansféré sous forme particulaire, tandis que
les concentrations en Cu dissous ne sont pas nufes. Mais nous n‘avons pas d’explication
a cette opposition de phase, observée simultanémoentes trois colonnes.

Le transfert des métaux sous forme inférieure ® Q# n’'est plus corrélé a celui des
éléments organiques et minéraux. lls ne semblent doajoritairement ni chélatés a la
matieére organique mobile, ni complexés aux anionseCNG;. lIs peuvent étre transférés
sous forme libre, éventuellement hydratée, oudiée petits colloides. A partir d’'un certain
temps d’élution, les concentrations en métaux @oemt étre gouvernées par la dissolution
des carbonates.

Les bactéries, enfin, sont mobiles quelles quensdes conditions chimiques et
hydrodynamiques. Elles semblent simplement dispersé retenues de fagon réversible dans
I’horizon sableux, ce qui est cohérent avec letitgtille.

Pourtant, 'Horizon B s’est considérablement erireh bactéries au cours des infiltrations,
démontrant un développement cellulaire importargs Ibactéries retenues se développent
donc facilement. Cette rétention est probablememt & des mécanismes de filtration, ou
d’adhésion propre a leur métabolisme (formatiobid&lms).

La biogénése et la mobilité des bactéries favoridenc leur transfert, ce qui peut induire un
risque de contamination de la nappe sous-jacemntggsamicroorganismes pathogenes.
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E-1 Conclusions scientifiques

Nous avons donc abordé la notion de mobilité desaumésous différents aspects: la
mobilisation des métaux depuis les horizons polligig transfert (ou rétention éventuelle)
dans I'Horizon B, et linfluence des conditions migues et hydrodynamiques sur la
mobilisation et le transfert.

Mobilisation depuis I'Horizon A

La mobilisation des métaux depuis les deux horizoes surface des bassins
d’infiltration présentent des similarités importsit bien que certaines de leurs propriétés
physiques ou chimiques (I'hydrophobie, en parten)lpuissent influencer le transfert.

Les sols de surface subissent tout d’abord uneeptrassitoire de dissolution, un
lessivage initial, qui entraine les éléments omgyaes et minéraux les plus mobiles. La
matiere organique mobile, charriée par les efflei@hiviaux, et les minéraux présents dans le
sol récepteur semblent donc intimement liés. Lémeéhts libres et les particules, sorbés ou
incorporeés a la matrice solide, sont libérés pssalution de cette gangue organo-minérale.
Une partie au moins du zinc et du cadmium est anudilisée sous forme dissoute ou liée a
de petits colloides (< 0,45 um). Cette fractionréspnte donc upool de matiere mobilisable,
quelles que soient les conditions chimiques etdggmamiques du milieu.

Le cuivre se distingue des éléments majeurs, daatere organique mobile et des
autres métaux par les conditions particuliéres ibérdtion dans la solution de sol. Nos
résultats suggerent que la fraction mobile du euest localisée de facon diffuse et sorbée par
des mécanismes peu spécifiques, probablement pange de cations. Ce métal n'a dans
notre contexte pas d’affinité particuliere pour rfatiere organique soluble ; il peut en
revanche étre retenu a de la matiére organiquenpdile, plus minéralisée, dans les agrégats.
La libération du cuivre n’est limitée que par l'assibilité de I'eau de ces agrégats. La
« cinétique » de sa mobilisation est donc lentdsres proportions de cuivre mobilisables
sont importantes. Sa mobilité potentielle est damérieure a celle du zinc et du cadmium.

On n’a étudié ici que la fraction mobile des élémerués depuis I'Horizon A seul (la
complexité des horizons de surface et la diverddé éléments chimiques et biologiques
gu’ils contiennent nous ont amené a les considgsime une boite noire). Une fraction du
zinc et du cadmium est retenue irréversiblemelst péuvent étre adsorbés spécifiquement,
(co-) precipités a des éléments moins solublesowas incorporés dans la matrice solide, en
particulier dans le réseau de la calcite. Le cuiloealisé dans les agrégats, peut étre retenu
par échange de cations, mais également chélatdatiere organique.

On observe une certaine dualité de la matiére ayganlLa fraction mobile, soluble,
est corrélée a la libération du zinc et du cadmidepuis la couche polluée. Il s’agit
probablement de la matiére organique jeune. Lerewsemble quant a lui présent dans les
microagrégats, dans lesquels la matiére organigoiee peu et est moins mobile. La qualité
et I'origine de la matiére organique des bassifisencent donc la rétention et la mobilisation
des métaux par divers biais.
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Les métaux sont libérés dans le sol de surface koo hydratée, ou liés a des
colloides de petite taille (< 0,45 um). La Microge Electronique a Transmission a
contribué a établir I'importance de la phase cdldé inférieure a 0,45 um, classiquement
abusivement considérée comme « dissoute ». Cettedpamobilisation des métaux sous
forme colloidale n'a pas été quantifiée dans leede cette étude. On a cependant établi que
ces colloides sont tres diversifiés, de natureroguee ou minérale, souvent mixte, et que leur
transfert était soumis a un seuil de filtration.

En particulier, la mobilisation des colloides baetdgs est sensible aux mémes
propriétés chimiques de la solution que le cuitre@mme le cuivre, n'est pas influencée par
les conditions de flux. Cela pourrait suggérer di@walité d'un transfert facilité par les
cellules, ou simplement une localisation simil@teine mobilisation concomitante.

Les bactéries mobilisables depuis I'Horizon A soetardées, par des mécanismes qui
semblent dépendre de la taille des cellules relatent a celle de la porosité, mais pas des
conditions hydrodynamiques. Les bactéries ne sastrpobilisées depuis l'interface air-eau
(qui par conséquent soit sorbe les cellules denfagéversible, soit n’intervient pas dans leur
rétention), mais sont probablement retenues paméesnismes de filtration.

De par leur petite taille, elles sont cependantilesldlans la solution de sol tout au long des
phases d'infiltration, en quantités importantesle€lsont ainsi proportionnellement plus
mobiles que la matiere organique non vivante. Lagémese assure en outre un
renouvellement constant des cellules dans le sol.

Transfert dans I’'Horizon B

Les métaux libérés depuis I'Horizon A sont dissousliés a des colloides de petite
taille. Mais pendant leur transfert dans le soksj@gent, une fraction des métaux mobilisés se
recombine avec des colloides de plus grandes diomensLa mobilité de cette fraction
supérieure a 0,45 um est soumise a un mécanismetaigion additionnel, a un phénomeéne
de seuil lié a sa taille (donc par filtration oudligéentation). De nombreuses argiles de grandes
dimensions sont libérées par I'Horizon B, et lestaug ont une grande affinité pour ces
minéraux : ils offrent donc des sites de sorptiox aétaux et peuvent participer a leur
rétention. Les conditions d’oxydoréduction et de pignant a l'interface entre les deux

Horizons peuvent également favoriser la formatiemprécipités.

Les métaux transférés dans la fraction inférieufe4® pum sont également soumis a
une rétention irréversible dans I'Horizon B. Lewanisfert n'est plus corrélé a la matiére
organique mobile et aux anions ; ils ne semblentcdpas complexés en solution, mais
semblent plutdt libres ou liés a de petits collsidesur rétention peut étre gouvernée par la
solubilité des carbonates a la fin de I'élution.

Quoi qu’il en soit, le sol présente des propriét@&puration chimique (précipitation,
complexation, échange d’ions) et physiques (filbrat éventuellement rétention a l'interface
air-eau) vis-a-vis des métaux. La recombinaisonrdégux avec des particules pendant le
transfert dans I'Horizon B suggere que les métawbihisés depuis I'horizon pollué sont
continuellement soumis a des mécanismes de sorgtide désorption concomitants, entre la
matrice solide, les colloides et la solution de $ahdis que les anions et cations majeurs et le
carbone organique migrent sans interagir avec llesanleux, une partie des métaux élués
depuis I'Horizon A est retenue dans le sol sousfic
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Mais la formation de chemins préférentiels et lesuéements rapides diminuent la
filtration chimique et physique. En particulier, tiansfert colloidal du cuivre est augmenté
par des conditions de flux rapide.

Les bactéries, enfin, sont mobiles. Elles sont Bmpnt dispersées et retenues dans le
sol de facon réversible, et leur transfert n'est parrélé a celui des métaux. De plus, les
cellules déposées dans le sol sous-jacent se tmantipLes bactéries (éventuellement
pathogenes) sont donc susceptibles d’étre trarsfée@ grandes quantités vers la nappe
phréatique.

Influence des conditions chimiques et hydrodynamicges

Les conditions hydriques initiales et le séchagsauw’influencent pas la quantité de
zinc et de cadmium libérés depuis I'horizon de aeef En revanche, elles conditionnent
I'accés de la solution aux agrégats, et par corss#da mobilisation du cuivre. Les propriétés
hydrophobes de ce matériau tendent en outre a taecdiinfluence du séchage. Les cycles
d’'alternance de phases d'infiltration, enfin, peuvenodifier la structure du sol et des
agrégats.

Les conditions hydrodynamiques n'ont pas d’'impagnificatif sur la mobilisation
des métaux. Les vitesses d'infiltration augmenntrevanche le transfert des particules, et
des métaux qui leur sont associés.

De plus, les conditions hydrodynamiques intensemsonnent un transfert accru de I'air
contenu dans la zone non-saturée, influencanblegdittons d’oxydo-réduction et de pH.

L’accumulation d’une lame d’eau a la surface duasalentue ces effets en limitant les
échanges gazeux avec I'atmosphére, mais son inegadimité. La couche de surface étant
saturée en eau quelle que soit la vitesse d’aliatient imposée, elle constitue une barriere
pour ces échanges, méme en absence de lame deawlrhatage du sol influence donc
relativement peu les conditions de mobilisatiodestransfert.

Enfin, ni les conditions de teneur en eau, ni tasge du flux, ni 'accumulation d’une
lame d’eau n’influencent la concentration des baetédans la solution de sol.

Par conséquent, la pluralité des éléments réautifsents dans le milieu poreux bride
les tentatives de modélisation chimique. Outredgrd d’exhaustivité qu’ils exigent dans un
milieu aussi complexe, les modéles péchent paaiteqfrils ne prennent pas en compte la
réactivité et la mobilité du transfert colloidahfih, les connaissances actuelles ne permettent
pas de décrire de fagon précise les propriétésrapbilité du compartiment organique.

En revanche, il serait intéressant de confroneedtmnées hydrodynamiques acquises
en colonnes avec les modeles développés pour eldéesiecoulementa situ. On pourrait en
particulier s’attacher a décrire le mouvement comtant de la phase liquide et de la phase
gazeuse, décrit sur le terrain et en laboratoire.
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E-2 Conclusions méthodologiques

L’'importance des conditions hydriques initiales Isme la nécessité de caractériser
ces matériaux sans modification majeure de leweuweren eau. En particulier, la pratique,
largement répandue chez les hydrologues pour améle maitrise des propriétés physiques,
consistant a sécher les sols a I'étuve avant lesg Bn colonne, doit étre bannie.

De plus, les débits d’alimentation inspirés de wus d'effluents générés dans les
bassins a permis d’appréhender la mobilisatiore @tdnsfert des métaux de facon réaliste.
Ces conditions ont en particulier mis I'accent ksulimitation de la libération du cuivre par
des mécanismes de diffusion (spatiale), qui n'ayas été mise en évidence lors des
précédentes études, et sur la dynamique du mouveatasrfluides (liquides et gaz) dans la
Zone non-saturée.

Notons également que les expériences en Petiteam s et les tests de désorption
ont montré des similarités entre les sols de sertixs deux bassins d'infiltration, d’'un point
de vue granulométrique, hydrodynamique, et quamt taux de relargage des différents
éléments. Les deux Horizons A dérivent en effet dé@me Horizon B récepteur. Les
différences dues aux specificités de chaque bassgant n’'influencent pas les mécanismes
de rétention et de transfert des métaux. De méoeerésultats concordent avec des études
portant sur des bassins d'infiltration autoroutidesla région de Nantes (études du LCPC),
comportant également des teneurs en polluants emaiere organique importantes et
similaires. La mise en commun et la comparaisordal@nées acquises sur différents sites
peuvent faciliter la compréhension des mécanisméappréhension du risque des pratiques
d’infiltration de facon globale.

Par exemple, la comparaison de la diversité glollge microorganismes présents dans
différents bassins établissent de grandes sin@arfOhannessian 2005], suggérant une
signature caractéristique de ce type d’ouvrageestl probable que les microorganismes
présentent également des propriétés métaboliquemgthologiques similaires, dues a leur
adaptation aux conditions environnementales extsérfmeveau de pollution, cycle de
séchage/humidification, charges salines...). Ces céspsont trés importants pour le
fonctionnement des bassins. Le compartiment bactére semble pas impliqué directement
dans le transfert des métaux, mais il influence kevironnement géochimique, et plus
particulierement la dégradation de la matiere drgan

L’intensité et la réversibilité de la rétention dastaux different cependant d’'un sol a
l'autre. Les mesures de teneurs totales en méwsxffisent donc pas a évaluer leur mobilité
potentielle. Ainsi, le cuivre est présent a degaix de concentration similaires dans les sols
de surface des bassins du Centre Routier et dgg®jReinhardt, mais il est mobilisable en
guantités plus importantes depuis ce dernier.

Les tests de désorption appréhendent ces diffésers fagon satisfaisante,
démontrant l'intérét d’utiliser des solutions demgmsition chimique réaliste pour étudier la
fraction mobile des polluants, par rapport aux tiEaconcentrés des schémas d’extraction.
La comparaison des tests réalisés avec des saudmiforces ioniques différentes a en outre
permis d’identifier les mécanismes de sorption pnéigrants de la fraction mobile des
meétaux. En revanche, cet essai ne permet de censeria structure du sol, ni le ratio
sol/solution des phases d'infiltration.
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BN

Les expériences en Petites Colonnes ont par coesggontribué a améliorer la
connaissance du comportement hydrodynamique déoherde surface. Elles ont également
permis de caractériser et de quantifier la libératie la matiére mobile depuis les horizons
pollués.

Les Grandes Colonnes, enfin, nous informent sucdeslitions de transfert et de rétention des
métaux dans le sol sous-jacent, et sur la capdiéptiration de ce dernier. Elles soulignent de
plus l'affinité des métaux pour la phase colloidaleparticulaire.

L’étude du compartiment colloidal est limitée d'yoint de vue technique et
analytique. Tout d’abord, la plupart des appamdgsnesure sont spécifiquement adaptés pour
réaliser des dosages dans des échantillons liquidesportant exclusivement des éléments
dissous. Or les effluents collectés comportentpdescules plus grossieres, qui peuvent géner
le fonctionnement normal des appareils et/ou liméar détection.

De plus, le fractionnement de la fraction colloédaiférieure a 0,45 um pose probleme. La
filtration tangentielle limite le colmatage, maisrains éléments, les bactéries en particulier,
restent retenues a la surface des membranes. dceilttrifugation pourrait pallier a cette
difficulté mais risquerait de porter préjudice iatégrité des cellules.

La préparation des échantillons pour les obsemsatien Microscopie Electronique a
Transmission, enfin, doit étre améliorée pour @uldis colloides organiques. Mais on n’a pas
exploité tout le potentiel de cet outil. Des adtiptes peuvent étre apportées au mode de
préparation pour conserver lintégrité¢ des cellulegctériennes (F. Van Oort, INRA
Versailles, Comm. Pers.), et des techniques deat@o, qui permettent I'étude des acides
humiques et fulviques dans des milieux naturelgefli 2004], pourraient étre testées.
Néanmoins, cette technique est bien adaptée pidentification des particules minérales, y
compris de petite taille. Elle a également mis @dance la diversité des colloides présents,
et l'association de métaux aux colloides du sol.s Leétaux sont cependant
proportionnellement peu abondants dans les effuenitectés, qui sont en particulier riches
en sels.

Le probleme de seuil de détection des métaux gastailleurs posé pour leur
quantification dans les effluents. Le cadmium, artipulier, est toxique a de faibles doses,
mais n’a pas pu étre détecté dans les effluenis s Grandes Colonnes.

L’'analyse des fractions solides, enfin, est biajs@el'hétérogénéité et la richesse des
matrices étudiées. Les dosages de métaux réaliséessdractions solides récupérées lors des
sacrifices des Grandes Colonnes a en particulisrl'adcent sur les difficultés rencontrées
pour obtenir un échantillonnage représentatif. Om, la caractérisation des matériaux a
montré les limites d’analyses classiguement déediédss sols naturels. L’abondance de la
matiere organique, et probablement sa qualité, greguen particulier biaiser certaines
mesures.
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E-3 Conclusions a l'intention des gestionnaires

Les concentrations de cuivre et de zinc dans I#geets issus des simulations en
Grandes Colonnes sont en-dessous des seuils kesli@ooniens en matiére de qualité des
eaux : les effluents correspondent pour la norm@-§8u a des eaux de bonne qualité (« eau
verte ») pour ces deux parametres. Les concemtsagm cuivre et en zinc autoriseraient
eégalement a utiliser les effluents pour la consotiandumaine (Tableau A-1).

Mais les critéres |égislatifs, sortis de tout cateene permettent pas d’évaluer la menace des
systemes d'infiltration pour le sol récepteur etipla nappe sous-jacente. Il faut recadrer ces
niveaux de concentrations vis-a-vis des usagessthbijectifs des gestionnaires.

La nappe de I'Est constitue une nappe de secounsle® préléevements d’eau potable. Or sa
qualité semble se dégrader au fil du temps [Obsareade I'environnement 2001]. En effet,
la réglementation établit des seuils de conceptratnais ne fixe aucune condition quant au
flux émis (contrairement aux normes appliquées manérateurs, par exemple). Or les
quantités de métaux mobilisables depuis les hosiztensurface sont élevées. Le cuivre, en
particulier, est mobilisé continuellement pendamité la durée des phases d'infiltration.
L’accumulation de fortes teneurs en métaux est gwéjudiciable a la qualité du sol et de la
nappe. Insistons sur le fait que cette conclusienreléve pas du simple principe de
précaution : on a effectivement mis en évidenceddilité des métaux. Ce changement de
« compartiment » correspond a la définition méméadwtion de pollution.

Nous préconiserions donc un curage régulier dauttase des bassins. Ritsema et
Dekker [2000] suggérent en outre que les flux pedfigels, bien qu’accentués par
I’'hnydrophobie du sol, ne persistent pas si le sbkremanié. Le curage du bassin pourrait donc
permettre d’améliorer la capacité d’épuration dij o augmentant les temps et les surfaces
de contact entre le sol et les effluents.

Cependant, le degré de pollution de ces matérigabondance de la matiere organique et
leur hydrophobie ne favorisent pas leur valorigatib’élimination de ces déchets étant
onéreuse, la pollution doit étre limitée a la seue facon générale, le mobilier urbain et
routier doit étre choisi de maniere a réduire lesséions de polluants. A I'échelle du bassin,
une utilisation optimale du bassin de décantat&ention permet la récupération d’une partie
des polluants charriés sous forme particulairdgsmeaux pluviales. On peut de plus suggérer
d’améliorer la rétention en amont du bassin dirdtion des polluants organiques, qui
semblent tres mobiles, et participent a la libératies métaux. L’ajout d’'une cloison siphoide
entre le bassin de décantation et le bassin dhatibn, par exemple, permettrait la
récupération des liquides surnageants. Cette piénaaxige cependant une maitrise des
débits en amont de la cloison, pour éviter la faromad’'une émulsion.

Les bactéries sont susceptibles d’étre facilememtstérées a travers la zone non-saturée.
Pour éviter une contamination de la nappe par detehbes pathogenes, les sources d’eaux
usées raccordées au réseau d’eau pluviales dd@treritlentifiées et traitées séparément.

Enfin, des variations réalistes de la qualité chimi de la solution infiltrée
n'impactent pas de facon majeure la libération pelfuants (au moins pour le zinc et le
cadmium). Le sol contient des éléments d’'une gramdetivité qui résultent en un fort
pouvoir tampon. Les mécanismes de rétention etbéeation des polluants sont gouvernés
par les propriétés chimiques intrinseques au saist la mobilité des éléments réactifs du sol
qui domine pendant les phases d'infiltration.

299



Chapitre E — CONCLUSIONS

En revanche, I'organisation physique du sol récepépparait fondamentale pour I'étude du
transfert. En effet, jusqu’a la moitié du transfées métaux peut étre lié a des colloides de
taille supérieure a 0,45 um, dont la vitesse desfeat est limitée par la taille des pores.
L’hétérogénéité du sol et les évenements pluviedremes sont susceptibles d’'induire des
flux préférentiels, de conductivité hydrauliquevée, qui perdurent au fil des infiltrations.
Pour reprendre la formule de Goldschmidt [1984% featrices polluées considérées ici
pourraient donc constituer une « bombe physique ».

On pourrait donc suggérer I'ajout dans les basdimgiltration d’'une couche granulométrie
homogene (mais de texture indifférente). Cette gsjon est plus facilement applicable dans
le cadre de la gestion des effluents autoroutielsstinés a gérer des volumes d’effluents
moins importants, les bassins d’infiltration soattdille plus réduite.
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E-4 Perspectives

L’organisation de la porosité et la conductivitddirgulique du sol récepteur sont de
éléments-clés dans le devenir des polluants, dicplér pour la part de transfert colloidal ou
particulaire, soumis a des phénomeénes de filtratidme grande attention doit donc étre
accordée a I'hnétérogénéité du sol récepteur.

Limousin [2006] avait ainsi montré que la présedeequelques cailloux de 5 ou 10 cm de
diamétre impacte significativement la dispersiondrogynamique (risque de flux
préférentiels). De méme, on a conserve pour I'HoriB utilisé dans le cadre de cette étude la
fraction granulométrique la plus grossiere.

Mais ce matériau homogénéisé ne rend pas compta dwersité des lithofacies présents
dans le bassin, formés dans le dépét fluvio-glesiale propriétés structurales et texturales
variées. Le contraste des propriétés hydrauligugseq découlent (certains lithofacies
présentent des conductivités hydrauliques & saiorde I'ordre de 1® m.s%) induisent des
phénomenes hydrauliques tels que des chemins @néfds, ou des barriéres capillaires, dont
notre seule approche simplificatrice (superpositd@s Horizons A et B) souligne déja
'importance. La these de David Goutaland (LSE)mettra de mieux comprendre l'influence
de ces hétérogénéités a I'échelle du bassin.

De plus, les horizons de surface se caractérisant’abondance de la matiere
organique morte et vivante. On a établi I'influerdee la solubilité de la matiére organique
mobile sur la mobilisation, et éventuellement lansfert du zinc et du cadmium. Les
polluants hydrophobes apportés par les eaux pks/ia¢ sont sirement pas indifférents a ce
processus. A l'inverse, dans les agrégats, la neatiganique évolue peu et offre des sites de
sorption aux cations métalliques. On soupconnei aindien entre la localisation de cette
fraction de la matiere organique, le cuivre etilastéries. En effet, les microorganismes, s'ils
ne participent pas directement au transfert desumgeinfluencent I'évolution de la matiere
organique et la texture du sol, et par la les méoaes de rétention des métaux et leur
réversibilité.

Des efforts doivent donc se porter sur la caraaédn de la matiére organique, sur son role
dans la structuration du matériau, et sur le ligineesa nature et sa mobilité. La thése d’Anne-
Laure Badin (LSE) devrait apporter des élément®gdense a cette question.

Enfin, I'étude de la forme chimique sous laquedle métaux sont libérés demande a
étre approfondie, en particulier quant a la fractdes métaux libérés depuis I'horizon de
surface liée a des colloides de petite taille. pithese d'une implication des acides
humiques et fulviques dans cette mobilisation, atsdle transfert ultérieur des métaux a
travers le sol récepteur mérite d’étre exploréendDaos conditions expérimentales, les
colloides de petite taille sont en effet tres mexhilet des liens entre ces colloides organiques
et les cations métalliqgues ont été identifiés paerd auteurs, y compris dans le cadre de
I'étude de bassins d'infiltration.
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Annexe | : Compléments sur les bactéries

A- Définitions : autotrophes et aérobies [Doye 2005

Les microorganismes, comme tous les étres vivamis,la capacité de puiser dans leur
environnement les éléments nécessaires a leur apparhent. Deux facteurs sont
indispensables a leur croissance et a leur muépén :

- une source de carbone assimilable pour la syntt&seomposés carbonés cellulaires.
Si la bactérie est capable de métaboliser lg @@osphérique par I'intermédiaire du cycle de
Calvin, c’est un organisme autotrophe ;

- une source primaire d’énergie (substrat énergétigeeessaire au fonctionnement.
Certains organismes sont capables d'utiliser I'gieeélectronique obtenue par oxydation de
produits chimiques (organiques ou minéraux) : dstschimiolithotrophes. Il existe ainsi un
couplage entre deux flux distincts : un flux debcare associé aux fonctions anaboliques et
cataboliques cellulaires et un flux d’électronsu¢se d’énergie).

Pour tous les étres vivants, I'électron est I'élétreé de tous les processus chimiques et
physiques, ainsi que de toutes transformations tmp de la matiere. Toute réaction

d’oxydo-réduction résulte d'un transfert d’électsaantre un composé donneur qui s'oxyde et
un composeé accepteur qui est réduit. Chez la fdlug@s organismes, l'accepteur final

d’électrons est I'oxygéne : ce type de réactiorrésgnte une respiration aérobie. D’autres
microorganismes sont capables de se développdrsamee totale d’oxygene : la respiration

est dite anaérobie.

B- Structure des bactéries [Cours de microbiologi@005, Reynolds
et Pepper 2000, Hébrard-Labit 1998]

Ribosomes

— Eléments communs Nucléoid \ 0
— Eléments facultatifs

Membrane
cytoplasmique

Paroi Flagelle

Cytoplasme

Schéma d’une cellule bactérienne
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Eléments communs

La membrane cytoplasmique des bactéries est compaskpides (30 a 40%) et de protéines
(60 a 70%). C’est une barriere semi-permeéable gunpt le transport passif de certaines
protéines grace a des protéines « canales ».

Le cytoplasme contient 80% d’eau. Il a un pH compntre 7 et 7,2 auquel sont dissous des
sucres, des ions, des acides aminés...

Le nucléoide est le génome bactérien. Il n'esig@é du cytoplasme par une membrane.

La paroi, la plus externe, a un réle majeur dan®$sstance a la pression osmotique et aux
déformations. Elle représente 20% de la masse ségheomposante principale est la
molécule rigide de peptidoglycane.

En fonction de la structure de la paroi, on distlngeux grandes classes de bactéries :

- la paroi des bactéries Gram + mesure de 15 a 8Ehenest généralement composée
de peptidoglycane et d’acide téichoique ;

- la paroi des Gram- mesure de 6 a 15 nm. Sa pattegne est un réseau lache,
composé de lipoprotéines, lipopolysaccharides (LR 8 triménes.

paleichols ackd
Terickos acd

o

£ L acchirido
-— ey

Chaler membrane ——
Peplidoghcnn

Peniolasmic

Prodzing

Membrane gralaing

Lpics

Gram- Gram+

Parois des cellules bactériennes Gram + et Gram [Reynolds et Pepper 200D

Eléments facultatifs

Les flagelles permettent les déplacements micrabilees pilis peuvent augmenter la capacité
d’adhésion des Gram-. La capsule, souvent polysaictiue, entraine un phénomene
d’adhérence. Elle permet également de résistes aalalitions externes défavorables.
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Annexe |l : Les extractions de métaux

Lorsque I'on n'utilise qu’un extractant, on cheralvee spéciation fonctionnelle, pour
connaitre la part de métaux, suivant les réactifs lee terminologie, « mobiles »,
« assimilables », « échangeables », « solubleswhdodisponibles » [Bermond 1999]. Ainsi,
avec des sels comme CaGl NH;NOgs, on est censé obtenir les fractions « échangeables
tandis que I'extraction avec de 'EDTA pourrait spondre aux métaux liés aux matieres
organiques [Lamt al. 1999].

Avec plusieurs réactifs, on parle d’extraction sgielle : un échantillon est soumis
successivement a plusieurs agents d’extractionodme fcroissante. L'objectif est alors de
localiser les métaux dans les différents comparitsidu sol : matiére organique, carbonates,
oxy-hydroxydes de fer... [Bermond 1999]. La référepoer les extractions séquentielles est
le schéma d’extraction de Tessadral. [1979], qui différencie 5 fractions, décrites ddes
tableau ci-dessous :

Protocole de Tessier : réactifs et forme des métauraces

Réactif utilisé Fractions
Chlorure de magnésium (pH 7) Echangeable
Acétate de sodium (pH-5) Acido-soluble
Hydroxylamine (pH 2) Réductible
Eau oxygénée (-pH 2) Oxydable
HCI + HCIO, Fraction résiduelle

» La fraction « échangeable » constitue la fracteplus mobile des métaux, adsorbés
non spécifiquement et facilement remobilisables ¢&range de cations. Dans une
premiere approche, la mesure de la fraction éclanged’'un métal donne une tres
bonne estimation de sa biodisponibilité pour lesgs [lldefonset al. 1999].

» La fraction «acido-soluble » est celle associég earbonates, et récupérée par
dissolution avec un acide faible.

» La fraction « réductible » est celle qui est ass®@ux oxydes de fer, d’aluminium et
de manganese, récupérée avec un réducteur.

» La fraction « oxydable » est liée a la matiere nigae, dégradée en milieu oxydant.

» La fraction résiduelle est extraite par minéral@ata I'aide d’acides forts, pour
connaitre la teneur totale en métaux . Cette traatiest pas relargable en conditions
naturelles.

Etant donnée la diversité des extractants utilisésBureau Communautaire de

Référence a lancé en 1987 un programme d’harmanisafin de faciliter la comparaison des
résultats obtenus. Le protocole qui en émane ésepté dans le tableau suivant :
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Protocole du BCR, d’aprés Durand [2003]

Réactif utilisé Phase supposee Terminologie
extraite
CHLCOOH acido-soluble  |Acido-soluble et soluble dans l'equ,
échangeable
NH,OH, HCI réductible Oxydes de Fe et de Mn
H20o, -
CH.COONH. oxydable Organique et sulfures

Durand [2003] a adapté ce protocole en rajoutaataxtraction finale aux acides HF
et HCIQ,, pour récupérer la fraction qu’il définit commeeésiduelle ». Il qualifie alors ce
protocole de « seule approche expérimentale dibrictuellement pour appréhender la
mobilité potentielle des métaux lourds associéséaliment ».

Cette précision et la terminologie « supposée g@&travise a parer aux diverses
critiques qui ont été émises sur ces méthodes.feh &es phénomenes de refixation des
cations, la non-sélectivité des extractants, I®dlgrae du ratio entre la masse d’échantillon et
le volume d’extractant, I'ordre des réactifs etikgue de réactions secondaires (avec H+ en
particulier) ont été pointés [Bermond 1999, Illdefest al. 1999, Lamyet al. 1999, Durand
2003]. Ces techniques doivent donc étre utilisé@sterprétées en connaissance de cause. Par
exemple, Taclet al.[1999] ont défini la lixiviation potentielle desétaux dans un sédiment
comme le pourcentage de métaux relargués a pH DO¢HNCela leur a permis d’évaluer
'impact des pluies acides par exemple, mais ilsligoent que les résultats obtenus ne
donnent aucune indication sur le long terme.
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ANNEXE lll : Mise en ceuvre des Grandes Colonnes

Mise en place de I'Horizon Ayr
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Sondes
CS616

Instrumentation (Colonne 1)
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Tensio
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Répartition de I'alimentation a la surface des colones

Bornier et centrale d’acquisition
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Accumulation de la lame d’eau
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ANNEXE IV : Sondes CS 616 et tensiomeétres

A- Sondes CS616 (Campbell Sci.) : Mesure de la tamesn eau

Principe de la mesure

La méthode TDR (Time Domain Reflectometry) est destructive. Elle est utilisée a
l'origine pour tester des cables de circuit élgati La méthode TDR s'est développée
rapidement a partir des années 1980 car ellewesed\ploi relativement simple et permet une
mesure de I'humidité volumique avec une incertitundérieure a + 2%, avec une trés bonne
résolution spatiale et temporelle [Melounou 1999].

Le principe de la méthode repose sur la relatiostaxt entre la constante diélectrique
relative des sols et la teneur en eau volumiqueetlanique consiste a envoyer une impulsion
électromagnétique qui se propage via un cable ab&ilong d’'un guide d'ondes formé de
deux tiges métalliques. On détermine alors la séede propagation des ondaesn repérant
le moment de leur arrivée au début des guidesrablaent du retour des ondes réfléchies en
bout de guides. Cette vitesse varie selon la vatleuta permittivité relative du sol (ou
constante diélectrique)®?:

avecy, la perméabilité magnétique (elle est égale a I [msumatériaux non magnétiques) et
Co la vitesse de la lumiére. La permittivité relatoke sol vaut donc :

- [ﬂj
C 2L
ou L la longueur du guide d’'onde et T le temps idgagation de I'onde.
Or la constante diélectrique de l'air est égalecelle de la matrice solide oscille entre
2 et 5 tandis que celle de l'eau est d'environ8305(a 20°C, Topgt al. 1980). Ainsi, les
variations de la teneur en eau du sol affecteffiagien prépondérante la constante diélectrique
globale de celui-ci, car la polarisation des moléswd’eau demande du temps. La relation
entre la constante diélectrique et la teneur enae@té décrites empiriquement par divers
auteurs. Toppet al. [1980] ont les premiers proposé la fonction polyirede de calibration
suivante, dite « polygone de Topp »
&= 3,03 + 9,3, + 14660,” — 76,70,°
soit : 6y=-53.100+2,92.10¢ — 5,510 ¢2 + 4,3.1C &

ou 6, la teneur en eau volumétrique du sol minéral.

Des relations entr@, ete, 2 ont également été proposées, comme celle de LEHBE6)
6,=0,1138 %~ 0,1758

%2.0n parle plus précisément de constante diéleetrapparente, car il s'agit de la partie réellealednstante
diélectrigue complexee* = ¢, + i (g + oqdweg) [Topp et al. 1980].

311



ANNEXES

Influence des parameétres du sol et de la solutioredsol sur la méthode

TDR

Toppet al.[1980] ont étudié les effets de la salinité, déelmpérature et de la texture
et de la densité du sol, sans noter de différeimogertantes. Par la suite, de nombreux
auteurs ont étudié linfluence de divers paramestgslia mesure de la teneur en eau par la
méthode TDR. En particulier, les mesures sont guitdes de varier avec la densité du sol, la
température et la salinité du milieu. Les avis djeat trés largement d’un auteur a l'autre.
Les fonctions universelles de calibrage sont éabpour un sol de densité 1,4 kg.m
[Noborio 2001], et ne sont pas adaptées a desamatde textures fines, dans lesquels I'eau
liée est plus importante [Noborio 2001]. Des d#fézes sont donc observées, imputées a
I'eau liée, dont la constante diélectrique semhis faible que celle de I'eau libre.
La présence d’argiles et la minéralogie sont égaigrausceptibles d’'induire des différences a
des teneurs en eau faibles [Bousseta 2000]. Emcheac’est avec des teneurs en eau €levées
que la sensibilité a la température sera plus itapte, car I'eau mobile est plus sensible a ces
variations de température que I'eau liée [Nobofi6 .
De plus, certains auteurs ont suggéré que le poly/gie Topp pouvait mésestimer la teneur
en eau dans les sols organiques, ou aboutir &dekats moins précis, mais cette question est
tres controversée [Noborio 2001, Bousseta 2000].

La propagation de I'onde électromagnétique darcatke de l'utilisation des CS616
est également influencée par la conductivité ébpatr: les ions libres atténuent le signal,
diminuant 'amplitude du signal et la bande-passaba fréquence s’en trouve diminuée. En
milieu salin, la réflexion du signal a donc tendarcse perdre a cause de la conduction du
signal a travers le sol entre les deux tiges. ptede transfert, en revanche, n’est pas affecté
par la salinité, donc la mesure de teneur en eawailerester bonne [Melounou 1999,
Bousseta 2000].

Il'y a en revanche peu d’effet de la structure.Mes difficultés surviennent dans les
sols hétérogenes ou les perturbations du milieuiderl'insertion des tiges sont conséquentes
et se répercutent sur la qualité des mesures. htaccentre le sol et la sonde est fondamental
pour de bons résultats [Noborio 2001].

Calibration des sondes CS616

Les sondes CS 616 mesurent la période T de leoteds sortie. Ce sont donc en fait
des sondes capacitives. C’est leur fréequence (ad®@®00 MHz, donc ce n’est pas une TDR)
qui s’ajuste en fonction de la capacité qu’ellessument, donc on récupére une mesure de
fréequence ou de période [J.-P. Laurent, LTHE, Gloé®y comm. pers.]. Mais le principe de
la mesure est basé sur la théorie TDR.

La période est ensuite convertie en teneur en a@auwg@s fonctions de calibration

empiriques. Campbell Sc. Inc [2004] propose uneatgu de calibration quadratique qui
exprime la teneur en eau volumique en fonctionadeériode. Mais pour les mettre en place
dans la colonne de maniere a ce que les tigestgntégralement en contact avec le sol, sans
toucher le cylindre en polycarbonate, les sondésldétre raccourcies de 30 a 19 cm environ
de longueur, ce qui a par conséquent diminué lenosikilité. On a donc procédé a la re-
calibration des sondes, avec notre alimentatianA&l924A, réglée sur 10V).
Avec des tiges de 30 cm, les périodes mesuréesd&mitiron 14,7 us (soit une fréquence
d’environ 70 MHz) dans l'air et 41,8 pus dans I'ehurobinet. Raccourcies a 25, puis 20 cm,
les CS 616 indiquent des périodes pratiguementaimgpées dans I'air, et de respectivement
38,4 et 33,8 us dans 'eau. La sensibilité reste datisfaisante.
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Chague sonde a été calibrée grace a un cylindveldee connu, rempli d’'une masse

connue de sol de I'Horizon B. On reléve la périotEsurée :

— dans l'air = 0 cn?.cm®),

. dans le sol & son humidité initiale (H=3,12 % $§cit0,0554 +/- 0,0008 chrem®),

—. dans le sol & saturatiof € 65 soit0 = 0,322 +/- 0,018 cfcmi®),

. dans l'eau{ = 1 cnf.cm®)
Les courbes de calibration obtenues sont trésained pour les 9 sondes. On détermine donc
une unique fonction de calibration, en ajustamd&mble des points obtenus par une fonction

quadratique :

y =-15,347x? + 33,44x + 14,507

Période (ps)

air solinitial sol saturé eau

Courbe d’étalonnage des sondes CS 616

Or on n'utilise les sondes que sur la gamme datian de la teneur en eau dans les sols. On
choisit donc d’exclure les mesures dans I'eAu=(100 %) pour ajuster la courbe de
calibration :

Période (us)

0 0,1 0,2 0,3 0,4

Courbe d'étalonnage des sondes CS616 sur leur gamufi@tilisation dans les sols
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Puisque I'on mesure les périodes pour évaluer naue en eau, on convertit la fonction
moyenne de calibration obtenue sous la fobree(T) :

6 =-128510"T2+0,040Z - 0,5605

avec T en s éten cri.cm™.

B- Tensiometres SKT 850T + SMS(S) ( SDEC FranceMesure
de la succion

Principe de la mesure

Le tube ainsi que la bougie poreuse sont rempdauddégazée, et I'ensemble est
hermétiquement fermé par un bouchon. On a utile® chnnes et des bougies poreuses de
petite taille et des cannes souples pour limitemaximum la perturbation de la structure du
sol.

Une fois le tensiométre mis en place dans le salmofondeur souhaitée, I'eau de la
bougie poreuse, initialement a pression atmospheérige retrouve en contact avec I'eau du
sol qui est sous tension. Il y a donc succion :gsanose, une certaine quantité d'eau sort du
tensiométre, créant une dépression dans le tubglirdifeau. La succion est mesurée par le
capteur électronique.

Si 'numidité du sol vient a baisser, I'eau diffséravers la bougie poreuse vers le milieu
environnant : il se produit une dépression a fiatg du systeme. De méme, lorsque le sol
s’humidifie, la tension baisse, jusqu’a s’annulsaturation [Melounou 1998].

Etalonnage des tensiometres

On a simplement vérifié que I'étalonnage fourni fgaconstructeur était valable dans
nos sols, avec l'alimentation utilisée (elc AL 924#&glée sur 10 V). On a donc mesuré, a
diverses valeurs de pression, la tension indiqgaéées capteurs électroniques, mesurée par le
datalogger 34970. On obtient une corrélation lirgdantre la pression (mbar ou hPa) et la
tension (mV) avec un coefficient de régression @dalnité. Comme pour les sondes CS 616,
les courbes d’étalonnage obtenues sont trés sigslg@iour les 5 tensiometres. On détermine
donc une unique fonction de calibration pour I'enbke des tensiometres. La régression
linéaire opérée a partir de I'ensemble des poietalibration est présentée sur la figure
suivante :
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Courbe d'étalonnage des tensiométres

Tension (mV)

-90 -80 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0

2 0

4 -100
———————————— - -200
4 -300
4 -400
———————————————————————————————————————————————————————————— - -500
4 -600
——————————————————————————————————————————————— - -700
—————————————————————————————————————————————————————— - -800
-900

R?=1

(edy) uoissaid

La fonction de calibration est donc :
H =9907&J) — 2,268

avec U en mV et H en hPa (ou mbar).

Préparation des tensiometres

Pour que la dépression mesurée par le capteueféaitivement due a la variation de
tension du sol, il est nécessaire que le tube dsidmetre ne contienne que de l'eau
totalement dégazéifiée, incompressible. Les bouygiesuses sont donc immergées au moins
24 heures dans de I'eau (déminéralisée, pour desedépobts de calcaire) avant leur mise en
place, pour gu’elles soient le plus imprégnées iplessOn dégazéifie le contenu d’une
bouteille avec une pompe a vide, en agitant I'eauidéralisée jusqu’a ce qu’il n’y ait plus de
bulles d’air qui s'échappent. La bougie est plondaes I'eau ainsi préparée ; on exerce une
aspiration grace a une seringue depuis la partjgérsaure du tube, qui se remplit
progressivement. On compléte jusqu’aux rebords dlesu dégazéifiée et on place le
bouchon percé d'une aiguille de seringue, par ldguexcédent d'eau s’évacue. Lorsque
I'on retire I'aiguille, le bouchon autocicatrisaredevient imperméable. Le tube est ainsi
intégralement rempli d’eau dégazéifiée.

Mise en place des tensiomeétres
Il existe un décalage temporel entre une variadi@rctharge de pression et la réaction
du tensiometre, d( a la résistance hydrauliqueadmugie poreuse et a la qualité du contact
entre cette derniere et le sol [Musy et Soutterl]l9BPour garantir un contact optimal, on
insére donc les tensiometres au fur et a mesurecaplissage de la colonne, et non a
posteriori dans le sol en place [Jevedtal. 1999, Février 2001, Lassabatére 2002].
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Annexe V : Microscopie Electronique a Transmission en
Petites Colonnes

A- PO
Spectre 1
Correction Sigma %
Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 0 -4,81 3,96 -9,73
O 1,765 1,1106 37,59 1,9 57,02
Na 1,222 1,0527 7,06 0,41 7,45
Mg 1,076 0 -0,12 0,09 -0,12
Al 1,039 1,0017 9,19 1,09 8,27
Si 1 1 36,39 1,73 31,44
P 0,996 1,0147 0,04 0,07 0,03
S 0,947 0,9976 0,07 0,05 0,05
Cl 0,976 0 -0,03 0,05 -0,02
K 0,972 0,9726 0,04 0,05 0,02
Ca 0,959 0,9686 0,4 0,06 0,24
Ti 1,085 0,9638 0,02 0,05 0,01
Cr 1,147 0 -0,05 0,04 -0,02
Mn 1,208 0,9603 0 0,04 0
Fe 1,231 0,9596 0,04 0,05 0,02
Ni 1,322 0,9588 7,55 0,39 3,12
Cu 1,457 0,9585 1,96 0,15 0,75
Zn 1,537 0 -0,01 0,05 0
As 1,908 0,9582 0,06 0,1 0,02
Br 1,663 1,0022 4,93 2,11 15
Cd 1,805 0 -0,05 0,13 -0,01
Ba 2,05 0 -0,16 0,14 -0,03
Pb 3,042 0 -0,08 0,25 -0,01
Totaux 100
Spectre 2
Correction Sigma %
Elément K facteur  d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 0 -6,46 3,03 -12,98
o] 1,765 1,1337 41,82 1,43 63,08
Na 1,222 1,071 0,24 0,1 0,25
Mg 1,076 1,0339 0,03 0,06 0,03
Al 1,039 0 -1,45 0,47 -1,3
Si 1 1 53,99 1,75 46,39
P 0,996 1,0328 0,01 0,06 0
S 0,947 1,0147 0,1 0,05 0,07
Cl 0,976 1,0025 0 0,04 0
K 0,972 0 -0,07 0,04 -0,04
Ca 0,959 0,984 0,29 0,04 0,18
Ti 1,085 0,9788 0,01 0,04 0
Cr 1,147 0 -0,04 0,03 -0,02
Mn 1,208 0,9751 0,01 0,03 0
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Fe 1,231 0,9744 0,04 0,04 0,02
Ni 1,322 0,9735 6,27 0,23 2,58
Cu 1,457 0,9732 1,91 0,11 0,73
Zn 1,537 0 0 0,04 0
As 1,908 0,9728 0,04 0,08 0,01
Br 1,663 1,0119 3,26 0,9 0,98
Cd 1,805 0 -0,04 0,1 -0,01
Ba 2,05 0,979 0,08 0,11 0,01
Pb 3,042 0 -0,04 0,19 0
Totaux 100
Spectre 3
Correction Sigma %
Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 0 -8,38 5,03 -18,8
@] 1,765 1,1214 38,41 2,37 64,7
Na 1,222 1,0659 0,17 0,15 0,2
Mg 1,076 1,0228 1,66 0,18 1,84
Al 1,039 0,9983 12,85 1,39 12,84
Si 1 1 26,17 1,54 25,11
P 0,996 1,0047 0,08 0,08 0,07
S 0,947 0,9883 0,13 0,06 0,11
Cl 0,976 0,9775 0,1 0,06 0,08
K 0,972 0,9646 6,5 0,41 4,48
Ca 0,959 0,9629 0,36 0,07 0,24
Ti 1,085 0,9575 0,12 0,06 0,07
Cr 1,147 0 -0,01 0,05 -0,01
Mn 1,208 0,9534 0,03 0,06 0,02
Fe 1,231 0,9527 2,5 0,19 1,21
Ni 1,322 0,9519 10,09 0,62 4,63
Cu 1,457 0,9515 2,22 0,19 0,94
Zn 1,537 0,952 0,15 0,07 0,06
As 1,908 0 -0,13 0,11 -0,05
Br 1,663 0,9989 6,34 2,57 2,14
Cd 1,805 0,967 0,53 0,26 0,13
Ba 2,05 0 -0,16 0,18 -0,03
Pb 3,042 0,9511 0,27 0,24 0,03
Totaux 100
Spectre 4
Correction Sigma %
Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 1,3461 34,63 5,59 55,17
@] 1,765 1,2107 18,24 2,23 21,81
Na 1,222 1,0834 4,47 0,51 3,72
Mg 1,076 1,0438 0,51 0,15 0,4
Al 1,039 1,0141 3,22 0,96 2,28
Si 1 1 7,71 0,72 5,25
P 0,996 0,9929 0,41 0,12 0,25
S 0,947 0,983 1,52 0,19 0,91
Cl 0,976 0,9769 0,22 0,08 0,12
K 0,972 0,9687 0,75 0,12 0,37
Ca 0,959 0,9665 4,57 0,44 2,18
Ti 1,085 0,9644 0,05 0,08 0,02

317



ANNEXES

Cr 1,147 0,9624 0 0,07 0
Mn 1,208 0,9618 0,07 0,07 0,03
Fe 1,231 0,9613 4,65 0,45 1,59
Ni 1,322 0,961 14,27 1,3 4,65
Cu 1,457 0,9607 2,38 0,28 0,72
Zn 1,537 0,9616 0,39 0,11 0,11
As 1,908 0 -0,01 0,15 0
Br 1,663 1,0147 1,53 1,87 0,37
Cd 1,805 0,9702 0,14 0,23 0,02
Ba 2,05 0,9646 0,15 0,23 0,02
Pb 3,042 0,9608 0,12 0,36 0,01
Totaux 100
Spectre 7
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption  %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 1,4727 1,47 8 3,05
o] 1,765 1,1049 35,97 3,5 55,92
Na 1,222 1,0933 4,47 0,54 4,83
Mg 1,076 1,0463 1,74 0,26 1,78
Al 1,039 1,0133 8,01 1,44 7,39
Si 1 1 11,33 1,06 10,03
P 0,996 0,992 0,69 0,14 0,55
S 0,947 0,979 0,83 0,14 0,64
Cl 0,976 0,9704 0,25 0,09 0,17
K 0,972 0,9599 0,85 0,13 0,54
Ca 0,959 0,9571 3,77 0,38 2,34
Ti 1,085 0,9539 0,09 0,09 0,05
Cr 1,147 0,9516 0,1 0,07 0,05
Mn 1,208 0 -0,05 0,09 -0,02
Fe 1,231 0,9502 10,53 0,99 4,69
Ni 1,322 0,9503 14,17 1,31 6
Cu 1,457 0,9499 2,48 0,29 0,97
Zn 1,537 0,9506 0,98 0,16 0,37
As 1,908 0,9496 0,02 0,17 0,01
Br 1,663 1,014 1,58 2,65 0,49
Cd 1,805 0,9618 0,41 0,24 0,09
Ba 2,05 0,9541 0,28 0,26 0,05
Pb 3,042 0,9496 0,02 0,4 0

Totaux 100

Spectre 9
Correction Sigma %
Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 1,3341 24,37 5,27 42,44
o] 1,765 1,1589 24,49 2,29 32,02
Na 1,222 1,0957 6,21 0,56 5,65
Mg 1,076 1,0524 0,42 0,13 0,36
Al 1,039 1,0176 2,33 0,76 1,81
Si 1 1 3,9 0,33 2,91
P 0,996 0,9883 0,72 0,13 0,48
S 0,947 0,9782 1,11 0,14 0,72
Cl 0,976 0,972 0,19 0,07 0,11
K 0,972 0,9635 0,26 0,08 0,14
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Ca 0,959 0,961 4,15 0,34 2,16
Ti 1,085 0,9588 0,03 0,08 0,01
Cr 1,147 0,9568 0,04 0,07 0,02
Mn 1,208 0,9562 0,01 0,08 0
Fe 1,231 0,9557 13,94 1,06 5,22
Ni 1,322 0,9563 12,12 0,93 4,32
Cu 1,457 0,9558 2,59 0,25 0,85
Zn 1,537 0,9564 0,76 0,13 0,24
As 1,908 0 -0,07 0,14 -0,02
Br 1,663 1,0183 1,85 1,48 0,48
Cd 1,805 0 -0,2 0,19 -0,04
Ba 2,05 0,9589 0,17 0,22 0,03
Pb 3,042 0,9555 0,62 0,31 0,06

Totaux 100

Spectre 11
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -0,39 10,34 -0,81
@] 1,765 1,1135 34,49 4,31 54,03
Na 1,222 1,0905 1,48 0,36 1,61
Mg 1,076 1,04 0,57 0,22 0,59
Al 1,039 1,0081 15,68 2,54 14,57
Si 1 1 16,94 2,02 15,12
P 0,996 0,9959 0,04 0,12 0,03
S 0,947 0,9815 0,3 0,11 0,23
Cl 0,976 0 -0,03 0,09 -0,02
K 0,972 0,9605 4,89 0,62 3,14
Ca 0,959 0,9588 1,59 0,24 0,99
Ti 1,085 0,9546 0,02 0,11 0,01
Cr 1,147 0,952 0,03 0,09 0,01
Mn 1,208 0 -0,05 0,09 -0,02
Fe 1,231 0,9506 1,12 0,21 0,5
Ni 1,322 0,9498 21,63 2,56 9,23
Cu 1,457 0,9495 2,9 0,43 1,14
Zn 1,537 0,9509 0,16 0,11 0,06
As 1,908 0,9499 0,1 0,26 0,03
Br 1,663 0 -1,74 4,3 -0,55
Cd 1,805 0,9626 0,24 0,42 0,05
Ba 2,05 0,9548 0,5 0,32 0,09
Pb 3,042 0 -0,47 0,64 -0,06

Totaux 100

Spectre 13
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 1,4311 17,63 7,17 31,31
@] 1,765 1,1637 27,53 2,99 36,71
Na 1,222 1,0827 5,26 0,6 4,88
Mg 1,076 1,043 0,47 0,17 0,41
Al 1,039 1,012 6,23 1,31 4,93
Si 1 1 12,68 1,23 9,63
P 0,996 0,9954 0,25 0,11 0,17
S 0,947 0,9833 0,94 0,14 0,62
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Cl 0,976 0,9757 0,14 0,08 0,09
K 0,972 0,9661 2,17 0,25 1,18
Ca 0,959 0,9639 3,45 0,36 1,84
Ti 1,085 0,9609 0,13 0,09 0,06
Cr 1,147 0,9586 0,04 0,07 0,02
Mn 1,208 0 -0,1 0,08 -0,04
Fe 1,231 0,9573 2,51 0,28 0,96
Ni 1,322 0,9567 16,08 1,54 5,84
Cu 1,457 0,9564 2,28 0,29 0,77
Zn 1,537 0,9574 0,55 0,13 0,18
As 1,908 0 -0,04 0,17 -0,01
Br 1,663 1,0126 1,65 2,47 0,44
Cd 1,805 0,9679 0,07 0,27 0,01
Ba 2,05 0 -0,07 0,24 -0,01
Pb 3,042 0,9566 0,15 0,41 0,02

Totaux 100

Spectre 14
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 1,5071 3,72 5,86 7,06
@) 1,765 1,1178 40,51 2,91 57,75
Na 1,222 1,0762 1,99 0,25 1,97
Mg 1,076 1,0331 0,65 0,14 0,61
Al 1,039 1,0051 8,85 1,21 7,48
Si 1 1 17,59 1,23 14,29
P 0,996 0,9989 0,23 0,09 0,17
S 0,947 0,9853 0,45 0,08 0,32
Cl 0,976 0,9763 0,12 0,06 0,08
K 0,972 0,9654 1,16 0,12 0,68
Ca 0,959 0,9626 2,75 0,22 1,57
Ti 1,085 0,9591 0,01 0,06 0
Cr 1,147 0,9567 0,02 0,05 0,01
Mn 1,208 0,956 0,01 0,06 0
Fe 1,231 0,9554 4,36 0,33 1,78
Ni 1,322 0,955 10,74 0,77 4,17
Cu 1,457 0,9546 1,75 0,18 0,63
Zn 1,537 0,9552 0,31 0,08 0,11
As 1,908 0,9544 0 0,11 0
Br 1,663 1,0057 4,41 2,22 1,26
Cd 1,805 0,9675 0,01 0,18 0
Ba 2,05 0,9593 0,23 0,18 0,04
Pb 3,042 0,9544 0,11 0,25 0,01

Totaux 100

Spectre 16
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -13,27 9,27 -32,88
@] 1,765 1,0487 41,03 3,81 76,29
Na 1,222 1,1044 1 0,28 1,29
Mg 1,076 1,0452 7,54 0,73 9,22
Al 1,039 1,0163 9 14 9,92
Si 1 1 13,9 1,27 14,73
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P 0,996 0,9913 0,02 0,09 0,02
S 0,947 0,9757 0,07 0,08 0,07
Cl 0,976 0,9653 0,16 0,07 0,13
K 0,972 0,9533 1,28 0,15 0,97
Ca 0,959 0,9502 0,36 0,08 0,27
Ti 1,085 0,9458 1,26 0,16 0,78
Cr 1,147 0,9435 0,1 0,07 0,06
Mn 1,208 0,9426 0,32 0,1 0,17
Fe 1,231 0,942 12,37 1,14 6,59
Ni 1,322 0,9424 19,79 1,8 10,03
Cu 1,457 0,9419 3,33 0,35 1,56
Zn 1,537 0,943 0,73 0,14 0,33
As 1,908 0 -0,01 0,15 0
Br 1,663 1,0171 14 2,48 0,52
Cd 1,805 0,9555 0,12 0,23 0,03
Ba 2,05 0 -0,45 0,31 -0,1
Pb 3,042 0 -0,05 0,33 -0,01

Totaux 100

Spectre 18
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 0 -8,17 3,91 -16,55
@] 1,765 1,1196 44,52 1,81 67,69
Na 1,222 1,077 0,61 0,11 0,65
Mg 1,076 1,0377 0,06 0,06 0,06
Al 1,039 0 -1,23 0,46 -1,11
Si 1 1 50,87 2,02 44,06
P 0,996 1,0296 0,14 0,07 0,11
S 0,947 1,012 0,02 0,05 0,01
Cl 0,976 1,0001 0,03 0,04 0,02
K 0,972 0,9861 0,01 0,03 0
Ca 0,959 0,982 0,1 0,04 0,06
Ti 1,085 0 -0,01 0,04 -0,01
Cr 1,147 0,9742 0,01 0,03 0
Mn 1,208 0,9733 0,05 0,03 0,02
Fe 1,231 0 -0,02 0,04 -0,01
Ni 1,322 0,9717 8,16 0,35 3,38
Cu 1,457 0,9714 2,03 0,12 0,78
Zn 1,537 0,9718 0,08 0,04 0,03
As 1,908 0 -0,07 0,08 -0,02
Br 1,663 1,0137 2,53 0,9 0,77
Cd 1,805 0,9887 0,1 0,1 0,02
Ba 2,05 0,9772 0,1 0,11 0,02
Pb 3,042 0,9712 0,09 0,19 0,01

Totaux 100

Spectre 20
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 1,5233 3,76 5,14 7,24
@] 1,765 1,1141 38,74 2,5 55,93
Na 1,222 1,0721 2,03 0,23 2,04
Mg 1,076 1,03 0,87 0,14 0,83
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Al 1,039 1,0023 11,13 1,2 9,53
Si 1 1 16,66 1,04 13,7
P 0,996 0,9974 0,32 0,08 0,24
S 0,947 0,9834 0,27 0,06 0,19
Cl 0,976 0,974 0,12 0,05 0,08
K 0,972 0,9629 0,78 0,08 0,46
Ca 0,959 0,9598 2,2 0,16 1,27
Ti 1,085 0,9561 0,12 0,06 0,06
Cr 1,147 0,9537 0,05 0,05 0,02
Mn 1,208 0 -0,05 0,05 -0,02
Fe 1,231 0,9524 2,94 0,21 1,22
Ni 1,322 0,9518 11,63 0,74 4,58
Cu 1,457 0,9515 2,37 0,19 0,86
Zn 1,537 0,9522 0,88 0,1 0,31
As 1,908 0 -0,03 0,11 -0,01
Br 1,663 1,0029 5,18 2,12 1,5

Cd 1,805 0 -0,08 0,16 -0,02
Ba 2,05 0 -0,08 0,16 -0,01
Pb 3,042 0,9515 0,18 0,26 0,02

Spectre 24
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -3,44 2,78 -7,6
@] 1,765 1,0648 36,95 1,39 61,36
Na 1,222 1,0838 0,11 0,12 0,13
Mg 1,076 1,0312 7,27 0,28 7,94
Al 1,039 1,0076 10,17 0,75 10,01
Si 1 1 12,41 0,44 11,73
P 0,996 0,9915 0,11 0,05 0,1
S 0,947 0,9766 0,06 0,04 0,05
Cl 0,976 0 -0,04 0,04 -0,03
K 0,972 0 -0,01 0,03 -0,01
Ca 0,959 0,9516 0,2 0,04 0,13
Ti 1,085 0,9475 0,05 0,04 0,03
Cr 1,147 0,9452 0,02 0,04 0,01
Mn 1,208 0,9445 0,06 0,05 0,03
Fe 1,231 0,9439 20,72 0,72 9,85
Ni 1,322 0,9451 7,54 0,28 3,41
Cu 1,457 0,9445 2,46 0,12 1,03
Zn 1,537 0,9446 0,3 0,05 0,12
As 1,908 0,9436 0,01 0,08 0
Br 1,663 1,0083 5,22 1,42 1,74
Cd 1,805 0 -0,01 0,1 0
Ba 2,05 0 -0,21 0,12 -0,04
Pb 3,042 0,9436 0,05 0,18 0,01

Totaux 100

Spectre 25
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -2,69 3,02 -6,81
@] 1,765 1,0644 32,27 1,31 61,44
Na 1,222 1,1289 3,17 0,19 4,2
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Mg 1,076 1,0638 0,08 0,07 0,1
Al 1,039 1,02 4,05 0,51 4,57
Si 1 1 3,52 0,15 3,82
P 0,996 0,9838 14 0,09 1,38
S 0,947 0,9713 0,15 0,05 0,14
Cl 0,976 0,9621 0,02 0,04 0,02
K 0,972 0,9516 0,34 0,04 0,27
Ca 0,959 0,9487 1,63 0,08 1,24
Ti 1,085 0,9452 1,2 0,08 0,76
Cr 1,147 0,9432 0,01 0,04 0
Mn 1,208 0,9425 0,02 0,06 0,01
Fe 1,231 0,942 38,91 1,33 21,22
Ni 1,322 0,9448 8,47 0,32 4,4
Cu 1,457 0,9439 3,16 0,15 151
Zn 1,537 0,9439 0,86 0,07 0.4
As 1,908 0,9424 0,16 0,1 0,06
Br 1,663 1,0209 3,23 0,99 1,23
Cd 1,805 0,9535 0,15 0,12 0,04
Ba 2,05 0 -0,04 0,18 -0,01
Pb 3,042 0 -0,07 0,24 -0,01

Totaux 100

Spectre 26
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 1,5282 2,45 3,61 4,79
@) 1,765 1,1229 37,68 1,76 55,29
Na 1,222 1,0725 1,95 0,18 1,99
Mg 1,076 1,0312 1,87 0,14 1,8
Al 1,039 1,0051 9,69 0,86 8,44
Si 1 1 19,35 0,86 16,18
P 0,996 1,0002 0,19 0,06 0,14
S 0,947 0,9861 0,34 0,05 0,25
Cl 0,976 0,977 0,02 0,04 0,01
K 0,972 0,9658 3,99 0,2 2,4
Ca 0,959 0,9638 0,97 0,07 0,57
Ti 1,085 0,9595 0,06 0,04 0,03
Cr 1,147 0,957 0,03 0,04 0,01
Mn 1,208 0,9562 0,05 0,04 0,02
Fe 1,231 0,9555 6,19 0,29 2,6
Ni 1,322 0,9553 8,03 0,37 3,21
Cu 1,457 0,9549 2,23 0,14 0,82
Zn 1,537 0,9552 0,88 0,08 0,32
As 1,908 0 -0,13 0,09 -0,04
Br 1,663 1,0057 3,67 1,62 1,08
Cd 1,805 0,9679 0,12 0,17 0,03
Ba 2,05 0,9597 0,03 0,12 0
Pb 3,042 0,9545 0,33 0,2 0,04

Totaux 100

Spectre 30
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique

C 2,134 1,523 5,22 4,22 9,87
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O 1,765 1,1373 36,68 2,06 52,07
Na 1,222 1,0676 1,05 0,16 1,04
Mg 1,076 1,0265 0,92 0,12 0,86
Al 1,039 1,0014 12,29 1,12 10,34
Si 1 1 19,11 1,02 15,45
P 0,996 1,0002 0,19 0,07 0,14
S 0,947 0,9863 0,21 0,05 0,15
Cl 0,976 0,9771 0,04 0,04 0,03
K 0,972 0,9662 5,28 0,3 3,07
Ca 0,959 0,9646 0,65 0,07 0,37
Ti 1,085 0,9602 0,04 0,05 0,02
Cr 1,147 0 -0,04 0,04 -0,02
Mn 1,208 0,9568 0,07 0,04 0,03
Fe 1,231 0,9562 2 0,14 0,81
Ni 1,322 0,9555 9,85 0,54 3,81
Cu 1,457 0,9552 2,16 0,16 0,77
Zn 1,537 0,9557 0,2 0,06 0,07
As 1,908 0,955 0,02 0,1 0

Br 1,663 1,0019 3,65 2,02 1,04
Cd 1,805 0,9682 0,24 0,2 0,05
Ba 2,05 0,9603 0,08 0,14 0,01
Pb 3,042 0,955 0,12 0,22 0,01

Totaux 100
B- PN
Spectre 1
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -4,06 23,11 -11,02
O 1,765 1,091 24,39 6,64 49,7
Na 1,222 1,1368 0,41 0,45 0,58
Mg 1,076 1,064 0,2 0,34 0,26
Al 1,039 1,019 11,22 3,97 13,55
Si 1 1 14,72 3,59 17,09
P 0,996 0 -0,24 0,22 -0,25
S 0,947 0,9741 0,09 0,15 0,09
Cl 0,976 0 -0,14 0,14 -0,13
K 0,972 0,9508 3,37 0,88 2,81
Ca 0,959 0,9483 0,35 0,24 0,28
Ti 1,085 0 0 0,21 0
Cr 1,147 0 -0,05 0,19 -0,03
Mn 1,208 0,9397 0,18 0,21 0,11
Fe 1,231 0,939 0,33 0,23 0,19
Ni 1,322 0,9381 44,49 10,68 24,7
Cu 1,457 0,9377 4,58 1,24 2,35
Zn 1,537 0 -0,11 0,33 -0,06
As 1,908 0 -0,23 0,85 -0,1
Br 1,663 0 -1,26 6,69 -0,52
Cd 1,805 0,9532 0,73 0,65 0,21
Ba 2,05 0,9436 0,28 0,6 0,07
Pb 3,042 0,9392 0,77 2,02 0,12

Totaux 100
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Spectre 2
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -22,49 21,75 -63,78
@) 1,765 1,0379 45,36 9,11 96,58
Na 1,222 1,0909 0,32 0,32 0,47
Mg 1,076 0 -0,23 0,27 -0,32
Al 1,039 0,9976 14,89 4,21 18,79
Si 1 1 21,88 4,39 26,54
P 0,996 0 -0,05 0,18 -0,05
S 0,947 0,9782 0,13 0,13 0,14
Cl 0,976 0,9659 0,05 0,13 0,05
K 0,972 0 -0,05 0,13 -0,05
Ca 0,959 0,9467 0,2 0,14 0,17
Ti 1,085 0,9414 0,13 0,14 0,09
Cr 1,147 0 -0,14 0,13 -0,09
Mn 1,208 0 -0,09 0,13 -0,06
Fe 1,231 0,9368 0,24 0,2 0,15
Ni 1,322 0,9358 26,91 5,39 15,61
Cu 1,457 0,9355 3,02 0,73 1,62
Zn 1,537 0 -0,06 0,21 -0,03
As 1,908 0 -0,25 0,55 -0,11
Br 1,663 0,9982 10,1 6,66 4,3
Cd 1,805 0 -0,09 0,38 -0,03
Ba 2,05 0 -0,35 0,43 -0,09
Pb 3,042 0,9361 0,57 1,31 0,09

Totaux 100

Spectre 3
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -5,8 9,85 -12,68
@) 1,765 1,0951 39,5 4,27 64,77
Na 1,222 1,0812 0,95 0,31 1,08
Mg 1,076 1,0336 4,21 0,52 4,54
Al 1,039 1,0081 7,87 1,72 7,65
Si 1 1 21,7 2,28 20,26
P 0,996 1,0006 0,4 0,13 0,34
S 0,947 0,9852 0,31 0,1 0,26
Cl 0,976 0 -0,03 0,08 -0,02
K 0,972 0,9624 1,99 0,25 1,33
Ca 0,959 0,9595 1,1 0,16 0,72
Ti 1,085 0,955 0,06 0,09 0,04
Cr 1,147 0,9524 0,09 0,08 0,04
Mn 1,208 0,9516 0,03 0,09 0,01
Fe 1,231 0,9509 5,61 0,62 2,64
Ni 1,322 0,9505 13,56 1,44 6,06
Cu 1,457 0,9501 2,36 0,32 0,97
Zn 1,537 0,9509 0,68 0,16 0,27
As 1,908 0,95 0,02 0,2 0,01
Br 1,663 1,0088 4,75 3,18 1,56
Cd 1,805 0,9647 0,48 0,29 0,11
Ba 2,05 0,9552 0,13 0,25 0,02
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Pb 3,042 0,95 0,04 0,48 0

Totaux 100

Spectre 4
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -18,24 13 -53,83
@] 1,765 1,0705 35,43 4,67 78,51
Na 1,222 1,1107 1,2 0,38 1,84
Mg 1,076 1,0507 1,09 0,28 1,58
Al 1,039 1,0132 8,72 2,17 11,46
Si 1 1 23,92 2,98 30,19
P 0,996 0,9994 0,29 0,14 0,33
S 0,947 0,9819 0,41 0,13 0,45
Cl 0,976 0,9699 0,05 0,11 0,05
K 0,972 0,956 2,72 0,39 2,47
Ca 0,959 0,9528 2,05 0,31 1,81
Ti 1,085 0,9479 0,02 0,14 0,01
Cr 1,147 0,9449 0,18 0,13 0,12
Mn 1,208 0,944 0,14 0,14 0,09
Fe 1,231 0,9432 10,53 1,35 6,69
Ni 1,322 0,9432 22,63 2,83 13,66
Cu 1,457 0,9427 4,26 0,62 2,38
Zn 1,537 0,944 1,11 0,24 0,6
As 1,908 0,9427 0,15 0,28 0,07
Br 1,663 1,014 3,27 4,02 1,45
Cd 1,805 0,9586 0,07 0,42 0,02
Ba 2,05 0,9481 0,4 0,4 0,1
Pb 3,042 0 -0,41 0,69 -0,07

Totaux 100

Spectre 9
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -4,13 3,9 -10,39
@] 1,765 1,0651 32,85 1,76 61,99
Na 1,222 1,126 0,79 0,17 1,04
Mg 1,076 1,059 1,01 0,13 1,25
Al 1,039 1,0186 5,95 0,83 6,66
Si 1 1 9,43 0,46 10,14
P 0,996 0,9889 0,88 0,11 0,85
S 0,947 0,9753 0,15 0,07 0,15
Cl 0,976 0,9659 0,07 0,06 0,06
K 0,972 0,9549 0,48 0,07 0,37
Ca 0,959 0,9518 1,44 0,1 1,08
Ti 1,085 0,9481 0,41 0,08 0,26
Cr 1,147 0,9459 0,09 0,06 0,05
Mn 1,208 0,9452 0,2 0,09 0,11
Fe 1,231 0,9446 35,37 1,62 19,12
Ni 1,322 0,9471 10,26 0,5 5,28
Cu 1,457 0,9463 2,34 0,17 1,11
Zn 1,537 0,9464 0,41 0,08 0,19
As 1,908 0 -0,07 0,13 -0,03
Br 1,663 1,0195 1,66 1,63 0,63
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Cd 1,805 0,9569 0,02 0,17 0,01
Ba 2,05 0,9483 0,21 0,22 0,05
Pb 3,042 0,9449 0,18 0,32 0,03

Totaux 100

Spectre 10
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique  %Atomique
C 2,134 0 -12 13,94 -29,78
o] 1,765 1,0802 37,97 55 70,72
Na 1,222 1,1031 0,9 0,38 1,17
Mg 1,076 1,0456 1,08 0,3 1,32
Al 1,039 1,0104 13,86 2,71 15,31
Si 1 1 18,74 2,63 19,88
P 0,996 0,9959 0,1 0,16 0,1
S 0,947 0,9801 0,02 0,12 0,02
Cl 0,976 0,9698 0,13 0,11 0,11
K 0,972 0,9574 4,74 0,7 3,61
Ca 0,959 0,9552 1,21 0,23 0,9
Ti 1,085 0 -0,05 0,13 -0,03
Cr 1,147 0 -0,2 0,1 -0,11
Mn 1,208 0,9467 0,12 0,13 0,06
Fe 1,231 0,9459 6,67 0,97 3,56
Ni 1,322 0,9456 22,76 3,18 11,55
Cu 1,457 0,9452 2,87 0,49 1,35
Zn 1,537 0,9466 0,43 0,18 0,2
As 1,908 0 -0,14 0,3 -0,05
Br 1,663 0 -0,1 4,47 -0,04
Cd 1,805 0,9597 0,07 0,46 0,02
Ba 2,05 0,9506 0,35 0,36 0,08
Pb 3,042 0,9454 0,46 0,72 0,07

Totaux 100

Spectre 11
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Elément
C
(e}

Na
Mg
Al
Si
P
S
Cl
K
Ca
Ti
Cr
Mn
Fe
Ni
Cu
Zn
As
Br
Cd
Ba
Pb
Totaux

K facteur
2,134
1,765
1,222
1,076
1,039

1
0,996
0,947
0,976
0,972
0,959
1,085
1,147
1,208
1,231
1,322
1,457
1,537
1,908
1,663
1,805

2,05
3,042

Correction
d'absorption %Masse

1,496 6,23

1,0934 14,36

0 0

0 -0,07
1,0304 0,02
1 9,57

0 -0,08
0,969 0,12
0 -0,26
0,9451 0,06
0,9414 0,41
0,937 0,02
0,9346 0,06
0,9338 0,02
0,9332 0,22

0,9324 62,31
0,9321 4,76
0 -0,03
0,9345 0,19
1,0315 2,57
0 -0,02

0 -0,02

0 -0,44
100

328

Sigma %
Massique
19,78
4,39
0,38
0,26
1,59
2,17
0,17
0,15
0,16
0,16
0,18
0,23
0,21
0,23
0,32
13,65
1,24
0,36
0,94
3,17
0,47
0,67
2,27

%Atomique
17,68
30,58
-0,01

-0,1
0,03
11,61
-0,09
0,13
-0,25
0,05
0,35
0,01
0,04
0,01
0,14
36,17
2,56
-0,01
0,09
11
-0,01
0
-0,07
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Annexe VI : Mesures de sondes CS 616 et des tensiom etres
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Annexe VIl : Courbes g
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Annexe VIl : Evolution des concentrations pendant les
expériences PO a PN QUATER
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ANNEXE IX : Evolution des concentrations en Bactéri es
pendant les expériences en Grandes Colonnes

Les motifs triangulaires et les courbes bleuesespondent a la Colonne 1 ; les losanges
rouges a la Colone 2 et les carrés verts a la @el@n
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Annexe X : Evolution des teneurs en cuivre pendant les
expériences en Grandes Colonnes

Les motifs triangulaires et les courbes bleuesespondent a la Colonne 1 ; les losanges
rouges a la Colone 2 et les carrés verts a la @el@nLes motifs et les traits pleins désignent

les teneurs en cuivre « pseudo-total » (NF) eftrlesfs creux et les traits pointillés les teneurs
« dissoutes » (F).
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Annexe Xl : Sacrifices des Grandes Colonnes
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ANNEXES

Annexe Xll : Microscopie Electroniqgue a Transmissio n en
Grandes Colonnes

A- Horizon B seul

Spectre 1
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -2,75 5,05 -5,59
@] 1,765 1,0708 36,98 2,14 56,49
Na 1,222 1,04 0,08 0,15 0,09
Mg 1,076 1,0158 1,51 0,17 1,52
Al 1,039 1,002 14,26 0,79 12,92
Si 1 1 27,93 1,49 24,3
P 0,996 1,004 0,2 0,1 0,16
S 0,947 0,9953 0,02 0,07 0,02
Cl 0,976 0,9894 0,11 0,07 0,07
K 0,972 0,9824 4,09 0,25 2,55
Ca 0,959 0,9812 1,12 0,11 0,68
Ti 1,085 0,9785 0,26 0,08 0,13
Cr 1,147 0,9769 0,07 0,05 0,03
Mn 1,208 0,9764 0,07 0,06 0,03
Fe 1,231 0,976 4,07 0,26 1,78
Ni 1,322 0,9757 9,09 0,52 3,79
Cu 1,457 0,9755 2,43 0,19 0,93
Zn 1,537 0,9757 0,06 0,07 0,02
As 1,908 0 -0,07 0,12 -0,02
Cd 1,805 0,9837 0,25 0,25 0,05
Ba 2,05 0,9786 0,09 0,21 0,02
Pb 3,042 0,9753 0,13 0,26 0,02

Totaux 100

Spectre 2
Correction Sigma %

Elément K facteur d'absorption %Masse Massique %Atomique
C 2,134 0 -0,41 4,86 -0,8
@] 1,765 1,0575 37,11 2,11 53,99
Na 1,222 1,0316 0,13 0,14 0,14
Mg 1,076 1,0156 0,04 0,09 0,04
Al 1,039 1,0058 0,4 0,13 0,35
Si 1 1 49,45 2,56 40,98
P 0,996 1,0117 0,12 0,11 0,09
S 0,947 1,0048 0,11 0,07 0,08
Cl 0,976 1,0002 0,2 0,06 0,13
K 0,972 0,9947 0,03 0,05 0,02
Ca 0,959 0,993 0,35 0,07 0,2
Ti 1,085 0 -0,06 0,06 -0,03
Cr 1,147 0,9899 0,01 0,05 0
Mn 1,208 0,9896 0,03 0,05 0,01
Fe 1,231 0,9893 0,39 0,08 0,16
Ni 1,322 0,9889 9,28 0,52 3,68
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Cu
Zn
As
Cd
Ba
Pb
Totaux

B- Début d’élution de la premiére Pluie (PN)

1,457
1,537
1,908
1,805
2,05
3,042

% N

0,9888

0,9887
0,9957
0,9911
0,9887

.

2,48
-0,01
0,01
0,02
0,07
0,25
100

s T
PIRY TR
Observation MET d’'un dép6t préparé a partir des effuents collectés pendant le pic d’élution de la Pie
Normale (grossissement x 1700)
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0,2
0,07
0,12
0,16
0,17
0,27

0,91

0,01
0,03
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Mobilisation et transfert de Zn, Cd, Cu et des cobhides bactériens dans les bassins
d’infiltration d’eaux pluviales : influence des corditions hydrodynamiques

Résumé

L’'urbanisation accroit 'imperméabilisation des fages, donc augmente les volumes et les
charges polluantes des eaux pluviales. Dans Ifastnlais, celles-ci sont traitéesa des
techniques alternatives, les bassins d'infiltratibes polluants s’accumulent a la surface des
bassins, mais leur devenir a long terme est pewmwoBn particulier, les bactéries sont
susceptibles de faciliter le transfert des métauxds a travers la zone non-saturée du sol vers
la nappe phréatique sous-jacente. Le présent ltisv@iropose donc d’étudier les mécanismes
et les conditions de mobilisation et de transfertrdis cations métalliques (Zn, Cd, Cu) et des
colloides bactériens, dans les conditions hydroahymaes subies par les bassins d'infiltration
in situ.

La mobilisation du cuivre depuis I'horizon polluépend fortement du transfert de la solution
de sol et des conditions hydrodynamiques initisdesaux limites, tandis que les autres
éléments sont dissous depuis une gangue organgai@rg@mmune, en quantités similaires
quelles que soient les conditions expérimentales. ¢doncentrations en bactéries dans les
effluents, enfin, ne dépendent ni de la teneuranigitiale ni des conditions de flux. Les
quantités de cuivre et de colloides organiques ieenmraux potentiellement mobilisables
depuis les horizons pollués sont élevées. Le sol saus-jacent retient partiellement la
matiere dissoute et particulaire, mais les chemnéérentiels et le transfert colloidal, qui
dépendent des conditions hydrodynamiques, favdridentransfert des métaux. Par
conséquent, un curage régulier des bassins et ateation des particules en amont des
bassins sont préconisés.

Mobilisation and transfer of Zn, Cd, Cu and bacteral colloids in infiltration basins :
influence of hydrodynamical conditions

Abstract

Surfaces impermeability is enhanced by urbanisateading to the increase of volumes and
polluting loads of stormwater runoff. Consequenily,the East of Lyon, stormwater are
discharged in infiltration basins. Contaminants smpposed to accumulate at their surface
layer, but little is known concerning their longrtefate. In particular, bacteria are liable to
facilitate metallic transfer through the vadose edo the aquifer. This study aims at
identifying mechanisms and conditions of mobilisatiand transfer of three heavy metals
(Zn, Cd, Cu) and bacterial colloids, in realisttnditions.

Copper mobilisation from the polluted layer depenols soil solution transfer and
hydrodynamical conditions, while other elementsnsede be dissolved from a common
organo-mineral matrix: amounts released are simvfaatever the experimental conditions.
Finally, bacteria contents depend neither on iniiater content, nor on flow conditions.
Amounts of Cu and colloids potentially releasedrfrthe polluted layer are substantive. The
unpolluted layer retains a fraction of dissolved anlloidal matter, but preferential flows and
colloidal transport, depending on hydrodynamicahdibons, favours metallic transfer.
Consequently, a scheduled scrapping of the pollléger and an improvement of the
retention of particles before they enter basinsadrased.

Mots clés :Métaux lourds, colloides, bactéries, transfertsioasd'infiltration



