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« There are two possible outcomes: If the result confirms the hypothesis,
then you've made a measurement. If the result is contrary

to the hypothesis, then you've made a discovery»

Enrico Fermi






Résumé

Les particules colloidales transportées dans l& rmm saturée du sol facilitent le transport
des contaminants vers les eaux souterraines. Detts thése, lintérét est porté sur la
mobilisation in-situ et le transport des particutesurellement présentes dans des colonnes de
sol non remaniées, et ceci sous des conditionsatmées d’écoulement. L’étude souléeve la
problématique de la disponibilité et de la posiéile régénération ou d’épuisement du stock
(« pool ») de particules mobilisables. L'objectie da these est d’étudier I'évolution
temporelle du stock de particules que ce soit panti@énement pluvieux ou pendant la
durée d'interruption de pluie (la pause) qui séukmex événements pluvieux successifs.

En s’appuyant sur les données expérimentales, wtelmale mobilisation et de transport
préférentiel des particules dans des lysimétreiiauteur, 25 cm diamétre) a été élaboré.
Le modele utilise I'approche des ondes cinématigliggersives pour décrire le transfert de
'eau, et I'’équation convection dispersion avec t@mme source/puit pour décrire la
mobilisation et le transfert des particules. L'idebase du modele est de prendre en compte
la possibilité d’'une évolution temporelle du stode particules mobilisables pendant
I'événement pluvieux. Ceci est fait a travers umeetique de détachement (source) de
premier ordre ayant un coefficient de détachemarible avec le temps. Quant au terme
puit, il est décrit par une cinétique d’attachemdat premier ordre ayant un coefficient
d’attachement constant avec le temps. Le modeétedejfi avec satisfaction les tendances des
particulogrammes pour différentes conditions physitimiques expérimentales.

L’évolution temporelle du pool de particules madalbles pendant la pause qui sépare deux
événements pluvieux est étudiée expérimentalen@s. est fait en observant I'impact de la
durée de pause sur la mobilisation ultérieure décpées. Pour cela, une large gamme de
durées de pauses (allant d’'une heure a un moena) @st essayée sur deux sols différents et
avec deux forces ioniques et deux intensités de plifférentes. Les pauses sont imposées
dans un ordre croissant, régulier ou irréguliers k&sultats montrent que la mobilisation de
particules durant la pause dépend de sa duréeorbpartement de mobilisation observé est
assez particulier : la masse de particules mob8gig@ar événement pluvieux augmente, passe
par un maximum puis diminue pour des pauses cruissales forces capillaires semblent
étre le mécanisme responsable de la mobilisatiggadeules durant la pause.

L’application du modéle de transport de particidestous les particulogrammes résultant de
I'étude de I'effet de pause sur la mobilisation permis de lier le parametre décrivant le
détachement par accélération du flux d’eau a undition expérimentale : la durée de pause.

Mots clés: zone non saturée, sol structuré, macroporesspmat préférentiel, particules,
mobilisation, détachement dynamique, force ionigweces capillaires, cycles imbibition
séchage.






Numerical and experimental modelling of preferdrggrticle
transport in unsaturated soils

Abstract

Colloidal particles of the vadose zone facilitat@aminant transport into groundwater. In
this thesis, we are interested in in-situ mobil@atand transport of naturally occurring
particles from undisturbed soil columns, under tursded water flow conditions. The study
raises the problematic of the availability and guessible regeneration or exhaustion of the
stock (pool) of dispersible particles. The thedigeotives are to study the temporal evolution
of the particles stock, during both the rainfallee and the pause period separating two
successive rainfall events.

Based on the experimental data, a mobilization preferential particle transport model
through lysimeters (height: 70 cm, diameter: 25 emas developed. The model uses the
dispersive kinematic waves approach in order terifes water transfer and the convection-
dispersion equation with a source/sink term to mpeddicles mobilisation and transport. The
temporal evolution of the pool of particles duritig rainfall event is taken into account by
considering a first order kinetic detachment otighas (source) with a detachment coefficient
variable with time. The sink term is described bylassical first order kinetic attachment
(constant attachment coefficient). The model repced successfully the breakthrough curves
corresponding to different physico-chemical expenal conditions.

The temporal evolution of the pool of particlesidgrthe pause period is investigated under
the experimental aspect. This is done by studyimg eéffect of the pause duration on
subsequent particle leaching. A large panel of palusations (ranging from one hour to one
and a half month) was tested on two different seith two different ionic strength and two
different rainfall intensities of the incoming stbhn. Pauses were tested in an increasing,
regular, and irregular order. The results show teticle mobilization during the pause
depends on the duration of the pause. A partiqulalilization behavior was observed: the
total mass of particles mobilized by rainfall eventreases, reaches a maximum, then
decreases for ever increasing pause durations.ll&gpforces are thought to be the
responsible mechanism of particle mobilization dgiihe pause.

By applying the preferential particle transport ralodn the breakthrough curves resulting
from the study of pause duration effect on partrolebilization, we find that the parameter
describing particle detachment by water flux aaedlen is related to an experimental
condition : the pause duration.

Keywords: vadose zone, structured soils, macropores, prefaketransport, particles,
mobilization, dynamic detachment, ionic strengtpitlary forces, wetting drying cycles.
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INTRODUCTION






Introduction

L’étude du transport des particules dans les soiscsit dans le cadre de la lutte contre la

pollution des sols et des eaux souterraines. Lesp@t des particules colloidales a été
observé dans différents types d’environnementsutdeisface : la zone non saturée des sols,
les aquiféeres souterrains, les roches fissurées,etdtsous des conditions hydrogéochimiques
bien particulieres. De nombreuses études de testade laboratoire ont montré I'aptitude des

particules a étre mises en suspension, leur c&pdeitsorption, ou leur comportement de

complexation les améne a devenir des vecteurs teedu transport de polluants (métaux

lourds, pesticides, radionucléides) dans les sels, la nappe phréatique.

Suite a l'activité biologique et a I'histoire defférents écoulements, les sols possédent une
certaine structure matricielle et porale avec ureenoporosité plus ou moins développée.
Bien gue le volume de la macroporosité soit petit rapport au volume total des pores, elle
peut néanmoins contribuer a la majorité de I'écoalet et emmener I'eau directement de la
surface vers la profondeur sans qu’elle ne travierseatrice proprement dite : c’est ce que
I'on désigne par écoulement préférentiel. La présates écoulements préférentiels accélére
le phénoméne de pollution puisqu’un polluant dépadé surface du sol sera rapidement
transféré en profondeur.

Dans ce cadre, les particules colloidales natumelie présentes dans le sol jouent un réle tres
important vis-a-vis du transport des polluants eurlcapacité a faciliter le transport de ces
derniers : les colloides possedent une surfaceifspic tres importante et forment des
excellents sorbants pour les polluants. Ainsi,deBuants seront transportés (ou véhiculés)
par les colloides sur des grandes distances dansole en comparaison avec les distances
gu’ils pourraient parcourir seuls en absence déquées colloidales (McCarthy et Zachara,
1989, Ryan et Elimelech, 1996 ; Kretzschmar etl&l99).

Durant les derniéres décennies, de nombreusessébmtiété menées en milieux homogéenes
saturés avec des colloides homogénes afin de cadrprées processus de mobilisation et de
transport des colloides. On peut dire actuellenopr cet objectif a été atteint en grande
partie, et les principaux facteurs influengant labitisation sont identifiés : composition

chimique de la solution du sol (force ionique, pidfure des ions), conditions d’écoulement
de I'eau dans les pores (vitesse, interface eadiHaird’eau), ainsi que la structure elle-méme
du milieu poreux (taille des pores, connectivitéréseau poral, nature de la matrice solide).

Les difficultés surgissent quand on essaie d’appliglirectement les connaissances acquises
en milieux homogenes saturés sur des milieux natmen saturés vu la complexité de ces
derniers au niveau de la structure, de la géométride la connectivité des pores, des



éléments constituant de la matrice solide, et dprésence de la phase gazeuse. Ajoutons
aussi qu’un milieu poreux naturel est susceptibdyauer au cours d’événements pluvieux
successifs (changements de structure) ce qui paesste cas des milieux homogenes modéles
(billes de verre par exemple). Pour cela, les é&wsde la mobilisation des colloides en milieu
naturel (ou les conditions non saturées et leslénmnts préférentiels sont plutot la régle que
I'exception) sont moins nombreuses qu’en milieuxnbgenes. Et dans ces derniers cas, les
auteurs recourent généralement a des structuresiantes avec le temps (colonnes de sol
remaniées), ainsi qu'a de colloides modeles de m&me (microspheres de Latex par
exemple) injectés en surface avec une quantitédmenue et restitués en bas de la colonne. |l
faut noter que méme si le milieu considéré estrehtles colloides modeles utilisés sont loin
de représenter 'ensemble des colloides mobilisatdéurellement et présents dans le sol.

Rares sont les études portant sur la mobilisatiesitu de particules colloidales naturellement

présentes dans des colonnes de sol non remanamsb$én et al., 1997; Rousseau, 2003;
Rousseau et al., 2004). La difficulté principalesiae genre d’étude, est la disponibilité des
particules mobilisables ainsi que I'éventuelle étion des stocks (ou pool) de particules avec
le temps (i.e. suite a plusieurs cycles d'imbilitechage). Quelques auteurs ont évoqué
cette derniere possibilité sans toutefois meneréinde systématique de I'effet du temps sur

I’évolution du « pool » de particules mobilisab{&helde et al., 2002).

Trées peu d'études portent sur I'épuisement et Igémération du stock de particules
mobilisables. La mobilisation continue (i.e. inimtempue) de particules, méme apres un
grand nombre d’événements pluvieux, a poussé nertaiteurs a postuler I'existence d’'une
source apparemment illimitée de colloides (El-Farbtaal., 2000; Schelde et al., 2002), alors
que la diminution de la mobilisation a poussé desit postuler I'existence d’un stock fini de
particules mobilisables qui peut se régénérer etarex infiltrations successives (Kaplan et
al., 1993). Malgré I'absence d’études systématiglaeségénération du stock a été attribuée
aux cycles gel/dégel (Worrall et al., 1999) et initoon/séchage (Kaplan et al., 1993).

Cette thése s’inscrit dans la continuité du travdgel Rousseau (2003) qui a étudié la
mobilisation in-situ des colloides dans des lysiggnhon remaniés, et qui a mis en évidence
I'existence d'écoulements préférentiels d’eau casaht a un transport préférentiel de

particules colloidales.

Dans cette thése, I'étude de la mobilisation detgodes est menée sous les deux aspects :
expérimentation et modélisation. Il s’agit d’étudiévolution temporelle de la concentration
de particules dans les effluents lors d’événemphitgieux. La variable principale de notre
étude est I'évolution temporelle du stock de paléis mobilisables in-situ. Cette variable est
explorée pendant I'événement pluvieux lui mémeestdant la période d’'arrét de pluie (ou
pause) entre deux événements pluvieux successifs.



La premiéere partie de cette étude présente une revue bibliographiguiéétat de I'art des
processus de mobilisation et de transport descpéet dans les sols.

La deuxieme partieest consacrée a I'élaboration d’'un modéle de nisalibn et de transport
préférentiel des particules dans des lysiméetresc(ithauteur, 25 cm diametre) a partir des
données expérimentales de Rousseau (2003). Ldarapeeférentiel de I'eau a été décrit par
le modele des ondes cinématiques dispersives (gnkatic Dispersive Wave » KDW)
développé par Di Pietro et al. (2003). Ce modelenéeessite que I'ajustement de trois
parameétres. Le transfert des particules a ététdgaril’équation convection-dispersion avec
un terme source/puit. L'idée de base du modéleatesport de particules est de prendre en
compte la possibilité d’une évolution temporelleslack de particules mobilisables pendant
I'événement pluvieux (Majdalani et al., 2007a). Cest fait a travers une cinétique de
détachement (terme source) de premier ordre ayantoefficient de détachement variable
avec le temps. Quant au terme puit, il est déenityne cinétique d’attachement de premier
ordre ayant un coefficient d’attachement constaatde temps.

L’optimisation des parametres de transfert de I'elade mobilisation des particules est faite a
l'aide de la méthode inverse des Algorithmes Génés (AG) binaires Annexe J)
(Majdalani et al., 2007b).

La troisieme partie (Majdalani et al., 2007c) de ce manuscrit est aoree a I'étude
expérimentale de I'évolution temporelle du stock mirticules mobilisables pendant la
période de pause qui sépare deux événements plusimeessifs. Ceci est fait en observant
I'impact de la durée de la pause sur la mobilisatitiérieure de particules. Pour cela, une
large gamme de durées de pauses (allant d’'une Bewmemois et demi) est testée sur deux
sols différents et avec deux forces ioniques dfiées de la solution infiltrante. Les “essais
de pause” sont aussi réalisés en considérant dre arroissant, régulier ou irrégulier des
pauses. Apres avoir exposé les résultats expérmmentes mécanismes de mobilisation de
particules durant la pause sont discutés, toutvegquant les indices qui privilégient certains
mécanismes parmi d’autres. Finalement, nous utdide modele de transport de particules
développé dans la deuxieme partie pour simuler lesigarticulogrammes de la troisieme
partie résultant de I'étude de la durée de pauséut c’est de lier les parametres du modele
aux conditions expérimentales afin d’améliorer &pacité de prédiction.

Notre étude a montré que la mobilisation de pdegdurant la pause dépend de la durée de
cette pause, et ceci suivant un comportement deilisadlon assez particulier i.e.
‘augmentation-maximum-diminution’ de la masse ttale particules mobilisées par
evénement pluvieux pour des pauses de plus ergpusles.



Les conséquences de ce résultat sont discutéegjames pistes a envisager pour améliorer
la compréhension des processus de mobilisationad&cyles pendant la pause et pendant
l'infiltration.



PREMIERE PARTIE
Etat de I'art des processus de mobilisation et de
transport de particules en milieu poreux non
saturé






Etat de I'art des processus de mobilisation etalgsport de
particules en milieu poreux non saturé : objectifs

1. Définition et intérét

Les particules colloidales mobiles sont omniprésemans le réseau poral de la zone non
saturée du sol. Elles comprennent les argiles,daene organique, les oxydes et hydroxydes
métalliques, les fragments minéraux, les carbondessvirus et les bactéries. La taille des
particules colloidales se situe entre 10 nm et @O(Rilgrim et Huff, 1983 ; Hunter, 1986 ;
Buddemeir et Hunt, 1988 ; Degueldre et al., 198@plan et al., 1997). Pour des particules
de cette taille, I'influence des forces de grawiaiest négligeable devant celle du mouvement
Brownien. Ces particules colloidales peuvent éggitiues (provenant directement de la
roche meére) ou authigéniques (formées in situ tlrsréactions d’altération des minéraux
primaires). Dans I'environnement naturel, ces cosapts apparaissent souvent sous forme de
complexes ou de mélanges d’agrégats, ce qui lenfém des propriétés différentes des
composants isolés correspondants. Les particuldsidales revétent une surface spécifique
trés importante (> 10 m2%, et constituent ainsi d’excellents sorbants pesipolluants.

L’étude du mouvement des particules colloidalesresbnnue intéressante pour les raisons
suivantes :

- Les colloides facilitent le transport des contamiegPenrose et al., 1990; de Jonge et
al., 1998; Ryan et al., 199B]cGechan et Lewis, 2002). Par exemple, Penrosé et a
(1990) ont montré que le plutonium et 'américiunoyenant d’'un dépot de déchets
radioactifs liquides migrent plus vite sous fornodl@dale que sous forme ionique.

- Le dépbt des colloides peut réduire la perméaliltdraulique des sols (Quirk et
Schofield, 1955; Frenket al., 1978; Baveye et al., 1998).

- Le mouvement des microbes pathogénes (biocolloikes)de la valorisation par
épandage des boues de stations d’épuration présertanger pour la santé publique
(Hurst, 1980Powelson et al., 1993; Redman et al., 2001).

- Le mouvement des colloides a travers la zone ndéurésa forme un processus
important dans la genése des sols (Buol et Holgl;1McKeague et St. Arnaud, 1969;
Matlack et Houseknecht, 1989).



2. Origine des particules

Plusieurs sources potentielles de particules adles mobiles ont été identifiees dans les
milieux poreux de subsurface. Ces particules aidligs peuvent étre deétritiques (provenant
directement de la roche mére) ou authigéniques@es in situ lors de réactions d’altération
des minéraux primaires). Leur présence dans laephgeeuse des horizons souterrains est
attribuable a de nombreux mécanismes dépendantderlpations d’origine chimique et
physique du milieu. Parmi ces mécanismes on pé&art.cCi

- la dissolution de la matrice due a des changenwnisH ou de potentiel redox ou a tout
changement physico-chimique du milieu,

- la fragmentation de la roche mére sous l'effet tibms érosives internes dues a des
pompages, au remplacement d’eau salée par dedmate ou d’actions d’érosion interne
du milieu sous I'effet du flux d’eau,

— une sursaturation en especes minérales conduisist @récipitations,
- la mobilisation ou l'introduction de biocolloidesig les virus ou les bactéries,

- la formation de complexes par des sécrétions dstantes exocellulaires libérées par des
bactéries immobiles,

- la formation de micelles par agglomération d’acidesiques.

3. Contexte de la zone non saturée

La zone non saturée présente des particularit§eaemt un role critique dans la mobilisation
et le transport des colloides :

- La présence des interfaces eau-air,
- Les régimes transitoires d’écoulement et les ttexms chimiques qui en découlent,
- La structure et I'hétérogénéité du sol.

La présence de la phase gazeuse (air) affectatitiggades colloides entre les colloides dans
'eau (phase liquide) et les colloides du sol (ehaslide). Les colloides s’adsorbent a
l'interface eau-air (Wan et Wilson, 1994b; Siriaffapakorn et Keller, 2003) et leur
mouvement est influencé par le mouvement des bulla@is (Gomez-Suarez et al., 2001;

10



Saiers et al., 2003). Dans les milieux poreux naturgs, le régime d’écoulement de I'eau
ainsi que sa chimie sont fortement transitoiregcbulement transitoire, pendant I'imbibition
ou le drainage, favorise la mobilisation rapide gadicules (El-Farhan et al., 2000; Zhuang
et al., 2007). Les transitions chimiques, souveatpites par I'introduction dans le sol d’'une
solution infiltrante de faible force ionique, comsknt a la déstabilisation des agrégats et a la
mobilisation des colloides (Kaplan et al., 1993aRt al., 1998). Les sols de la zone non
saturée sont plus ou moins structurés et hétéregehieasi, la présence de macropores
favorise les écoulements préférentiels qui augnmedéemobilisation et réduisent le dépoét de
particules. La division du sol en plusieurs horzdmite par exemple le mouvement des
colloides en favorisant le dép6t de particules dasshorizons supérieurs (Bond, 1986).
Cependant, il faut noter que la majorité des étudiesmobilisation et de transport des
particules colloidales ont été faites dans desmiliporeux ‘modeles’ (homogenes) composés
de grains ayant la méme forme et taille.

4. Mobilisation des colloides en milieux poreuxdales

4.1. Attachement ou dép6t

La majorité des études en milieux poreux modeles fiomogenes) ont été faites sous des
conditions de teneur en eau constante et de rédidgemulement uniforme, en explorant
surtout les facteurs qui influencent le dépodt (éement) des colloides. Les résultats
expérimentaux montrent que le coefficient d’attacbet des colloides est sensible aux
variations de certaines propriétés physiques @hicjuies, comme la teneur volumique en eau,
I'intensité du débit d’eau, la force ionique deslalution infiltrante, ainsi que la taille et la
composition des colloides (Wan et Wilson, 1994b;nVé&a Tokunaga, 1997; Jewett et al.,
1999; Gamerdinger et Kaplan, 2001a; Saiers et LlenBA03a). Ainsi, les variations du
coefficient d’attachement des colloides sont laltaate de différentes interactions entre les
mécanismes de dépbt suivants : attachement gramicmae. attachement physico-chimique
(théorie DLVO), filtration dans un pore (« poreasting »), filtration dans un film d’eau
(« film-straining »), et adsorption a I'interfacateair (Figure 1.1).

L’attachement d’'une particule colloidale a la nerdu sol peut étre estimé selon la théorie
DLVO (Derjaguin, Landau, Verwey, Overbeek) (Derjaget Landau, 1941 ; Verwey and
Overbeek, 1948) en calculant le potentiel énergétidiinteraction a partir de la somme des
forces électrostatiques dans la double couchefoles de van der Waals et les forces
d’hydratation a courte portée.
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Figure 1.1 : Mécanismes de dép6t des colloides. (A)tachement grain-matrice i.e. attachement
physico-chimique (théorie DLVO), (b) Filtration dans un pore (« pore-straining »), (c)
Filtration dans un film d’eau (« film-straining ») : D est I'épaisseur du film etd est le diameétre
de la particule colloidale, (d) Adsorption a l'inteface eau-air.

L’amplitude et la direction de ces forces dépendiest caractéristiques physico-chimiques du
colloide et de la surface de la matrice du solsiague de la composition chimique de la
solution infiltrante. Pour de faibles forces ioregy une barriere d’énergie répulsive se
développe entre les particules de méme charges stuldaces entrainant le ralentissement du
dépodt. Pour de fortes forces ioniques, la bardégaergie répulsive disparait et les cinétiques
du dépbt deviennent rapides et limitées par lesprart de particules (Figure 1.1a). Il faut
rappeler qu'il n'existe pas d'études qui prédisientiépot de particules a partir de la théorie
DLVO dans les milieux non saturés.

La filtration se produit dans les pores qui ont tenle assez fine pour permettre le passage
des colloides (Figure I.1b). Les études de filbratdes colloides dans les pores en milieux
poreux saturés ont montré que les colloides soemus si leur diamétre dépasse 1/20 a 1/10
le diameétre des grains (Sakthivadivel, 1966; Heetigl., 1970). Des études plus récentes ont
exploré la filtration de microspheres de polystgretians les pores d'un milieu poreux
homogene (Bradford et al., 2002, 2003). Elles oohimré que la filtration dans un pore peut
étre modélisé suivant une cinétiqgue de dépét dunigreordre avec un coefficient de dép6t qui
dépend de la profondeur et du diamétre moyen desggsolides constituant le milieu.

Dans un milieu partiellement saturé ayant des pdeslimension supérieure a celle des
colloides, la filtration peut se produire dans fiBes d’eau (« film-straining ») ayant une
épaisseur plus petite que le diamétre du collofigute 1.1c). Quand I'épaisseur du filbn
est supérieure au diametre du colloidiela filtration n’a pas lieu. Par contre, quand
I'épaisseur du film devient inférieure ou égaleddametre du colloide, la tension de surface
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retient le colloide contre la paroi de la matricide. Le phénomene de filtration des
colloides dans les films d’eau est proportionnéhgparition de ces films ; Leur apparition
augmente avec la pression capillaire i.e. le dggrgu milieu (Wan et Tokunaga, 1997).

Les interfaces eau-air présentes dans les milienxsaturés peuvent servir de collecteurs de
colloides (Figure 1.1d). Deux cas de figure songgilnles : (i) les colloides sont transportés
vers l'interface eau-air, ou bien (ii) c’est I'imface eau-air qui se déplace vers les colloides :
c’est surtout le cas pendant les phases transtaiterégime d’écoulement (imbibition et
drainage). Les colloides sont retenus a l'interfaaa-air par capillarité ou par les forces
électrostatiques. Par conséquent, I'adsorptioinéefface eau-air dépend du pH, de la force
ionique et des propriétés de la surface du colldirigmentation de la force ionique réduit
la barriére d’énergie répulsive entre l'interfacei-@ir (négativement chargée) et les colloides
minéraux (aussi négativement chargés) favorisamsi des conditions d’attachement des
colloides a l'interface eau-air (Saiers et Lenh2@03a). En plus, les particules hydrophobes
montrent une plus grande affinité pour l'interfagau-air que les particules hydrophiles
(Lenhart et Saiers, 2002). Crist et al. (2004)vsalisé la filtration de microsphéres de latex
carboxylées (hydrophiles, négativement chargées das chambres de sable remanié. lls ont
observé que les colloides sont surtout retenus wamsince film d’eau ou l'interface eau-air
et I'interface solide se rejoignent (i.e. interfaa-air-solide) (Figure 1.2).

Figure 1.2 : Avec le temps, les colloides s’adsorbe préférentiellement a linterface eau-air-
solide (a) Au moment de I'application de la suspeim de colloides hydrophiles, (b) Une heure
aprés (d’'aprés Crist et al., 2004).

L'importance relative des différents processus iteari-dessus, vis-a-vis du dépodt des
colloides, varie suivant la chimie de la solutiofilirante, des caractéristiques des colloides et
de la teneur volumique en eau (distribution deu’'@atravers le profil du sol). Avec une

teneur en eau et une force ionique croissantesideanisme de dép6t dominant passera
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successivement de la filtration dans le film a $aption a l'interface eau-air, puis a
I'attachement physico-chimique grain-paroi.

Il faut noter qu’en général, I'attachement de pafés est un processus dynamique (variable
avec le temps) et que les théories décrites cibdess sont valables que pendant le stade
initial du dép6t. Avec un dépot continu de partgsubur la surface matricielle, le coefficient
d’attachement va diminuer ou augmenter suivantakaine de l'interaction particule-surface
ou particule-particule. Le coefficient d’attachemméiminuera quand l'interaction particule-
particule est répulsive, et que la surface de déledient de plus en plus obstruée avec
I'accumulation progressive de particules. Ce phémerd’exclusion de surface est appelé le
blocage (Johnson et Elimelech, 1995; Adamczyk et 2005). En absence de barriere
énergétique, les interactions particule-particidet favorables d’une maniere a ce que le
dépbt de certaines particules favorise le dépbtaldgses (vu que les particules déposées
offrent de nouvelles surfaces de déposition auxealt Ce phénoméne dynamique est
dénommé maturation « ripening » et conduit a lavedure de la surface de dép6t par une
multicouche complexe (Tien, 1989; Kukushkin et tya 1994).

4.2. Détachement

En comparaison avec I'attachement, peu d’étudegténinenées pour étudier le détachement
des colloides dans les milieux homogénes. Sur & lobétudes faites en milieux poreux
saturés, on peut dire que les perturbations amsopéur la chimie de la solution infiltrante
favorisent le détachement de particules. La dinmmutle la force ionique et 'augmentation
du pH par rapport a la solution du sol sont lesuyskations chimiques les plus communes.
Elles jouent un réle principal dans la mobilisatiba particules que ce soit en milieux saturé
ou non saturé (Ryan et Gschwend, 1994; Grolimurgbdtovec, 1999).

Certaines études ont noté que l'augmentation aeehisité du flux d’eau peut faciliter le
détachement et le transport des particules (Kaptaal., 1993; Vilks et Bachinski, 1996;
Harter et al.,, 2000), alors que d’'autres n‘ont obseaucune influence de ce paramétre
(Jacobsen et al., 1997). Plusieurs mécanismestémniréposés pour expliquer I'éventuelle
mobilisation suite a des perturbations du régingealilement. Les colloides attrapés dans des
pores fins (« pore-straining ») seront libérés e ores subissent une dilatation durant
I'imbibition du sol (Saiers et Lenhart, 2003b). déplacement de l'interface eau-air associée
au front d’'imbibition et de drainage peut arracpar cisaillement les particules a partir de la
matrice du sol et faciliter leur transport dansrigieu poreux (Gomez-Suarez et al., 2001;
Saiers et al., 2003). L'augmentation du cisailletfgmrodynamique suite a I'accélération du
flux d’eau fragilise les liaisons entre la surfaie la matrice et les particules. L’hypothése
couramment émise est celle d'un détachement ip@réun roulement de la particule, plutot
gu’'un glissement ou un soulevement (Sharma etl@82). L’équilibre des moments sur la
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particule attachée a la surface de la matrice indluune force d’adhérence, normale a la
surface, ii) une force de frottement (« trainéetapgente a la surface et dirigée dans le sens
de I'’écoulement, et iii) une force de soulevemeotmale a la surface. Selon la taille de la
particule, les actions de certaines forces peu@tst négligées. Pour des particules dont le
diametre est supérieur a 10 um, I'influence dese®hydrodynamiques devient prédominant
sur celle des forces physico-chimiques et du moeverBrownien. En revanche, pour les
particules de diametre inférieur a 1 um, ce safdeces physico-chimiques et le mouvement
Brownien qui prédominent.

4.3. Les forces capillaires

L’effet des forces capillaires sur la mobilisatidas particules n'a pas été exploré dans le
domaine colloidal. Pourtant, les forces capillamas été largement étudiées dans les milieux
granulaires (Santamarina, 2001) et dans les gelse(8r, 1990). Ces études montrent un
double effet de la capillarité sur le milieu poreux

- D’une part, les ponts capillaires exercent unedat@ttraction qui tend a rassembler
(allant méme jusqu’a souder) deux agrégats distifghezzehei et Or, 2000). C’est ce
gu'on appelle le phénomene de coalescence ou dgugats sphériques soumis a
I'attraction d’'un ménisque capillaire se rapprodham de I'autre jusqu’a ce qu’ils se
touchent (Figure 1.3). Ensuite, la persistance’araction conduit a la déformation
des calottes sphériques qui vont se transformérgeketit en un ménisque solide (en
plus du ménisque liquide) qui se consolide avetetaps. Le résultat final est la
cimentation de I'ensemble.

- Dautre part, les forces capillaires peuvent seetiipper d’une maniere fortement
inégale conduisant ainsi a une destruction pagti@le. locale) du milieu (Scherer,
1990). C’est ce qu'on appelle le phénoméne du ekarg » qui se produit dans les
parois des pores pendant le séchage (Figure |a)s Ddin milieu poreux ayant une
large distribution porale, les gros pores se videstpremiers pendant que les petits
pores sont encore remplis d’eau. Etant inverserpeportionnelle au diametre des
pores, la pression capillaire est plus forte daess petits pores. La différence de
pression capillaire entre grands et petits poredtieade plus en plus prononcée au fur
et a mesure que le séchage progresse. Ce strdésertiel sera la cause de
fissurations locales dans les parois des poresgk ®).

15



Ménisque
solide
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liquide

Figure 1.3 : Le phénomeéne de coalescence : (a) Dmgrégats secs séparés apres tamisage, (b) Les
mémes agrégats soudés apres plusieurs cycles d'ilmbbon-séchage, (c) Les anciennes calottes
sphériques se déforment pour donner naissance a uménisque solide qui soude les agrégats
initialement séparés : Kp (respectivement k) est la force due au gradient de pression air-
liquide (respectivement a la tension de surface) (&prés Ghezzehei et Or, 2000).

Largest pores empty Nrst

Grogter lension in smaller pores Beack
causes cracking

Crack

Saturatea
pores

(a) (b)

Figure 1.4 : Phénomeéne de « cracking » : (a) Les gnds pores se vident plus vite que les petits
pores ; Donc la tension capillaire autour des pett pores est beaucoup plus grande qu'autour
des gros pores, et ce stress différentiel conduituine fissuration locale de la paroi des pores, (b)
Développement du « crack » avec I'avancement du fnbde séchage (d’aprés Scherer, 1990).
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5. Mobilisation des colloides en milieux poreuxumnals

Les connaissances acquises dans les milieux horesgart été utilisées pour identifier les
mécanismes majeurs qui influencent la mobilisatias colloides en milieu naturel non
saturés et pour définir, au moins qualitativementnment la mobilité des colloides change
suite & des changements de teneur en eau du ndflietensité du flux dans les pores, et de la
chimie de la solution infiltrante. Cependant, léieux naturels sont plus hétérogenes que les
milieux modeles et ils different de ces dernierdrers points principaux :

- Les particules colloidales naturellement préseategone non saturée possedent une
large distribution de taille.

- L’hétérogénéité des charges surfaciques en milaurel est beaucoup plus grande
gu’en milieu modele, ce qui rend quasi-impossitapplication de la théorie DLVO.

- Les milieux poreux naturels sont typiqguement ca&meés par une large distribution
porale, une géométrie complexe des pores, et uyesité importante de la surface
matricielle. Bien que certains sols présentent éseau de pores plus ou moins
développé, avec une distribution de pores asseitestt’existence dans le sol d’'une
activité biologique (racines de plantes, vers dee}jeconduit a la création de
macropores. Les macropores compliquent la deseniphil transport des particules car
ilIs conduisent a une non uniformité du profil deesse de I'eau infiltrante (Beven et
Germann, 1982; Selker et al., 1999). Par conséguestmodéles mathématiques
congus pour des milieux poreux homogénes sur la b&coulement uniforme ne
peuvent étre appliqués sans modifications quasidgiit de milieux hétérogenes.

La présence de macropores verticaux continus aecé@éransport rapide des particules de la
surface vers la profondeur du sol. Pilgrim et Hi#83), Jacobsen et al. (1997), Laegdsmand
et al. (1999), Laubel et al. (1999) et McKay et (2000) ont observé la percée rapide de
particules colloidales a travers des colonnes Hda@oremanié ou directement sur le terrain,

induisant I'existence de flux préférentiels. Pilgret Huff (1983) ainsi que Hardy et al. (2000)

ont suggeéré que les particules étaient détachéd$nppact des gouttes de pluie a la surface,

et que le flux de subsurface transportant les @ prenait place principalement dans les
macropores du sol. Les résultats d’expériencesrai@mdge (par injection de solutés et de
colorants) ont conforté I'hypothése de flux préfdigs le long des macropores verticaux

continus (Jacobsen et al., 1997 ; Laegdsmand, €989, Rousseau et al., 2004).

La mobilisation des colloides en milieux naturelété étudiée sur le terrain (expériences a
petite échelle) et en laboratoire (expériencesfittiations sur des colonnes de sol non
remaniées). Le plus souvent, ce type d’expérienoasiste a appliquer de I'eau a la surface
du sol et de mesurer la concentration des collotides les effluents collectés a l'aide de
drains implantés dans le profil du sol (pour lepéences de terrain) ou bien a la base de la
colonne (pour les expériences de laboratoire).
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Une observation assez fréquente dans les expésielecenobilisation de colloides en milieu
naturel est I'apparition d’'un pic de colloides agbdt, et parfois a la fin, de I'événement
pluvieux. Ces pics sont associés aux phases waesitde I'écoulement (imbibition et
drainage) ce qui a poussé certains auteurs a eeplig mobilisation par I'effet d’adsorption a
I'interface eau-air (El-Farhan et al., 2000; Samtral. 2003). Le pic de mobilisation du début
est beaucoup plus grand que celui de la fin (awdase dernier existe), et il est suivi d'une
décroissance de la mobilisation vers un niveau easconstant associée au régime
d’écoulement permanent (Kaplan et al., 1993; Jawoles al., 1997; Ryan et al., 1998; EI-
Farhan et al., 2000; Schelde et al.,, 2002). La hsalion relativement basse et constante
pendant le régime permanent a été souvent explipaéain phénomene de diffusion des
colloides de la partie d’eau immobile vers la gantiobile (Ryan et Gschwend, 1994; Schelde
et al., 2002). Ainsi la mobilisation de colloidesrait faite en deux étapes : (i) détachement
des colloides a partir de la matrice et (ii) difftus des colloides depuis les sites de
détachement vers I'eau mobile.

Il faut noter dans ce cadre que Schelde et al.2P@€oposent une deuxiéme diffusion de
colloides pendant l'interruption de I'événementvibwix (pause), cette fois-ci entre la cro(te
du macropore et I'eau immobile. Il s’en suit quasla pause augmente, plus la concentration
dans la phase immobile augmente jusqu’a atteirgrsaturation. Ce scénario a permis a
Schelde et al. (2002) d’interpréter leurs obseoveti expérimentales notamment
I'augmentation du pic de colloides au début d’'uériament pluvieux si la pause qui le sépare
de I'événement précédent augmente. Nous revienduomset aspect dans la troisieme partie.

Mobilisation in-situ

La plupart des études expérimentales portant swamesfert de particules ont été réalisées sur
des sols remaniés (Gruesbeck et Collins, 1982; Wawilson, 1994b; Roy et Dzombak,
1997; Grolimund et al., 1998; Gamerdinger et Kap®0la), ou sur des milieux poreux
artificiels (Elimelech et O’Melia, 1990; Wan et Win, 1994a; Silliman, 1995; Roy et
Dzombak, 1996a). Ces études en laboratoire consiaténjecter des particules colloidales
(microsphéres de latex, particules en latex polgsiy avec des groupes fonctionnels
spécifiques, silice pure ou particules colloidalessol mobilisées in situ) a la surface du sol,
et a en observer la restitution en sortie de caoaprés lessivage par infiltration d’'une
solution. Si on considere la suite injection-maation-restitution, on voit bien que
I'injection des colloides joue le role “d’entréedu systéme, le transport et la mobilisation
(dépbt ou détachement) jouent le role de “processet la restitution joue le role de
“sortie” du systeme. Dans les études mentionméatessus, on considere donc que I'entrée
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et la sortie du systeme sont connues. Il reste dararactériser le “processus” qui se déroule
entre temps.

s 7

Tres peu d’expériences en laboratoire ont étés&agi sur des colonnes de sol non remanié ou
les particules naturelles mobilisées in situ oétrétupérées et analysées (Kaplan et al., 1993;
Jacobsen et al.,, 1997; Laegdsmand et al.,, 199%ld&xtet al., 2002; Rousseau, 2003 ;
Rousseau et al., 2004). Il est clair que dans despareils, I'entrée du systeme (la quantité
initiale de colloides) est inconnue vu la mécorsase, a priori, des colloides que le sol est
capable de larguer naturellement. La seule infaonatont on dispose c’est la concentration
de particules dans les effluents (la sortie duésgysd, et il nous faut a partir de la construire
des hypothéses sur I'entrée et sur le processgyslame. C’est ce qui explique la rareté des
modeles traitant la mobilisation in-situ des calks (Jacobsen et al., 1997; Rousseau, 2003).

Etude du « pool » de particules mobilisables

Le probléme de la quantification des particules iiggbles (et leur disponibilité) nous
conduit logiguement a la problématique du « po@w stock) de particules mobilisables et
de sa possible régénération/épuisement pendagnkdnent pluvieux lui-méme ou pendant la
période de pause qui sépare deux événements pluxaagécutifs.

Trés peu d’études portent sur I'épuisement etdémération du « pool » (stock) de particules
mobilisables durant et entre les événements plxvi{®dorrall et al., 1993 ; Grant et al.,

1996 ; Worrall et al., 1999 ; Schelde et al., 200R)apres les études de terrain, la
régénération du « pool » de particules mobilisalgesrrait étre due a l'effet des cycles
gel/dégel et a la dessiccation.

Grant et al. (1996) ont étudié les corrélationgestd concentration en matiere particulaire
drainée et plusieurs parameétres météorologiquas. éide a été menée sur quatre bassins
versants ayant une taille entre 2.2 et 13.3 hatitoés principalement de dépdts sable
argileux. D’apres leurs résultats, la concentraganparticules est corrélée significativement
seulement a la quantité de précipitation accumulée.

Travaillant sur des mini-lysimetres (20 cm hautels,cm diametre) contenant un sol sable
argileux, Worrall et al. (1993) ont suggéré a paté leurs observations que la concentration
en colloides déclinait exponentiellement avec hep® durant les évenements pluvieux. lls ont
émis I'hypothése que I'épuisement du « pool » dioitles pouvait s’expliquer i) par le
colmatage de la surface du sol di a la formatiaamel’ croGte, ii) par I'obstruction de
macropores par lesquels les colloides sont tratésgaet iii) par un épuisement des agrégats
potentiellement altérables en surface.
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Schelde et al. (2002) ont étudié la mobilisation abdloides dans des colonnes (20 cm
hauteur, 20 cm diametre) de sol sable argileworlsmontré qu’il existait in situ une source
apparemment illimitée de colloides mobilisables méprés un lessivage prolongé. lls ont
également observé gue le pic de concentration gitydas dans les effluents survenant aprés
I'interruption de la pluie augmentait en intensitéec I'allongement de l'intervalle de pause
entre deux événements pluvieux successifs.

6. Objectifs et organisation de la thése

Le but général de cette these est I'étude de lalisetion in-situ et du transport préférentiel
des colloides naturellement présents dans des r@dode sol non remaniées sous des
conditions non saturées. Particulierement, le patarcentral de notre étude est I'évolution
temporelle du « pool » de particules mobilisablesdant I'événement pluvieux lui-méme et
pendant la période d’interruption de la pluie (Bugpe) qui sépare deux événements pluvieux
consécutifs.

En premier lieu, cette these s’inscrit dans le mé&aére d'étude que celui de Rousseau
(2003) qui a mis en évidence l'existence d’écoulaeismi@référentiels de I'eau conduisant a un
transport préférentiel de particules colloidalesavaillant sur des colonnes de sol de
Versailles (Luvisol), Rousseau (2003) a observé dgeamique de mobilisation assez

particuliere et qui differe du comportement clagsiggouligné dans la littérature. En effet,
dans la littérature on observe un pic initial daantration suivi d’'une diminution jusqu’a un

niveau bas et constant. Dans les expériences desBaw (2003), le pic initial était suivi soit

d’'une augmentation, soit d’'une diminution, soitmeuaugmentation puis d’une diminution de
la concentration en particules.

La différence du comportement des expériences dasseau (2003) nous a suggéré
d’envisager I'étude de variabilité temporelle dwckt de particules durant I'événement
pluvieux. En se fondant sur les données expérirtemntie Rousseau (2003), nous avons donc
élaboré un modele numérique a base physique godpe compte I'évolution temporelle du
stock de particules pendant I'événement pluvieusriéme. Ceci est fait en considérant que
le détachement physico-chimique des particulesrér gke la paroi du macropore suit une
cinétique de premier ordre ayant un coefficienddeachement variable avec le temps (i.e.
avec la quantité de particules déja détachées}t Cabjet de ladeuxieme partiede la these
dans laquelle nous développons le modele de matidis et de transport de particules. Ce
modele a été publié sous : Majdalani, S., E. MicheDi Pietro, R. Angulo-Jaramillo, and M.
Rousseau. 2007a. Mobilization and preferentialspant of soil particles during infiltration:
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A core-scale modeling approach. Water Resour. Re43, WO05401, doi:
10.1029/2006 WR005057.

L’histoire de la mobilisation n’est pas restreintgiquement a I'événement pluvieux. Aussi
nous nous sommes intéressés a I'étude du stocladieybes pendant la pause entre deux
événements. Dans teoisieme partie, nous étudions alors l'effet de la durée de laspasur

la mobilisation ultérieure de particules, c'esti@da mobilisation qui a lieu pendant
I'événement pluvieux qui suit la pause étudiée. &ssais de pauses testées s’étalent sur un
large intervalle allant d’'une heure jusqu’a un meisdemi. L'étude de l'effet de la pause
prend en compte les paramétres suivants :

L’ordre des pauses (croissantes, régulieres,agutieres),

La force ionique de la solution infiltrante,

L’intensité de la pluie imposée,

Le lessivage intensif de la colonne,

La nature du sol.

Dans cette troisieme partie, nous adoptons unervidil « pool » de particules intermédiaire
entre les deux approches actuelles : celle quiidéres un « pool » illimité de particules et
celle qui le considére de taille finie. En effebmame sera présenté en troisiéme partie, nos
résultats montrent que selon les conditions deeéis< pool » varie en augmentant ou en
diminuant. Enfin, le modéle de transfert de pal&isuélaboré dans la deuxieme partie est
appligué aux données expérimentales de la troisparte pour tester la capacité du modéle a
reproduire la mobilisation de particules sur unveau sol (Calcisol d’Avignon) et de lier ses
parametres aux conditions expérimentales.

En analysant nos résultats, nous aboutissons &atesusions portant sur les principaux
mécanismes de mobilisation, et nous dégageons éspqrtives de recherche pour une
meilleure compréhension de I'histoire de mobilisatde particules.
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DEUXIEME PARTIE
Evolution temporelle du « pool » de
particules mobilisables pendant I'evénement
pluvieux : développement du modele de
transport de particules
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Présentation du modele publié (Majdalani et al0,72()

Dans cette partie, nous explorons I'hypothése ditian temporelle du stock de particules
accessibles a la solution infiltrante au cours’éeéhement pluvieux. Le but de cette partie
est d’élaborer un modele numérique a base physiqueécrit le transport préférentiel des
particules dans des colonnes de sol non remangesondition non saturée, et tout en

prenant en compte :

- Les régimes transitoires de I'écoulement de I'ean{ d’imbibition et front de
drainage), et le régime permanent,

- La dynamique de détachement de particules; cettardigue reflétant I'évolution
temporelle du stock disponible.

Pour cela, nous utiliserons les données expérinesntde Rousseau (2003) qui a mis en
évidence I'existence d’écoulements préférentielsedal ainsi que le transport préférentiel de
particules associé. Nos hypothéses sont :

- Le transfert préférentiel de I'eau est décrit pae onde cinématique dispersive,

- Le transport de particules est décrit par une éguake convection dispersion avec un
terme source/puit,

- Le terme puit est représenté par un attachemepadieules suivant une cinétique de
1*" ordre avec un coefficient d’attachement constant,

- Le terme source consiste en un détachement deyagisuivant une cinétique d€ 1
ordre mais avec un coefficient de détachement higriavec le temps (i.e. avec la
guantité de particules déja mobilisées).

La cinétique de détachement proposée est dynanidieeprend en compte la possibilité de
variation du stock de particules mobilisables aeetemps. Pendant un événement pluvieux,
le stock initial de particules (i.e. la quantité pirticules présente au début de I'événement
pluvieux) peut :

- Soit augmenter de taille si suite a la mobilisatidiautres zones du stock initialement
inactives deviennent accessible a la solutiontrafite,

- Soit diminuer de taille si des stocks initialemauntifs ne sont plus accessibles a la
solution infiltrante suite au blocage de certaioseg (filtration),
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- Soit garder la méme taille, et dans ce cas, omuetr la cinétique de détachement
classique de premier ordre.

Les parametres de transfert hydrique et de mobdisaes particules du modele sont estimeés
par la méthode inverse des Algorithmes Génétiqiés) (binaires. Un apercu général de
I'optimisation est donné en Annexe 1. Un exempleptimisation des paramétres du flux
d’eau y est traité en détaillant les différentegpés constituant une procédure d’optimisation
d’'un AG binaire.

Les données expérimentales ayant permis le dévetogpt du modéle sont issues de la these
de Rousseau (2003). Les propriétés (physiques,ighés, et minéralogiques) du sol utilisé
(Luvisol de Versailles) sont résumées dans la Bablel.

Le texte qui suit ci-dessous présente le modekagjit de la publication*: Majdalani, S., E.
Michel, L. Di Pietro, R. Angulo-Jaramillo, and M.oBsseau. 2007a. Mobilization and
preferential transport of soil particles during iltfation: A core-scale modeling approach.
Water Resour. Res., 43, W05401, doi: 10.1029/20@®BE57 "

Principales conclusions

Les simulations des particulogrammes par le mosiete tres satisfaisantes. La validation du
modéle a montré que le pic initial de concentratest tres sensible aux variations du
coefficient de détachement de particules par Kefféaccélération du flux d'eau. Les
parametres du modele favorisant I'attachement délachement de particules ont été reliés a
la force ionique de la solution infiltrante via urfenction seuil de type Fermi. La
guantification des variations temporelles de |la roparosité du sol permettra d’améliorer la
prédiction du modele a travers une meilleure esionales parametres du modéle dépendant
de la macroporosité.
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Horizon

H1 H2 H3 H4

Profondeur (cm)

Carbone organique (g. Kj
CaCQ (g. kg")

pH

CEC (pH du sol)

Ca échangeable (cmol. Ky
Mg échangeable (cmol. Ky
K échangeable (cmol. Ky
Na échangeable (cmol. Ky
Fer libre (%)

Force ionique (mol})

Argile (%)

Limon (%)

Sable (%)

Masse volumique séche (g.¢n

Porosité (crcm®)

Porosité de drainage (Crom’®)

Teneur en eau a saturation farm®)
Conductivité hydraulique a saturation (if).s

Chlorite (%)

Smectite (%)

Interstratifié Illite/Smectite (%)
lllite (%)

Kaolinite (%)

0-23 23-34 34-65 65-70
Propriétés chimiques
9.34 4.80 4.28 2.97
2 <1 <1 222
7.5 7.3 7.7 8.5
12.1 12.3 12.6 13.6
11.66 11.18 12.23 14.18
0.83 0.56 0.53 0.28
0.57 0.45 0.34 0.25
0.03 0.04 0.04 0.07
0.65 0.73 0.80 0.78
1.19E-2 7.51E-3 7.70E-31.99E-2
Propriétés physigues
18.2 20.9 23.6 19.9
60.2 60.7 59.4 63.8
21.6 18.4 14 16.3
1.56 1.54 1.47 1.50
0.41 0.42 0.44 0.43
0.027 0.038 0.030 0.019
0.40 0.41 0.42 0.42
1.7E-5 3.2E-4 4.2E-4 2.6E-5
Propriétés
minéralogiques
2.07 3.15 3.28 2.16
25.86 45.84 30.82 70.89
8.62 6.29 0 11.%
50.69 37.30 54.10 8.89
12.76 7.42 11.80 6.20

Tableau I1.1: Propriétés physiques, chimigues et méralogiques des quatre horizons
constituant le sol de Versailles (d’aprés Roussea003)
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[1] Understanding particle movement in soils is a major concern for both geotechnics and
soil physics with regard to environmental protection and water resources management.
This paper describes a model for mobilization and preferential transport of soil particles
through structured soils. The approach combines a kinematic-dispersive wave model

for preferential water flow with a convective-dispersive equation subject to a source/sink
term for particle transport and mobilization. Particle detachment from macropore walls
is considered during both the steady and transient water flow regimes. It is assumed

to follow first-order kinetics with a varying detachment efficiency, which depends on the
history of the detachment process. Estimates of model parameters are obtained by
comparing simulations with experimental particle breakthrough curves obtained during
infiltrations through undisturbed soil columns. Both water flux and particle concentrations
are satisfactorily simulated by the model. Particle mobilization parameters favoring
both attachment and detachment of particles are related to the incoming solution ionic

strength by a Fermi-type function.
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1. Introduction

[2] Biotic and abiotic soil colloids have been known for
almost two decades to facilitate the transport of adsorbed
contaminants through the vadose zone [McCarthy and
Zachara, 1989]. Such particles migrating in the soil matrix
can be filtrated by small pores, but preferential flow in soil
macropores (e.g., invertebrate burrows) leads to rapid
breakthrough of the colloids [Jacobsen et al., 1997,
Laegdsmand et al., 1999; McKay et al., 2000; Rousseau
et al., 2004a]. Quantification of particle transport through
macroporous soils is thus essential for an accurate estima-
tion of the potential risks of contaminant leaching into
groundwater.

[3] Particle transport in both homogeneous and natural
soils is usually modeled using the advection-dispersion
equation. Most existing models differ from each other
mainly in the particle detachment and attachment terms.
These models assume constant particle mobilization kinetics
throughout the entire infiltration event. The hypothesis of a
constant detachment rate together with a first-order kinetics
can describe fairly well the mobilization in model porous
media with model colloids (e.g., glass beads or washed sand
with latexes) or in a few natural systems. This is the case
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whenever the breakthrough (particle concentration vs. time)
curves present a simple pattern, generally an initial peak
followed by a decrease to an almost constant level [Schelde
et al., 2002; Jacobsen et al., 1997]. However, far more
complex breakthrough curves have been reported.
Kjaergaard et al. [2004] studied intact macroporous soil
columns with different clay content and initial humidity.
They showed that for high-humidity/low-clay soils, the
leached particle concentration increases during the whole
or part of the experiment. For the most humid/lowest clay
soil, an initial peak is first followed by a decrease and then by
a subsequent increase in the concentration. Similar variations
with time of the leached colloid concentration were also
reported by Laegdsmand et al. [1999], Rousseau et al.
[2004b], and Levin et al. [2006] in undisturbed soil columns.

[4] The reasons for the above mentioned fluctuations are
still unclear. Shear stresses at the macropore walls during
flow onset, as well as drainage of colloids trapped at the air-
water interface have been put forward to explain the initial
particle concentration peak [Rousseau et al., 2004b;
Laegdsmand et al., 1999]. The observed variations during
steady water flow regime are still unexplained. We suggest
here that spatial and temporal variation of particle detach-
ment rate might explain these fluctuations. They might be
related to changes in interparticle interactions, successive
detachment from superposed layers, variation of surface
area exposed to water flow etc. For example, the detach-
ment rate might drop if interparticle bonds increase, if more
tightly attached particles become accessible to infiltrating
water, if particles irreversibly attach to immobile phase, or if
clogging of the flow paths occurs leading to filtration of the
colloids. Conversely, weakening of interparticle bonds or
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detachment of a thin crust of particles that reveals poorly
attached particles might increase the global detachment rate.

[5s] So far, a few modeling efforts have been devoted to
take some of these variations into account. Spatial variations
of detachment kinetics were considered by Haggerty and
Gorelick [1995] in a dual porosity model. Transfers between
all immobile and mobile phases were assumed to occur
simultaneously, and the parameters of the kinetics equations
were assumed to be statistically or physically distributed.
The preceding approach was adapted by Saiers and Lenhart
[2003]: They hypothesized that release of colloids trapped
in thin water films is the main mode of mobilization of
artificial colloids in unsaturated sand column. They
accounted for the dimensions and shape variability of the
thin films by dividing them into different compartments,
each having a critical moisture content above which the
colloids are released. This critical moisture content distri-
bution is determined by fitting the model to the experimen-
tal data.

[6] The variability of bacteria adhesion to porous media
walls as a function of their residence time has been
accounted for in bacterial transport models using residence
time dependant detachment rates. Johnson et al. [1995]
modeled bacterial release using a residence time dependant
detachment function. Detachment is set to zero when
adsorption duration exceeds a given residence time and
bacteria become irreversibly adsorbed. This concept of
residence time dependant detachment rate was generalized
and formalized by Ginn et al. [2002].

[7] Additionally, it is enlightening to mention the strategy
adopted to model the adsorption efficiency decrease with
increasing coverage on collecting surfaces. A time-
dependant attachment rate, more precisely, a “dynamic
blocking function” was used. This function can take differ-
ent mathematical expressions depending on the adsorption
model considered [Ryan and Elimelech, 1996].

[8] Another possible limitation of most existing models is
that they hypothesize a steady water flow regime. Therefore
the detachment/attachment terms are defined only within
this hypothesis. However, under natural conditions, un-
steady water flow is rather the rule than the exception. As
reported by Saiers and Lenhart [2003, paragraph 4], varia-
tions in pore water velocity accelerate “colloid release rates
beyond that which would be predicted on the basis of steady
flow experiments.” Saiers and Lenhart as well as Jarvis et
al. [1999] considered that colloid detachment rates depend
linearly on pore water velocity. Among the few other works
considering water flow transient regimes, Govindaraju et al.
[1995] on the other hand considered that the acceleration of
pore fluid creates additional stresses proportional to the rate
of pressure increase across the soil. They used three
different equations to model the three parts of their exper-
imental colloid breakthrough curves (initial rapid concen-
tration increase, subsequent decrease and final constant
concentrations).

[0] In this paper, in a modeling effort to capture the
complex nature of in sifu colloid detachment, we focus on
the time variability of the mobilization using a time-
dependent detachment rate within the source term of a
classical convection-dispersion equation. More precisely,
by analogy to the “blocking function” mentioned above,
a ‘“detachment efficiency function” is introduced. It is
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related to the concentration of already mobilized particles
through a mathematical function that reflects the different
possible successive variations of particle detachment rate
during infiltrations. This approach expands the Johnson et
al. [1995] residence time dependant detachment rate con-
cept, and it differs from the Haggerty and Gorelick [1995]
and Saiers and Lenhart [2003] studies, which considered
mobilization from different compartments at the same time.
We also take into account the unsteady flow regime con-
sidering that colloid detachment, attachment, and transport
processes occur during both transient and steady state water
flow regimes. This led us to consider the additional inertial
forces resulting from the water flux acceleration during flow
onset. This approach is more general than Govindaraju et
al. [1995] because a single equation is used to model the
entire colloid breakthrough curve. Finally, preferential water
transfer in macropores during both transient and steady state
regimes are described using the kinematic dispersive wave
approach developed by Di Pietro et al. [2003]. The pro-
posed model is used to simulate particle mobilization and
transport in two undisturbed soil columns submitted to
rainfall events consisting of both unsteady and steady water
flow regimes. We confront the numerical solutions with the
experimental data and relate the model parameters favoring
attachment and detachment of particles to the ionic strength
of the incoming rainfall solution.

2. Soil Column Experiments

[10] This paper uses the experimental results already
described by Rousseau [2003] and Rousseau et al.
[2004b]. Two undisturbed soil columns (A and B) of the
same dimensions (diameter = 0.3 m, height = 0.69 m) were
extracted from the experimental field Les Closeaux
(Versailles, France). The soil is a tilled loamy clay soil
developed in loess deposit with properties given in Table 1.
A set of 12 (3) infiltration experiments was performed on
the soil column A (B). Rainfalls of controlled intensity and
duration were simulated at the top of the core. Drainage was
let free at the bottom of the column. During each infiltra-
tion, the weight of the outflowing solution and its turbidity
were recorded and converted to drained water flux and
eluted particle concentration respectively. Each experiment
was performed after a draining period varying from 5 hours
to 1 month. Two rainfall intensities (11 and 23 mm h™"),
and ionic strength varying from deionized water to 10~ M
of MgCl, were tested. Experimental conditions of both
columns A and B are given in Table 2.

3. Description of the Model
3.1.

[11] To simulate preferential water flow in macropores we
adopted the kinematic-dispersive wave model developed by
Di Pietro et al. [2003]. All capillary pores are assumed to be
initially saturated. Under these conditions, infiltrating water
rapidly flows through connected macropores and contributes
to fast drainage. The kinematic-dispersive wave model
assumes that the water flux u(z, £) within the macropores is
related to the macropore volumetric water content 6,,(z, £) by

Water Flow Equation and Numerical Solution

90,2, 1)

u(z,1) = b0, (z,0)" + vy 3 (1)
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Table 1. Chemical, Physical, and Mineralogical Soil Properties

Value
Chemical Properties
Organic C, g kg™ 5.34
CaCOs;, g kg™ ! 2
PH 7.5
CEC, soil pH 12.6
Exchangeable Ca, cmol kg ' 12.31
Exchangeable Mg, cmol kg™ 0.55
Exchangeable K, cmol kg 0.40
Exchangeable Na, cmol kg ™' 0.04
Free Fe, % 0.74
Tonic strength, mol 1! 1.17 1072
Physical Properties
Clay, % 20.65
Loam, % 61.02
Sand, % 17.56
Bulk density, g cm 1.51
Porosity, cm® cm™ 0.42
Water content at saturation, em® em™? 0.41
Hydraulic conductivity at saturation, m s~ 191074
Mineralogical Properties

Chlorites, % 2.66
Smectites, % 43.35
Interstratified Illites/Smectites, % 6.69
Illites, % 37.74
Kaolinite, % 9.54

where u(z, ) is the water flux at instant ¢ and depth z, a
is a macropore flow distribution index, b [mm h™'is a
conductance term [Rousseau et al., 2004a], and vy [mm]
is the water dispersion coefficient. By combining
equation (1) with the continuity equation, Di Pietro et
al. [2003] obtained the following nonlinear kinematic-
dispersive equation for water flowing through noncapil-
lary pores
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responsible for the distortion of the advancing water front.
They are defined by

clu(z, )] = ab"/“u(z, )"

3)

v[u(z,t)] = vyclu(z, 1)) (4)

[13] If the boundary condition is a square water pulse
input at the surface, the solutions to equation (2) are
traveling dispersive waves that fit well experimental drain-
age hydrographs. The typical shape of traveling wave
solution is shown in Figure la along with associated
experimental data. The hydrographs may be described in
three main stages: a rapid transient increase (stage I), a
plateau when a steady state is reached (stage II), and a steep
decrease when the input flux is ceased (stage III). Figure 1b
shows the corresponding stages on the breakthrough curve
of the same experiment.

[14] In order to obtain the water flux profile, equation (2)
is numerically solved using the finite differences method
with an explicit discretization of the spatial derivatives and
with the following initial and boundary conditions:

u(z,t) =0, z>0, t=0,1>1

(s)
u(z,t) = up(1), z=0, 0<t<y
where u;, (¢) is a square pulse water flow imposed on the top
surface of the soil and ¢, is the duration of the square pulse
imposed on the top surface of the soil. Water flow
parameters a, b, and v, is estimated using Binary Genetic
Algorithm optimization procedure between simulated and
experimental fluxes [Holland, 1975; Goldberg, 1989].

[15] The volumetric water content profile within the
macropores corresponding to the optimum parameters is
obtained by numerically solving equation (1), using the
finite differences method, with the following initial and

Ou(z,t) Ou(z, 1) *u(z, 1) .
+ clu(z,t = vu(z, )] =t 2) boundary conditions:
20 4 etz ) 2 = vz ) 5 @) v
On(z,t) =0, z>0, t=0, t>t
1
. 0\ 6
[12] The functions c[u(z, f)] and v[u(z, f)] represent, On(z,1) = “”’b([)> , z=0, 0<¢<¢ ©)
respectively, the convective celerity and the dispersivity
Table 2. Experimental Conditions for Both Columns A and B*
Time After Square Pulse Duration Incoming Incoming Solution
Rainfall Event Last Rainfall Water Flow, of Square Solution Tonic Strength, Eluted Particles
Number Event mm h™! Pulse, min Nature mol L~! Mass, mg
Col A3 1 month 10.98 228 MgCl, 1.64 x 1073 263.48
Col A4 1 week 11.25 260 deionized water 7.02 x 10°° 1063.75
Col A5 1 week 11.13 225 MgCl, 171 x 1073 365.54
Col A6 1 week 22.88 110 deionized water 125 x 107 2605.75
Col A8 5 hours 22.13 180 deionized water 1.57 x 107> 5790.52
Col A10 1 week 10.94 185 MgCl, 1.40 x 1073 1925.18
Col A12 1 week 11.20 180 MgCl, 1.30 x 107! 65.51
Col Bl 1 month 24.48 202 deionized water 1077 2090.79
Col B2 1 week 11.45 181 MgCl, 1.50 x 1073 346.31
Col B3 1 day 11.48 120 MgCl, 1.54 x 103 223.05

“Runs 1, 2,7, 9, and 11 of column A are not reported because of technical incidents during infiltration. Nevertheless, the original number of rainfall event

was conserved in order to reflect the history of the soil column.
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Figure 1.

(a) Draining hydrograph and its characteristic stages I, II, and IIl. (b) Corresponding

breakthrough curve. Circles show experimental data; line shows the simulation.

Both optimum water flux and volumetric water content
profiles are subsequently used in the particle mobilization
and transport equations.

3.2. Particle Mobilization and Transport Equations

[16] Particle transport in macropores is described by a
convection-dispersion equation with source/sink terms:

0(0n(z,1)C(z,1)  O(C(z,t)u(z,1))

ot B oz
n % (0,,, (z,)D(z,1) 8C(g§ ’ t))
+S—P (7)

where C(z, £) [mg L™'] is the mass concentration of particles
in the flowing solution at depth z and time 7, D(z, £) [mm*h ']
is the particle dispersion coefficient, S [mg L~' h™'] is
the source term that accounts for particle detachment, and

P [mg L™" h™'] is the sink term that describes particle
deposition along macropore walls.
3.2.1. Dispersion Coefficient

[17] Most existing studies concerning the dispersion
coefficient in both natural and artificial media have been
done under steady state water flow conditions. The disper-
sion coefficient is generally expressed [Nielsen et al., 1986]
by

DP:CD0+/\VZore (8)

where D, [mm?h~']is a constant dispersion coefficient under
steady flow conditions, & is the tortuosity, Dy [mm? h™']
is the molecular diffusion coefficient, A [mm] is the
dispersivity, v, [mm h™'] is the pore water velocity, and
1 is a coefficient approximately equal to 1 for saturated
systems. Pore water velocity is given by v,,,. = u,/0,, where
u, and 0, are the constant water flux and the volumetric
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Figure 2. Model conception.

water content under steady state water flow conditions
respectively. In our model, we consider that the dispersion
coefficient D(z, f) obeys Equation (8) even under unsteady
and unsaturated water flow conditions. Bromide tracer
experiments were performed on column A and B by
Rousseau [2003] and Rousseau et al. [2004b]. Statistical
moment analysis of the Br- breakthrough curves showed
that the mean tracer residence time was 12 and 34 min in
columns A and B, respectively. Residence times would have
been more than 24 hours if calculated on the basis of
Darcy’s law. These observations indicate the presence of
preferential flow, leading to rapid transport of solute through
the macropore network, bypassing the soil matrix. Therefore
flowing particles also bypass the matrix obstacles and
tortuosity can be neglected. Equation (8) reduces to

©)

3.2.2. Sink Term

[18] The sink term P designates the deposit of transported
particles along macropore walls. It is considered to be
proportional to the particle concentration in the flowing
solution according to

P = kyy0u(z,1)C(z, 1) (10)

where k,, [h™'] is an attachment rate coefficient.
3.2.3. Source Terms and Assumed Mechanisms for
Particle Detachment

[19] We assume that the pool of particles that may
potentially be mobilized can roughly be divided into three
compartments, represented schematically in Figure 2: (1) a
thin crust layer at the soil surface and along macropore

walls directly in contact with the incoming solution,
(2) more weakly adsorbed particles that might be loosely
deposited on macropore walls, and (3) other sources within
the soil matrix that eventually start to release particles when
exposed to flowing water. The considered mechanisms of
particle detachment are the hydrodynamic (inertial) forces
exerted by the flowing solution on the solid walls, and a
combination of shear and physicochemical forces that
counteract the cohesive forces between particles.

[20] Following Laegdsmand et al. [1999] and Rousseau
et al. [2004b], who suggested that the inertial hydrodynamic
forces created by water acceleration at the onset of the flow
might be responsible for increased colloid mobilization, we
hypothesize that the first source term S, is proportional to
the water flux acceleration:

S = kacc au(L t)

ift <
e with{ Kace > 0, if t < tq ()

Kace = 0, if t > 1

where k. [mg L™ h mm™'] is a flux acceleration
coefficient. This mechanism is effective only during the
onset of infiltration (stage (I) of the drainage hydrograph).
We hypothesize that it acts only on weakly adsorbed
particles that have been loosened during the drying period.

[21] As for the thin crust layer compartment, we assume
that the detachment of crust particles is mainly due to
physicochemical interactions with the incoming solution
following first-order kinetics. This mechanism is enhanced
by shear forces along macropore walls due to the water flux,
and thus the second source term S, is assumed to be
proportional to u(z, f). Additionally, the surface area of the
crust in contact with the flowing solution depends on the
water content within the macropores. Therefore S, is also
proportional to 6, (z, f). As mentioned in the introduction,
we take into account the time variability of particle detach-
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Figure 3. Different E(z, t) behaviors as a function of X(z, ) for four («, ) parameter combinations.

ment introducing the detachment efficiency function E(z, f)
that will be detailed below. Finally, S, is expressed by

Sy = kgt E(2,1) O (2, t) u(z,t) C*(z, 1) (12)
where kg, [mm™'] is the particle detachment coefficient,
and C*(z, 1) [mg L™'] is the crust particle concentration.

Similarly, attachment/detachment from macropore walls is
expressed by

*
aCT(tZ’t) = — kdetE(Zv t) 9," (27 t) M(Z, I) Cc* (Z, t)

+ ko On(z,2) C(z, 1) (13)
Equation (13) is based on an initial crust particle
concentration Cy(z) [mg L~'] that undergoes changes
during the infiltration event.

3.2.4. Detachment Efficiency: Definition and
Mathematical Formulation

[22] In this study we consider that the experimentally
observed fluctuating colloid breakthrough curves may be
related to temporal and spatial variations of detachment rate.
Our goal here is not to study the small-scale spatial
variations of local detachment rates (resulting for example
from local variability of inter particles forces) as done by
Haggerty and Gorelick [1995]. We rather focus on the
temporal variability of the detachment rate which is not
taken into account in the aforementioned study.

[23] In the soil, particles in contact with water may not all
detach simultaneously. Some are more tightly bound than
others and might be detached only after a while: the
detachment is kinetically limited. The physical processes
leading to this delay may include dissolution of cements
binding the particles together or change of inter particle
ionic strength by ion diffusion. Furthermore, during the
infiltration, the total number of particles that can be poten-
tially detached in the soil column may vary with the total
surface area of soil in contact with flowing water, as
particles are removed from or deposited onto the pores
walls, and as pores become clogged or unclogged. These
phenomena may result in temporal variations of the detach-
ment rate and strongly depend on the amount of already
detached particles. For example the detachment of some
particles can enhance the detachment of others if the

detached particles let colloids flow through a previously
clogged pore, or if they loosen the connections between
neighboring particles. Conversely, the detachment of some
particles may disfavor the detachment of others (e.g.,
detached particles clog some water conducting pores yield-
ing to filtration).

[24] In this paper, we model the temporal variations of the
detachment rate introducing a ““detachment efficiency func-
tion” E(z, t). Since these variations depend on the amount of
already detached particles, so does E(z, 7). The detachment
efficiency function depends thus on time through a variable
X(z, f) describing the history of detachment process. Quan-
titatively, X(z, £) [mg L™'] is the cumulative concentration of
particles detached at time ¢:

X(z,t) = /kdetE(z,T)Gm(z, Tu(z, 7)C*(z,7)dT
0

(14)

[25] The possible variations of detachment rate suggest
the following shape variations of E(z, ¢): (1) constant E(z, f)
value for variable X(z, f) reflecting a classical first-order
kinetics, (2) continuous decrease of E(z, f) with increasing
X(z, t) (detachment of some particles disfavors the detach-
ment of others), and (3) increase of E(z, f) with increasing
X(z, t) (detachment of some particles enhances the detach-
ment of others) followed by a decrease for large X(z, f)
values. This decrease is due to the fact that particles cannot
be offered infinitely to the soil solution and, after an infinite
mobilization process, particles stocks are exhausted yielding
E(z, ) — 0 if X(z, 1) — oo. In order to satisfy these
conditions, we propose to relate E(z, f) to X(z, {) through the
following function:

E(z1) = ”;X—)((Ef’) (15)
where o [mg~' L] and 8 [mg~' L] are two positive
parameters. Figure 3 shows the behaviors of E(z, f) as a
function of X(z, f) for four (o, ) parameter combinations.
E(z, t) shows a maximum for X(z, f) = Xax(z, 1) = (. — B)/
(af). Three cases may be considered according to the
relative values of o and 3: (1) a = 3 = 0, this case reduces
to a classical first-order kinetics with constant detachment
efficiency E(z, 1) = 1; 2) 0 < o < 3, Xppax(z, 1) is strictly
positive, E(z, t) increases, reaches a maximum at Xj,.x(z, )
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and then deceases for X,.(z, 1) < X(z, 1); B3) 0<a < (in
this case, Xyax(z, ?) is either null or negative, and E(z, f)
always decreases for increasing positive X(z, ¢) values.
3.2.5. Numerical Solution

[26] Equations (7), (13), (14), and (15) form the particle
mobilization and transport model. They are numerically
solved in a simultaneous way using the finite differences
method with an implicit discretization of spatial derivatives
for the convection-dispersion equation, and with the fol-
lowing initial and boundary conditions:

C(z,t) =0, z>0, t=20
C*(z0)=C(), z>0, =0 (16)
X(zt)=0, z>0, =0

[27] Particle transport model parameters k.., kus> kges, 1,
and ( are estimated using binary genetic algorithm optimi-
zation procedure between simulated and experimental eluted
particle concentrations.

4. Parameter Estimation—Sensitivity Analysis
4.1.

[28] In field studies, the average dispersivity A is about
3 c¢m, which is larger than the A measured in laboratory soil
columns [Bresler and Laufer, 1974; Nielsen and Biggar,
1962]. According to Jury et al. [1991], typical values of A
for soil columns range from 0.5 to 2 cm. The maximum
dispersivity value used by Bresler and Dagan [1983] was
3 cm, which is in the range of the studies reviewed by Sposito
et al. [1986]. For our soil columns, we consider a medium
A value in the range given by the literature: A = 1.5 cm.

4.2. Initial Estimation of the Macropore Crust Particle
Concentration

Dispersivity Estimation

[29] The initial macropore crust particle concentration can
be (1) calibrated for each single rainfall event or (2) fixed at
the beginning of the first rainfall event, the final crust
concentration state of each rainfall event being thus con-
sidered as the initial concentration state of the following
event. The first alternative is commonly used in the litera-
ture [Roy and Dzombak, 1996; Jacobsen et al., 1997,
Schelde et al., 2002] but can lead to initial concentration
values for some rainfall events that are higher than that of
previous events. We adopted the second alternative which is
more suitable to describe successive rainfall events. We first
suppose that the primitive macropore crust particle concen-
trations in columns A and B are identical because the two
soil columns were extracted near each other, and call this
value C},;,,. We then estimate this value: it is at least greater
than the cumulative mass of eluted particles during all
simulated rainfall events divided by the column soil vol-
ume. On the basis of eluted particles mass for column A
(Table 2), we get Cjy > 450 mg L', In order to avoid
overestimation of Cj,;,, we decided to adopt the lowest
value of CJ};, higher than 450 mg L' that can lead to
successful simulations of the set of successive rainfall
events. Cf;,, values of 500 and 1000 mg L~ were tested
but they were not able to reproduce the whole set of rainfall
events. We thus chose CJ;, = 1500 mg L. Studying in
situ colloid release from intact soil columns (the same
context as in this study), Jacobsen et al. [1997] found that
the calibrated initial concentration on the macropore wall
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for particles smaller (respectively greater) than 10 pm
varied between 490 and 4000 mg L™ (respectively between
100 and 180 mg L™ "). In our experiments, the predominant
size of particles in the outflow solution is approximately
0.45 pm [Rousseau et al., 2004b]. Our estimate of Cpf;,
concurs thus with Jacobsen et al. [1997] values.

4.3. Sensitivity Analysis

[30] Water flow parameters as well as particle transport
parameters, can take any real positive value. To limit the
parameters range of variations, interval values must be
defined for each parameter. Moreover, inside these intervals,
very close parameter values produce almost the same
simulations. We prevent the GA from performing useless
evaluations by dividing intervals into small steps in such a
way that the simulated curve is sensitive to a one step
parameter change. Parameters sensitivity analysis was used
to determine the size of each interval.

4.3.1. Water Flow Parameters

[31] On the basis of existing literature values [Di Pietro et
al., 2003; Rousseau, 2003] and on the sensitivity analysis
done by Di Pietro et al. [2003], we defined the following
parameter intervals for water flow parameters a, b, and vy:
a € [l,4.1] with a step of 0.1, b € [10°, 10'"?] with a step of
1092 [mm h™'], and vy € [150, 900] with a step of 50 [mm].
4.3.2. Particle Transport Parameters

[32] In this study, ku, is expressed in [mm~'], while in
the literature it is generally expressed in [h~']. We compare
our detachment coefficient with other existing literature
values, by multiplying k., [mm '] by the water flow
imposed on the top surface of the soil u;,(f) [mm h™'] to
obtain kyeu;,(7) expressed in [h™']. Literature values for
colloids attachment/detachment rates [Roy and Dzombak,
1996; Jacobsen et al., 1997; Kretzschmar et al., 1997,
Camesano et al., 1999; Zhuang et al., 2004] show that
the detachment (respectively attachment) rates vary between
0.31 and 50 h™' (respectively 0.14 and 100 h™'). These
constraints were adopted for our attachment/detachment rate
parameters. Consequently, we let both k., u;,(¢) and &, vary
between 0.1 and 75 h™'.

[33] Sensitivity analysis was done for particle transport
parameters (Figure 4) in order to determine both parameter
interval steps and the influence of each parameter on the
simulated breakthrough curve. Figures 4a—4e shows pa-
rameter increments that can produce appreciable changes in
simulation curves. It was noticed that, to be sensitive,
parameter increment must increase along with the increas-
ing parameter value. We thus chose increment steps in the
order of the decimal of parameter value: a parameter value
of 0.2 for example will be incremented by 0.01 to yield
0.21, and a parameter value of 3 will be incremented by 0.1
to yield 3.1. Particle transport parameters were thus varied
inside the following intervals: a € [0, 0.0001,...., 0.75]
[mg ' L], 3 € [0, 0.0001,...., 0.75] [mg ' L], kuee € [O,
0.001,...., 7.5] [mg L' h mm™'], k., € [0, 0.1,...., 75]
[h™"], and kuus(f) € [0, 0.1,...., 75] [h'].

5. Results and Discussion

5.1. Water Flow: Comparisons Between Simulations
and Experimental Data

[34] The results of the water flux simulations (Figure 5)
show the following.
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Figure 4.

(a—j) Sensitivity analysis for particle transport model parameters varying in both fine and

large interval values. The order in which parameters are written (from top to bottom) corresponds to that
of the associated curves. Figure 4e was plotted between 0 and 1 h in order to show the peak variation.

[35] 1. Stage I of the hydrograph corresponds to rapid
flow increase is well simulated. The model correctly pre-
dicts the breakthrough of the wetting front. The dispersive
phenomenon which is expressed by the smooth curvature at
the end of stage I is well represented in all columns. This
reinforces the hypothesis of Di Pietro et al. [2003]
concerning the dispersion of the wetting front due to
variation in pore water velocities in different pores.

[36] 2. Stage II corresponds to the steady regime reflects
the square pulse water flow u,,(f) imposed on the column
surface.

[37] 3. Stage III corresponds to the turn off of irrigation.
The tail of the falling limb is well represented, except for
column A, experiment 12 (hereinafter experiments will be
abbreviated as, e.g., Col A12), Col B1, and Col B3 where
simulations underestimate the experimental water flux.

[38] Water flow parameters estimated by the GA optimi-
zation procedure (Table 3) indicate that a varies between 2.1
and 3.8, b varies between 10> and 10'%? mm h™", and v,
varies between 200 and 800 mm. These values are in good
agreement with values found in literature [Di Pietro et al.,
2003; Rousseau, 2003; Rousseau et al., 2004a].
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Figure 5. Water flux simulations. Circles show experimental data; line shows the simulation.

5.2. Particle Transport: Relation to Existing Modeling
Efforts

[39] Johnson et al. [1995] modeled bacterial detachment
kinetics in homogeneous systems using a dynamic rate of
detachment, where bacterial release (source term) is set to
zero after a specified residence time. In the same way, in
natural systems, detachment efficiency can drop due to
pores clogging and subsequent particle filtration for exam-
ple. Conversely, particles that were not yet on the water
flow path can later start to be mobilized. Also, water flow
can weaken the cohesion of particles that were previously
too tightly bound to be mobilized. This means that source
terms that were not taken into account will be different from

zero at subsequent times. These two tendencies (activation/
deactivation of source term) coexist continuously in natural
systems during the same rainfall event, and the observed
concentration of leached particles is the result of these
opposite phenomena. Our concept of a detachment efficiency
E(z, f) is capable of reflecting and summarizing the
essential of this dynamic with only two adjustable
parameters.

[40] The use of mathematical functions to describe pa-
rameter variability is ubiquitous in transport literature. Ginn
[2000b] illustrated the use of the exposure time theory
[Ginn, 2000a] expanding and refining Johnson et al.’s
[1995] work on residence time dependant detachment rate:
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Table 3. Optimized Values of Water Flow and Particle Transport Parameters
Water Flow Parameters Particle Transport Parameters

Rainfall Event
Number a b, mmh' Vg, mm Kace, ME L 'hmm™! Ky K71 Ker i (), K7 a, mg’1 L G, mg’1 L
Col A3 32 108 450 0.65 61 7.46 0.0031 0.0023
Col A4 2.1 10° 400 0.045 8 2.25 0.04 0.008
Col A5 3.8 1002 600 0.084 4 0.88 0.0093 0.0015
Col A6 2.5 1078 200 0.017 6.8 14.87 0.036 0.013
Col A8 26 1086 450 0 9.8 61.96 0.009 0.0052
Col A10 2.7 107 800 0.52 19 27.35 0.0035 0.0023
Col A12 35 10°8 700 0.062 9.7 4.14 0.0045 0.6
Col BI 2.8 107% 400 0.001 10 225 0.052 0.0047
Col B2 2.1 10%¢ 650 0.03 9.9 1.94 0.005 0.0037
Col B3 25 106 700 0.003 8 1.60 0.015 0.0085

The variations of detachment rate with bacteria residence
time onto the porous media material are modeled using a
two parameter smoothed version of the Heaviside function.
Weiss et al. [1998] observed that the resistance to desorption
of latex particles from a glass surface increases with
adhesion duration. They used a two parameter gamma
distribution of the potential well depth at the binding sites
to calculate the desorption rate distribution causing the
observed adhesion time distribution. Haggerty and Gorelick
[1998] used a two parameters lognormal distribution to
model the variability of organic compounds diffusion coef-
ficient in unsaturated porous media. Grolimund et al. [2001]
studied colloid release from intact soils using generalized
exponential and power law type distributions of detachment
rate to describe experimental data that could not be modeled
by first-order kinetics. In these studies, experimental data
are better described using statistical distributions of the
relevant rate than simple first-order kinetics. In the same

"
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Eluted particle concentration (mg I'')

200

way, in this study we chose to describe the time variability
of colloid detachment using the two parameter E(z, f)
function. The proposed mathematical form of E(z, ¢)
(equation (15)) allows to model colloid breakthrough curves
that cannot be described by a first-order kinetics when
parameters « and ( are different from zero, but can be
reduced to a first-order kinetics when o = 3 = 0. Other
mathematical forms of the detachment efficiency can be
tested in the future to check if they can better describe the
experimental curves.

5.3. Particle Transport: Comparisons Between
Simulations and Experimental Data

[41] Classical first-order kinetic (o = 5 = 0) along with no
flux acceleration (k.. = 0) during flow onset was first used
to simulate the experimental data. The initial peak as well as
the subsequent rise in particle concentration are not captured
by this model (e.g., Col A4 in Figure 6a). Adjustment of the

R Col A #4
o ot Simulation with:
L a=0

600 -

£=0

400
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800
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Time from the start of infiltration (h)

Figure 6. (a) Simulation using k..

=0mgl ' hmm'],a=0[mg ' L],and 3=0[mg ' L]

(b) Simulation using v = 0 [mg ' L], 8 =0 [mg ' L], and best fit for k,.. = 0.045 [mg I"' h mm'].
(¢) Simulation using ku.. = 0 [mg 1" h mm™'], best fit for & = 0.04 [mg~' L], and 5 = 0.008 [mg ™" L].

(d) Model simulation, best fit for k... =0.045 [mg1~ ' h

mm~ '], =0.04 [mg ' L], and 3=0.008 [mg ' L].

Circles show experimental data; line shows the simulation. Here k., and k,, were free to vary for all

simulations.
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Figure 7.

kue. parameter allows a good reproduction of the initial peak
(Figure 6b) while the use of the efficiency function in the
model allows a better simulation of the colloid concentration
increase during the steady flow regime (Figure 6¢). Finally,
taking into account the acceleration effect as well as the
efficiency function yields a good simulation of experimental
data (Figure 6d). The model was fitted to all experimental
breakthrough curves for columns A and B. The model ability
to describe experimental data for the three stages of the
breakthrough curves (Figure 7) is discussed below.

Particle transport simulations. Circles show experimental data; line shows the simulation.

[42] 1. In stage I the adjustment of the k,.. parameter
allows a good reproduction of the peak and the steep rising
limb of the colloid breakthrough curve every time a peak is
present. Conversely, the absence of peak in Col A8 and all
column B infiltrations is reproduced with values of k..
close to zero. Govindaraju et al. [1995] attributed the rising
limb of their breakthrough curves to the temporal variation
of the pressure applied across the soil. Their model yielded
premature particle breakthrough and overestimated the
initial peak compared to their experimental data. Our
simulations describe this part of the curve better than the
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Figure 8. Fermi-type relation between R ratio and the base 10 logarithm of the incoming solution ionic

strength FI.

simulations of Govindaraju et al. [1995] and show that the
hypothesis of particle mobilization due to flux acceleration
is more appropriate to reflect stage I than the hypothesis of
temporal variation of the pressure applied across the soil.
[43] 2. Stage II corresponds to the steady water flow
regime and exhibits different particle leaching trends with
time: (1) an increasing eluted particle concentration (Col A4,
Col B1, and Col B2) reflecting the eventuality that the
detachment of some particles promotes the detachment of
others as time is running, (2) an increase followed by a
decrease in eluted particle concentration (Col A6), or even a
continuous decrease in eluted particle concentration
(Col A10 and Col Al2), as for example, more tightly
attached particles become in contact with flowing water,
or particles get filtrated due to pore clogging, and (3) a
constant eluted particle concentration (Col A3, Col AS)
reflecting classical first-order kinetics. These patterns are
well simulated except for infiltration Col A4 and Col A10
where the eluted particle concentration is respectively over-
estimated and underestimated at the beginning of stage II.
[44] 3. In stage III, after the infiltration turn off, the
convective transport gradually stops, resulting in a decreasing
flow rate and in a fast decrease in particle concentration flux as
well. The falling limb is well reproduced for all rainfall events.
[45] Particle transport parameters estimated by the GA
optimization procedure are given in Table 3. The detachment
rate varied between 0.88 and 62 h~' with a majority of values
below 10 h™'. These values are comparable with those found
by Jacobsen et al. [1997] in intact macroporous soil columns
and Roy and Dzombak [1996] in natural sands for in situ
colloid mobilization. The attachment rate varied between
4 and 61 h™' with a majority of values below 10 h™'.
Published attachment rate estimates obtained in experimental
situations close to ours are scarce, but our values have
the same order of magnitude as the estimates obtained
with colloids introduced in repacked soil columns [e.g.,
Kretzschmar et al., 1997; Zhuang et al., 2004]. While the
attachment rate estimates show a tendency toward a value
around 9 h™' (Table 3), the detachment rate estimates are
more scattered.
[46] In order to predict the preferential transport of
particles through undisturbed natural soils, model parame-

ters should be related to experimental conditions and to soil
properties. In our infiltration experiments, the main
changing experimental conditions were the water flux and
the incoming solution ionic strength. Physicochemical
attachment/detachment on macropore walls (equation (13))
is influenced by the ionic strength of the incoming solution,
and so will be the particle transport parameters (k. kger, v,
and (3). Sensitivity analysis shows that increasing k,, and 3
enhances particle deposit (Figures 4g and 4h), while increas-
ing k., and « favors particle release (Figures 4f and 41). The
ratio R [mm h™'] of parameters promoting particle deposit to
parameters promoting particle release is

o D

akdet

(17)

R was calculated for all experiments and plotted versus the
ionic strength FI. As a first step toward the prediction of the
functional dependence of R on FI, we adjusted data points
by a Fermi-type function (Figure 8) according to

R— Rmin _ 1
Rinax — Rnin 1 4 ¢—0 (logio (F1)—logyq (FIc))

(18)

where R, = 0.690 mm h™ ! and R, = 2.851 mm h™ ! are
respectively minimum and maximum values of R ratio, § =
5.599 is a form parameter, F7 [M] is the ionic strength of the
incoming solution, and FI, = 10~>°%' M is the critical ionic
strength threshold around which R ratio passes from R;, to
Rnax. To assert relation (18), more infiltration tests need to
be done with varying ionic strengths, mainly for high values
of FI. Relation (18) reflects the fact that lower incoming
solution ionic strength enhances particle leaching. It is also
consistent with the hypothesis proposed by Khilar and
Fogler [1984], suggesting that ionic strength acts on particle
mobilization as a threshold mechanism.

6. Validation of the Model

[47] In order to test the validity of the model, two
predictive simulations were run for Col A5 (Figure 9a)
and Col B3 (Figure 9b) using all five particle transport
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Figure 9. Validation of the model. (a) Result of the prediction for Col A5 using particle transport
parameters calibrated from Col B2. (b) Result of the prediction for Col B3 using particle transport
parameters calibrated from Col B2. (c) Result of the simulation for Col A5 using 4, and k., parameters
calibrated on Col B2 and k., o, and (3 parameters calibrated from Col A5. (d) Result of the simulation of
Col B3 using k,, and k., parameters calibrated from Col B2 and £,.., o, and 3 parameters calibrated
from Col B3. Circles show experimental data; line shows the simulation.

parameters (kyee, Ko Ka» @, and () calibrated on Col B2.
These columns have the same experimental conditions:
square pulse water flow about 11 mm h™' and incoming
solution ionic strength approximately 1.5 10> M. While
stages II and III of the breakthrough curves are satisfactory
predicted, the concentration peak is underestimated in
Col A5 and overestimated in Col B3. This suggests that
k... parameter is sensitive to macropore network differences
between one soil column and another, as well as macropore
network changes between one infiltration event and another
on the same soil column.

[48] Although Col A5 and Col B3 have the same exper-
imental conditions as Col B2, they do not have the same
history. The columns have undergone a different number of
rainfall events. Therefore, if we consider that k,,, and &, are
closely related to experimental conditions (such as nature of
the soil, incoming solution ionic strength, rainfall intensity)
while k.., a and 3 depend more on macropore network
structure and column history, we can run a simulation of
Col AS and Col B3 using the &, and &, parameters calibrated
on Col B2 and k..., & and 3 parameters calibrated on Col A5
(Figure 9c) and Col B3 (Figure 9d). The predictions are
satisfactory. This raises the problems of the quantification of
macroporosity in soils, and its changes with soil history.

7. Conclusions

[49] In this study, we modeled mobilization and transport
of particles in natural macroporous soils under unsaturated
conditions. We used the kinematic dispersive wave ap-
proach to model macropore water flow and introduced a
time-dependent source term to describe variability of parti-
cle release from macropore crust. The KDW model
described well the behavior of water flux, showing thus

the capacity of the kinematic dispersive waves to describe
preferential water flow in structured natural soils. The
particle transport model gave very satisfactory simulations
of eluted particle concentrations with only two more param-
eters than contained in models based on a first-order
kinetics. The validation of the model was tested on two
predictive simulations. It showed that the initial concentra-
tion peak can hardly be simulated without a calibration of
the k,. parameter. The ability of the model to predict
particle transport requires the relation of all its parameters
to experimental conditions or to soil properties. A step has
been done in this direction by relating the ratio R to the
ionic strength of the incoming solution FI. To assert this
relation, further infiltration experiments must be carried out
with incoming solution ionic strength around the F1,. thresh-
old. Additionally, quantification of the soil macroporosity
and its variations in time would help predicting particle
mobilization and transport through a better estimation of
macroporosity dependant parameters.
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TROISIEME PARTIE
Evolution temporelle du « pool » de
particules mobilisables pendant la période de
pause
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Chapitre 1 : Preambule

Dans la deuxieme partie nous avons approché pamauglisation numérique I'évolution

temporelle du stock de particules pendant un événenpluvieux. Notamment, nous
considérions qu’un stock initial de particules disiple au début d’un événement pluvieux
était représenté par I'état final du stock de pahis a la fin de I'événement pluvieux
précédent.

Ainsi, le stock de particules était supposé invdeantre deux événements. Dans cette partie,
nous allons étudier la possibilité d’'une variatidm stock de particules mobilisables entre
deux événements. Ainsi, I'état final du stock ditad’un événement pluvieux est susceptible
d’évoluer pendant la période de pause qui précédérlement pluvieux suivant.

Une partie du travail de cette partie a été soumiSuropean Journal of Soil Science
(Majdalani et al., 2007c).

1.1. Le stock de particules

La mobilisation continue de particules, méme amlésnombreux événements pluvieux, a
poussé certains auteurs a postuler I'existenceedaource illimitée de particules (El-Farhan
et al., 2000; Schelde et al., 2002). Par contreditainution de la masse de particules
mobilisées suite a plusieurs événements pluvieugoassé d’autres auteurs a postuler
'existence d'un « pool » de particules mobilisablde taille finie, ayant tout de méme la
possibilité de se régénérer entre deux événementessifs (Kaplan et al., 1993). Bien
gu’aucune étude systématique n’ait été menée poamtijier la régénération, cette derniére a
été attribuée aux cycles gel/dégel (Worrall et H899) et imbibition/séchage (Kaplan et al.,
1993).

En effet, la quasi-totalité des études sur la nddibn et le transport des particules se
concentrent uniquement sur I'événement pluvieuxri@me sans tenir compte de ce qui se
passe entre deux événements. Par conséquent, dasmpénes étudiés sont restreints a la
durée de linfiltration et ne prennent pas en co@sition I'effet de mémoire, a savoir : la
dépendance de la mobilisation de particules sahianologie des périodes humides et seches
précédentes. Cette chronologie comprend le nonlareurée et I'intensité des dernieres
infiltrations subies par la colonne, ainsi que ¢enbre et la durée des pauses (interruption de
pluie) entre ces événements.

Jusqu’a cette date, la seule étude qui a tentédi&tl'effet de pause est celle de Schelde et
al. (2002) dans laquelle des colonnes de sol noameees ont été exposées a des périodes de
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séchage variables entre les irrigations (30 minutgsur et 7 jours). Dans ces expériences, la
concentration de particules lessivées en fonctioneinps (particulogramme) suit I'allure
générale déja reportée dans plusieurs études (ghataal., 2007; Ryan et al., 1998; Jacobsen
et al., 1997; Schelde et al., 2002; El-Farhan .et28I00; Kjaergaard et al., 2004; de Jonge et
al., 2004) : une concentration élevée dans les iprermstants de drainage (pic initial) suivie
d’'une décroissance continue vers un niveau basomdtant (la queue) jusqu’a la fin du
drainage.

Le résultat principal de Schelde et al. (2002) qpsaprés une interruption de pluie, le pic
initial augmente avec l'augmentation de la duréedese précédente. Schelde et al. (2002)
ont exclu deux mécanismes possibles pour la mabois de particules : cisaillement
hydrodynamique de I'écoulement d’eau et I'adsorpiol’interface eau-air. lls ont modélisé
leurs résultats expérimentaux en supposant une laadiffusion de particules pendant
'événement pluvieux et pendant la pause. Cepentlantavail de Schelde et al. (2002) ne
permet pas de tirer des conclusions vis-a-vis difel de la pause sur la mobilisation de
particules pour les deux raisons suivantes :

- L’étendue de pauses testées est trés limitée ermenitt trois durées ont été testées
avec la plus longue correspondant a 7 jours. Cecipermet pas de faire des
extrapolations et de voir le comportement de laifisation pour des durées beaucoup

plus longues.

- En plus, les trois durées de pause n'ont pas étéete sur une méme colonne mais
plutdt sur trois groupes de colonnes différentiesst bien connu que la comparaison
entre des colonnes de sol différentes doit étre@&ravec beaucoup de précautions car
aucune colonne de sol n’est identique a une autre.

Récemment, Zhuang et al. (2007) ont étudié l'effet protocole d'infiltration sur la
mobilisation des particules en comparant deux sitna: (i) injection d'un volume d’eau
donné en continu et (ii) injection du méme volun®ad mais avec plusieurs interruptions de
pluie pendant l'irrigation. lls ont confirmé qu’'unéme volume d’eau peut mobiliser plus de
particules quand des interruptions de pluie soiédgpendant l'irrigation. La majorité des
particules mobilisées apparait alors dans les gesoncentration qui accompagnent les
phases transitoires a chaque reprise de l'irrigatio
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1.2. Comment quantifier I'évolution temporelle d’ustock de
particules mobilisables ?

Pour répondre a cette question, il nous faut utéreriunique de quantification du stock de
particules, ainsi qu’un parameétre unique pour déson évolution.

Etant donné que notre intérét porte sur I'évolutemporelle, le parametre qui nous intéresse
est éevidemment le temps, et en particulier, la éweé la période qui sépare un événement
pluvieux d’'un autre (i.e. la pause). La durée dpdase sera donc le seul paramétre variable
de I'étude. Tous les autres parametres, notamrietanisité de pluie et la force ionique de la
solution infiltrante, seront maintenus constantgrpme colonne de sol donnée.

La quantité de particules mobilisables (ou son weetlement potentiel) est une information
difficile a acquérir par mesure directe. En effatcolonne de sol est considérée comme une
boite noire. Nous allons donc estimer cette infaiomade maniére indirecte a travers la
guantité de particules lessivées en bas de la wel@uite a un événement pluvieux : on
suppose qu’il existe une relation entre la quankiéarticules présentes au sein de la colonne
et la quantité de particules récupérées dansflegefs d'un événement pluvieux.

Ainsi, pour chaque durée de pause, la masse t@alecumulée) de particules lessivées
pendant I'événement pluvieux reflétera I'évolutide la mobilisation de particules, et donne
une image en conséquence de I'évolution tempodelistock de particules.

Deux points supplémentaires doivent étre pris empte pour établir la comparaison des
guantités de particules lessivées :

- Les événements pluvieux auxquels la colonne eshseudoivent étre identiques :
une méme quantité d’eau sera appliquée sur la dasecréneau d’intensité et de
durée constantes,

- La quantité de particules lessivées est une fomatimissante de la quantité d’eau
drainée pendant I'événement pluvieux, qui a son éstiune fonction décroissante de
la durée de la pause. Il faut donc adopter une mbase de comparaison en
considérant une quantité d’eau drainée qui soitnsone a tous les événements.
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Chapitre 2 : Matériels, méthodes et protocole arpemtal

Dans cette partie, nous détaillons le matérieisétipbendant les expériences, les méthodes
d’analyse du sol et des effluents, et le protoexpérimental. Dans cette thése, nous avons
mené des expériences d’infiltration sur des colsrohe sol non remaniées (15 cm diametre,
25 cm hauteur) prélevées sur le site de I'INRA dghon (sol sable-argileux) afin d’étudier
I'évolution temporelle du stock de particules pemtda période d'interruption de pluie. Ceci a
été fait en étudiant I'effet de la durée de pausgasant deux événements pluvieux sur la
mobilisation ultérieure de particules. Nous donnsralonc des informations détaillées
concernant le sol d’Avignon, I'analyse des efflgrdt le dispositif expérimental. Ajoutons
gu’'une colonne non remaniée (15 cm diameétre, 25hemteur) appartenant au sol de
Versailles a aussi subit I'essai de pause apréds @oconservée cing ans et demi au frigo.

2.1. Les colonne de sol d’Avignon

Cing colonnes (E, F, G, H, et M : 15 cm diameti®,céh hauteur) ont été prélevées en Mai
2006 sur le site de I'INRA d’Avignon. Le sol estlcaire sableux argileux (Calcisol)
originaire de la région de Collias mais déposé aeplus de dix ans sur le site de I'INRA
d’Avignon. Le profil & I'endroit d’extraction peudtre considéré comme appartenant a un
méme horizon. Le Tableau 111.2.1 montre les prapaéhysico-chimiques du sol d’Avignon.

L’activité biologique est marquée par la présenegatines végétales ainsi que de vers de
terre de taille moyenne qui de temps a autre afgsa&rat a la surface du sol. Une telle activité
suggere la présence d’écoulements préférentiels.sdled’Avignon est beaucoup plus
carbonaté et sa conductivité hydraulique est physortante d’un ordre de grandeur que le sol
de Versailles (colonne L) décrite ci-dessous.

Ks (m sh) 1.8 x 10°
Organic C (g K@) 3.69
pH 8.47
CaCQ (g Kg") 279
CEC (cmol. Kg) 9
Exchangeable Ca (cmol. Ky 9.97
Exchangeable Mg (cmol. K 0.31
Exchangeable K (cmol. Ky 0.35
Exchangeable Na (cmol. Ry 0.036
Fe libre (%) 0.66

Tableau I11.2.1 : Propriétés physiques et chimiqueslu sol d’'Avignon.
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2.1.1. Protocole de prélevement

Les colonnes ont été extraites du terrain par ttage". Le protocole de prélevement utilisé
s’est déroulé en 3 étapes:

- Enfoncement vertical de la colonne en PVC biseaag® base
- Excavation du sol se situant autour de la colonne
- Soulévement de la colonne

De plus, des échantillons de sol (en vrac) onpédéevés autour des colonnes a I'endroit de
prélevement, en vue de leur caractérisation -chieiggranulométrique, et pour
'établissement de la courbe d'étalonnage liant dancentration a I'absorbance
spectrophotométrique. Les colonnes ainsi que |bharditlons de sol ont été conservés dans

des frigos a une température voisine de 5°C.

2.1.2. Granulométrie

La distribution granulométrique a été déterminée granulométrie laser. Le granulometre
utilisé est un Mastersizer 2000 avec l'accessoyerdi2000SM (A) (Malvern instruments,
UK) ; sa gamme de mesure s’étend de 20 nm a 2 nangranulométrie laser utilise le
principe de diffraction et de diffusion d'un faiacelaser, et notamment la théorie de Mie. La
source lumineuse du granulometre est composéelasan hélium-néon et d’'une diode laser
dont la longueur d'onde est 685 nm. Nous sommes d@m dans le cas d'application de la
théorie de Mie et non de Fraunhofer (la conditienMie/Fraunhofer sur la longueur d'onde
est qu'elle doit étre plus petite que le diametre grains). Nous avons utilisé I'eau comme
dispersant (indice de réfraction: 1.33 a 20°C)ndite de réfraction et le coefficient
d'absorption des particules naturelles ont étémeésti par le fabricant a 1.51 et 0.001
respectivement.

La distribution granulométriqgue du sol a été camsée a partir des échantillons prélevés
autour des colonnes a l'endroit de prélevement.ndligse est réalisée dans le grand
meélangeur (mélangeur principal) du granulometraitdisant des ultrasons pour désagréger
les agglomérats de particules. Quant a la distabwgranulométrique des particules présentes
dans les effluents, I'analyse est réalisée dapsti€ mélangeur du granulométre spécialement
congu pour des quantités tres faibles de particlllésut noter que méme en utilisant le petit
mélangeur, les concentrations de particules dam®fituents étaient tellement faibles que
I'appareil fonctionnait a la limite de détectiota:quantité analysée était toujours en dessous

de la quantité minimale requise par I'appareil. Poatte raison, il faut regarder avec
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beaucoup de précautions les distributions de saitiatives aux particules présentes dans les
effluents.

Les résultats de I'analyse granulométrique des pelvent étre vus sous deux angles : (i) le
nombre de particules (%) appartenant a un certain intlende taille ou (ii) levolume de
particules (%) appartenant a un certain intervddi¢aille. Les distributions de tailles résultant
de ces deux types d’informations sont évidemmesezadifférentes, vu qu’'une grosse
particule peut faire basculer la distribution volgoe de taille vers la droite (vers les gros
diametres) (Figure I11.2.1).

Remarque :

L’analyse granulométrique des effluents de divardnements pluvieux (Figure 111.2.2) n’a
pas montré une tendance particuliere de la tajlle,ca soit pendant I'événement pluvieux ou
d'un événement a un autre. On peut juste constpterla limite supérieure de taille de
particules lessivées est généralement aux alentud0 um. Cette remarque ne renseigne
pas sur I'évolution du stock de particules et nea sionc plus considérée par la suite dans
'analyse des résultats.
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------ Sol Versaille : d(0.5) = 25.4 pm

Sol Avignon : d(0.5) = 24.8 ym ‘
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Figure 111.2.1 : Distribution granulométrique pour le sol de Versailles (pointillé) et d’Avignon
(continu) : (a) Pourcentage de volume, (b) Pourceatje de nhombre.
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Figure 111.2.2 : Distribution granulométrique des effluents appartenant a plusieurs événements
pluvieux effectués sur les colonnes de sol d'Avigno (a) Pourcentage de volume, (b)
Pourcentage de nombre.

2.2. Préelevement de la colonne L (sol de Versille

Les colonnes A et B objet de I'étude de la deuxignaueie ont été prélevées en Février 2001
sur le site de I'INRA de Versailles. Lors de leuélgvement, d’autres colonnes lysimétriques
de méme taille (25 cm diametre, 70 cm hauteurgtitussi prélevées et stockées au frigo de
'INRA d’Avignon a une température de 5°C. Afin tister sur le sol de Versailles I'effet de
pause de pluie sur la mobilisation des particule® colonne L (15 cm diameétre, 25 cm
hauteur) a été carotté en Aolt 2007 a l'intériewmdysimetre (25 cm diamétre, 70 cm
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hauteur). Ce prélévement s’est fait au niveau kerizon H3 (34-65 cm) (Tableau 11.1). Le
cylindre de prélevement L a été poussé petit a pethuellement a travers le lysimetre aprés
avoir enlevé au fur et a mesure avec un couteauléosol qui entoure la circonférence
extérieure du cylindre enfoncé (Figure I11.2.3). plas, des échantillons de sol (en vrac) ont
été prélevés tout autour de la colonne L, en vueadactériser la courbe d’étalonnage liant la
concentration en particules a I'absorbance speotrimmétrique.

Figure 111.2.3 : Le prélévement de la colonne L (15cm diamétre, 25 cm hauteur) a partir d’'un
lysimétre (25 cm diameétre, 70 cm hauteur). La colare L est enfoncée a fur et a mesure apres
avoir débarrassé du sol qui I'entoure.

2.3. Protocole expérimental

2.3.1. Spectrophotométrie

La mesure de la concentration des particules dansffluents est exprimée en masse solide
par unité de volume liquide (concentration massigbtant donné que la masse des particules
lessivées est tres faible, la concentration massigupeut étre obtenue par simple pesée sur
une balance. Ceci nous oblige a utiliser la méthdmlspectrophotométrie afin de déduire la
concentration de particules a partir de la mesaradiensité optique des effluents.
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L’absorption de la lumiere est mesurée avec untsgawtometre UV/VIS (551S, Perkin-
Elmer), a 400 nm. Le principe de la spectrophotoéepose sur la mesure du rapport entre
l'intensité du rayonnement émis par I'appareil @tecdu rayonnement apres la traversée de la
solution. Le spectrophotométre donne la valeulad#ehsité optique (DO):

DO = loglo(ITOJ 1)
oulp est l'intensité de la lumiere incidentd €intensité de la lumiére émergente.

La valeur obtenue pour la densité optique est émsorrélée a une concentration massique en
particules de la solution grace a une droite détzge préalablement établie. Pour ce faire,
des mesures par spectrophotométrie ont été effectadr une solution d'étalonnage tres

concentrée et sur ses dilutions. La solution diétahge est préparée en dissolvant des
échantillons de sol (prélevés autour des colonr&ndroit de prélevement) dans de I'eau et

en les filtrant & 100 um. On obtient ainsi une Bofu« mere » trés concentrée qui contient

une quantité de particules suffisamment grande gtner détectée par une balance sensible
dont I'erreur sur la pesée est faible par rappdatrdasse de particules. A partir de la solution
« mere », on réalise plusieurs solutions diluées x, 20 x, 50 x, 100 x, 200 x, 500 x, et 1000

X.

Le volume de la solution « mere » étant connu,aofait sécher a I'étuve a 100°C pendant 24
heures. La pesée du résidu sec ainsi obtenu peer&innaitre la concentration massique en
particules de la solution « mére ». Les conceminatides solutions diluées sont ensuite
déduites a partir de la concentration « mére » w@acsuivant son degré de dilution. La
mesure de la densité optique de la solution « mérede ses dilutions permet de dresser une
corrélation linéaire entre la concentration etéagité optique. Afin de s’assurer de la validité
des résultats, plusieurs solutions « méres » anhtpédparées. La Figure 111.2.4 montre les
courbes d'étalonnages obtenues pour le sol de NMessdcoefficient de régression =

1007.4) et d’Avignon (coefficient de régression 2347).

On constate que la dispersion des mesures esirppatante pour les solutions fortement

concentrées en particules. Il est fort probablelgyeésence d’'un grand nombre de particules
fausse la mesure. Deux explications sont possilfilesi une particule se trouve dans la

trajectoire du rayonnement réfléchi par une autdiqule, l'intensité transmise sera plus

faible, et la densité optigue mesurée sera donsséiet (i) d'apres la loi de Stokes, les
grosses particules sédimentent plus vite, ce gtrakm® une forte variation de la densité

optique a la fois au cours de la mesure pour unergiquote et entre deux répétitions.

Afin d'éviter les problemes de sédimentations ddigales lors de la mesure de la densité
optique, nous avons choisi de mettre en circuldaosolution des effluents. Ceci a été fait en
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reliant une cuve a circulation a une pompe pétigte¢ qui met en mouvement la solution a
mesurer. Entre une mesure et une autre, nous fajEsser de I'eau pour bien nettoyer les

parois de la cuve. Par ailleurs, les échantilloop toncentrés en matieres en suspension ont

été dilués avant d'étre analysés au spectrophatemet
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Figure 111.2.4 : Courbes d’'étalonnages du spectropbtométre établies pour différentes
solutions « meres » et leurs dilutions correspondées : (a) Sol de Versailles, (b) Sol

d’Avignon.

Trois types d’incertitudes ont été estimés surdkwd de la masse de particules dans les

effluents :
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- Incertitude sur lgpeséedes effluentshescede I'ordre de 0.1 g (erreur de la balance).
Cette pesée permet de déduire le volume de lai@olah question. Ayant le volume
et la concentration, nous obtenons la masse dieylag lessivées

- Incertitude sur la densité optiqguebo de lordre de 0.001 (erreur du
spectrophotometre)

- Incertitude liée a la régression linéailede I'étalonnage. Elle est déduite de I'erreur
type commise sur I'estimation du coefficient deélgression. Pour le sol de Versailles
(respectivement le sol d'Avignon), cette erreur e¥ l'ordre de 21.154
(respectivement 11.125).

L'incertitude globale sur la masse de particulessdehaque flacon d’effluents est donc
estimée comme suit:

0,

masse

0.
= masse{ﬂe,e + @ + ij (2)
pesee DO r

2.3.2. Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour réaliseisdessais d'infiltration et de drainage sur les
colonnes non remaniées est montré en Figure lll2Znsimulateur de pluie constitué de 57
aiguilles hypodermiques, de 0.5 mm de diametretribigges dans un réseau de malilles
carrées de 2 cm de coté, permet dirriguer la searfde la colonne. Les aiguilles
hypodermiques se situent a 10 cm environ de laasartlu sol. Une pompe péristaltique
permet de contréler l'intensité et la durée dellaepLa base de la colonne repose sur une
plague en Inox perforée (trous de 2 mm). Les eandmhinage sont acheminées par un
entonnoir jusqu'a un flacon qui repose sur la Badah

La Balance 1 enregistre le poids des effluentsewlis dix secondes. Ces enregistrements
permettent d’obtenir I'évolution temporelle du flkeau (mm/h) en bas de la colonne
(« hydrogramme »). L'ensemble (colonne + Balance #&ffluent) repose sur une grande
Balance 2. La différence de poids entre BalanceBatance 2 permet de suivre la teneur en
eau moyenne dans la colonne en fonction du temgshéantillonnage des flacons contenant
les effluents permet d'analyser la quantité desqodes lessivées et leur évolution temporelle
tout le long de I'événement pluvieux (« particulamme »).
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| Simulateur
— ;
I TTTTTTTTITTTT de pluie
—
Colonne de
sol non
remaniée
Pompe
péristaltiqu @
< Effluent
1
Solution Balance 1
infiltrante
Balance 2

Figure II1.2.5: Dispositif expérimental permettant de simuler les événements pluvieux en
laboratoire. Le dispositif permet d’obtenir I'hydro gramme et le particulogramme.

2.3.3. Conductivité hydraulique a saturatiog; K

BN

La conductivité hydrauligue a saturation,a été mesurée sur la colonne E a l'aide du
perméametre de Darcy. La mesure dg & été faite avant d’entamer les essais de la digée
pause. La colonne est placée préalablement surabiede succion pendant trois jours avec
une charge hydraulique imposée de -6 cm par ragptatbase de la colonne. La table de
succion permet par remontée capillaire de satarari¢roporosité du sol. Ainsi 'ensemble de
la porosité de la colonne sera completement rerdfg@u pendant la mesure de,;K

La colonne est positionnée verticalement. L’eaurgsbduite lentement du bas vers le haut de
la colonne pour ne pas perturber la structure at garantir une saturation compléte. Il faut
plus d’une heure avant que I'eau ne jaillisse &uegace de la colonne. Ensuite, plusieurs
charges hydrauliques constantes sont imposéesepbad en partant des charges faibles
jusgu’aux charges plus importantes. Les gradieatshéirge hydraulique varient entre 0.06 et
0.12 cm/cm (Figure 111.2.6). Quand le régime perergnest atteint pour chacune de ces
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charges, on fait plusieurs mesures du débit traméds colonne et puis on passe a la charge

suivante.

q (m/s)

q = Ksat . (dH/L)

0.0002
0.00018
0.00016 -
0.00014 -
0.00012 -

0.0001 +
0.00008 -
0.00006 -
0.00004 -
0.00002 -

y = 0.0018x - 4E-05

R? = 0.9967 )

0
0

0.02 0.04 0.06 0.08 0.1
dH/L (cm/cm)

0.12 0.14

Figure 111.2.6 : Le débit par unité de surface q (ns) est obtenu pour plusieurs différences de
charges dH entre I'entrée (le bas) et la sortie (lsaut) de la colonne de hauteur L. La pente de la
régression linéaire permet de déduire la conductité hydraulique a saturation Kgg:.

2.3.4. Protocole expérimental pour I'essai de paus

Le but des expériences d'infiltrations menées ssrcblonnes de sol d’Avignon (E, F, G, H,
et M) et sur la colonne de sol de Versailles (lt)l'ésude de I'évolution temporelle des stocks
de particules pendant l'interruption de la pluiecCest fait a travers I'étude de I'effet de la
durée de pause séparant deux événements pluvieagssifs (pause entre deux événements
commencant a T1 et T2 (Figure 111.2.7)).

Avant de commencer I'essai de pause, chaque colestrequilibrée pendant trois jours sur la

table de succion avec une charge hydraulique @en-&ppliquée a la base de la colonne afin
de saturer la microporosité. Ensuite, les colorsteg « lavées » (avec la méme solution qui
sera utilisée sur la colonne) par cing événementgqux (créneaux de 3 heures de duréee et
de 10 mm/h d'intensité de pluie) espacés de 48esedans le temps, afin d’enlever les

particules détachées par les stress exercés sololane lors du prélévement. Seule la colonne
E a subit une mesure de la conductivité hydrauligusaturation (paragraphe 2.3.3) entre
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I'étape de la table de succion et celle du lavagesolution infiltrante est constituée d’eau
désionisée avec du Mgl force ionique constante

Un essai de pause consiste a exposer d’abord uoeneode sol a un événement pluvieux
(créneau de durée et d’'intensité de plumhstantey au temps T1. La pause est comptée a
partir de l'arrét d'irrigation de I'événement préle@at (T1 + Durée créneau) et le début
d’irrigation de I'événement suivant (T2). Ainsi, lsause comprend toute la période de
drainage qui suit I'arrét de pluie et sa duréeAdst T2 — (T1 + Durée créneau). Le drainage
est évidemment gravitaire au départ (drainage eapidte a la vidange des gros pores) et se
poursuit avec un rythme plus ou moins régulier nm@@ns intense qu’au départ (perte de
'eau plutdt par évaporation que par gravité). ugace de la colonne est couverte pendant la
période de pause. Le drainage a la base de larmkst libre, aucune succion n'est appliquée
en sortie. Les colonnes sont stockées dans ledtlim a la température ambiante de la
chambre (~ 22°C). Durant ces expériences la pastsie geul parametre variable, les autres
conditions expérimentales (intensité de pluie, doiwnique de la solution infiltrante) sont
maintenues constantes. Le but est de détermimprdatité (masse) de particules lessivées par
événement pluvieux et ceci padifférentes durées de pausérigure 111.2.7).

Evénement AlIntensité Alntensité
pluvieux Dgrée crénes Durée crénee
— —
——— Pause de durée : S ———
. i ) o iC
Particulo- AT =T2 — (T1 + Durée créneau)
gramme
T »
I >
0 T1 T2 Temps absolu

Notre étude La pause est Igeul parametre variable

Il

But : Détermination de la masse des particules collegddins les effluents de chaque
événement pluvieux powifférentes Durées de pause

Figure 111.2.7 : Essai de pause.
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Chapitre 3 : Résultats expérimentaux

Les résultats expérimentaux sont présentés en wyapp essentiellement sur I'analyse de la
courbe cumulé de particules lessivées. Seront aéaly I'ordre des pauses (croissantes,
régulieres, et irrégulieres), la force ionique de dolution infiltrante, l'intensité de la pluie
imposée, le lessivage intensif de la colonne, aatare du sol.

3.1. Formes typiques d’'un hydrogramme, d’'un paltigramme et
d’'une « Courbe cumulée » de particules

Au cours d'un événement pluvieux, les enregistrémeantinus (toutes les 10 secondes) du
poids des effluents en sortie de la colonne peenett'obtenir le flux d’eau (mm/h) en bas de
la colonne en fonction du temps (h) i.e. I'hydragrae. Tous les hydrogrammes obtenus pour
le sol d’Avignon ont la méme forme typique en tr@bases (Figure 111.3.1a): (i) une
premiere phase (transitoire) correspondant a Ilésdment de I'écoulement et qui se traduit
par une augmentation rapide du flux, (i) une deme phase qui correspond au régime
d’écoulement permanent, et (iii) une troisieme ph@gansitoire) correspondant a l'arrét de
l'irrigation et qui se traduit par une diminutioapide du flux jusqu’a la fin de drainage.

Les particulogrammes présentent (Figure 111.3.Xapig initial élevé suivi d’'une décroissance
de la concentration vers un niveau bas et consRagppelons que ce comportement a été
typiguement observé dans des études portant swomolilisation de particules dans des
colonnes de sol non remaniées (Jacobsen et alf; 829elde et al., 2002; El-Farhan et al.,
2000; Kjaergaard et al., 2004; Zhuang et al., 200dhhme dans certains cas des expériences
de Rousseau (2003). Notons que pour des pausdasderpplus longues, le temps de percée
de l'eau augmente conduisant & un décalage verdrdde de I'hydrogramme et du
particulogramme.

La « courbe cumulée » est définie comme étant Issenaumulée de particules lessivées en
fonction de la lame d’eau cumulée en sortie deolarme. Elle est facilement déduite a partir
du particulogramme en multipliant pour chaque ftataoconcentration de particules mesurée
par le volume d’eau correspondant et en faisargolame sur I'ensemble des flacons. La
courbe cumulée est évidemment toujours croissddéms la plupart des cas, la courbe
cumulée posséde elle aussi une forme typique :auggnentation rapide de la masse de
particules mobilisées sur les quelques premiecofiia suivie d’'une augmentation beaucoup
plus faible jusqu’a la fin du drainage (Figure3lLb).

61



| +-C(mg/l) © Flux (mm/h) |

3500 25

Pic initial

3000 +

2500

2000

C (mg/l)
Flux (mm/h)

1500

1000

500 -

0 :
0 02A 04 \ 06 0.8 1 12 1.4 1.6 18 2

Temps de \/ Temps (h)

percée Contribution
-4 dupic

IN
(3]

IN
o
|

w
(4]
|

(b)

Cumul Particules (mg)
= N N w
(6] o (3] o

=
o
|

0 T T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Cumul Eau Drainée (g)

Figure 111.3.1: (a) Forme typigue d'un hydrogramme et d'un particulogramme avec le pic
initial et le temps de percée associés. C'est lgpanse en bas de la colonne suite a un créneau de
pluie de durée 1 h et d'intensité ~ 20 mm/h appliqia la surface de la colonne (b) Forme typique
d'une « courbe cumulée ». La contribution du pic @smajoritaire par rapport a 'ensemble des
particules mobilisées.
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Figure 111.3.2 : Impact d'un pic secondaire de conentration sur la « courbe cumulée ». Une
légére cassure (ou rupture de pente) traduit 'augmntation subite de masse suite & un pic
secondaire accidentel.



L’augmentation rapide de la masse cumulée de péticau départ reflete la contribution
importante du pic du particulogramme a la massadanobilisée. Cette augmentation rapide
est suivie par une faible augmentation de la magsrilée due a la faible contribution de la
gueue du particulogramme. Généralement, les quelffaeons du départ (trés concentrés)
contiennent la majorité des particules lessivéemsDi’exemple de la Figure 111.3.1, nous
constatons que les premiers 50 g d’eau cumuléeygppes 20 % de la quantité totale d’eau
cumulée) contiennent presque 33 mg de particugssviees (plus que 85 % de I'ensemble des
particules mobilisées !).

Certains particulogrammes (peu nombreux) présentaipendant ['infiltration, un pic
secondaire beaucoup plus petit que le pic inik&re 111.3.2a). Ce pic secondaire peut étre
dd a des pores initialement bloqués et qui se déklat soudainement conduisant a un
largage instantané d’'une quantité importante décpdégs (Jacobsen et al., 1997). Vu que le
nombre observé de tels comportements est faible nag@port a I'ensemble des
particulogrammes mesureés, et vu la nature aléadoingic secondaire, ces événements seront
considérés comme accidentels. L'augmentation sul@tenasse de particules suite a un pic
secondaire accidentel se traduit par une légersumgqou rupture de pente) de la courbe
cumulée (Figure 111.3.2b).

Le pic du particulogramme est corrélé avec la peeenphase transitoire de I'hydrogramme. Il
reflete I'arrivée du front d’'imbibition en bas da tolonne : la fin du pic correspond a
I'établissement du régime permanent de I'écoulen{€idure 11.3.1a). Si la majorité de
particules est mobilisée pendant la phase tramsitde I'écoulement, ceci implique que
'avancement du front d’imbibition joue un réle peipal dans la mobilisation et le transport
des particules. Par conséquent, les forces prilespgui accompagnent le front d’imbibition
(accélération du flux et adsorption a l'interfacueir) doivent étre prises en considération
dans la discussion des mécanismes de mobilisatide ttansport des particules.

Pour distinguer quantitativement la contributionpda de celle de la queue a I'ensemble des
particules mobilisées, nous ajustons les courbesuldes par I'expression mathématique
suivante :

MCP(MCE) :(1—ex —%D.(pmcai) 1)

OuMCP (mg) est la Masse Cumulée de Particules mobilidd€& (g) est la Masse Cumulée
d’Eau draineeMCE; (g) est la Masse Cumulée d’Eau Critique qui assargansition du

comportement exponentiel (contribution pic) au corngment linéaire (contribution queue).
La pente,p (mg/g), et I'ordonnée a l'origine@ (mg), de la partie linéaire décrivent
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respectivement la contribution de la queue et duapia masse totale de particules lessivées
(Figure 111.3.3).

e TPartie linéaire
(Contribution de la queue)

>
£ :
L «
*LE) 20l MCE.= 8.46 (g)
8 .«—— Partie exponentielle p =0.0342 (mg/qg)
E (Contribution du pic) i =3225 (mg)
3 B

10 +:

MCE, 50 100 150 200 250

Cumul Eau Drainée (g)

Figure 111.3.3 : Simulation de la courbe cumulée ersupposant une mobilisation a deux vitesses :
une augmentation exponentielle au départ suivie dhe augmentation linéaire plus faible.
Triangles pleins: données brutes de la courbe curtée. Pointillé : courbe simulée selon

I'expression mathématique (1)

L’expression (1) n'est dérivée d’aucune considératthéorique. Elle permet seulement
d’avoir un méme critére de traitement des courb@sutées au lieu de séparer subjectivement
les contributions du pic et de la queue.

Les courbes cumulées serviront de base pour gigartaf mobilisation de particules. Leur
principal avantage sur le particulogramme résidesda fait qu’elles permettent de comparer
les difféerentes quantités de particules mobiliséesespondant a plusieurs événements
pluvieux, et ceci sur la base commune d’'une méme ld’eau drainée (i.e., une méme
abscisse pour comparer des ordonnées différentes).
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3.2. Reésultats de I'effet de pause sur la moliibeade particules

Dans cette section, nous présentons les essaidesucolonnes H, G, E, F, M du sol
d’Avignon, et L du sol de Versailles, en souligna# faisons des choix expérimentaux, a
savoir : soit un changement de condition expérialen¢ntre une colonne et une autre, soit
dans la facon d’'imposer les pauses. Les résultatEipaux seront exposés ci-dessous et les
autres seront reportés dans ’Annexe 2.

3.2.1. Evolution du cumul de particules en fontiie la pause (Colonne H)

L’idée intuitive d'un essai de pause est celle d'wuccession de pauses ayant des durées
différentes en ordre croissant. Ainsi sur la cobhh) 12 infiltrations ont été effectuées avec
12 pauses allant de 1 h jusqu'a 1683.3 h (Figuré.4). Les conditions expérimentales sont
constantes tout le long de I'essai :

- Force ionique de la solution infiltrante FI =,
- Intensité de pluie | = 20 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 1 h.

Les hydrogrammes correspondant aux différentesedulé pauses testées sur la colonne H
ont une forme commune (Figure 111.3.5). Les trolsmages d’'un hydrogramme peuvent étre
bien distinguées sur I'ensemble des courbes : wdéa rapide associée a la premiére phase
transitoire d’établissement de I'écoulement, sud/ien plateau associé au régime permanent,
et puis une descente rapide associée a la deuxibase transitoire apres l'arrét d’irrigation
jusqu’a la fin du drainage.

Le temps de perceg, indiquant l'arrivée du front d'infiltration en bade la colonne,
augmente avec la durée de pause ce qui conduit@éaatage vers la droite des hydrogammes
pour des pauses de plus en plus croissantes.
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Pause (h) -1 45 145 47 95 147 239.2 3595 503.6 647 808.2 1683.3
{'L\ I_A_\ { \ \ \ Y ( \ A N\ A N A N\ A N\ A I
N° événement
pluvieux |4 |2 8 9 1 1 1 1
HERE | | I | [T
Temps absolu © | 2 | 75| 23 167 315 555.2 915.7 1420.3 2068.3 2877.5 4561.
T (h): 1 3 85 168 316 556.2 916.7 1421.3 2069.3 2878.5 4562.8

Figure 111.3.4 : Historique des événements pluviewet des pauses testées sur la colonne H. Le temps@u marque la durée totale des essais sur la
colonne. Chaque rectangle gris représente un créme de pluie de durée 1 heure, d'intensité 20 mm/h de force ionique 10 M. Le numéro contenu
dans chaque rectangle gris représente I'ordre dedvénement pluvieux, le premier ayant commencé auntgs absolu zéro. La série de pauses testées
sur la colonne H comprend des pauses allant de 18h1683.3 h. La durée totale de cette expérienceaafin de I'événement 13 est de 4562.8 h (plus de

190 jours).
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Figure 111.3.5 : Ensemble des hydrogrammes de la ¢onne H pour des pauses allant de 1 h a
1683 h. Le temps de percé est compté a partir du début de ['irrigation et il correspond a la
sortie de la premiére goutte d’eau (arrivée du frond’'imbibition) en bas de la colonne.
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Les particulogrammes correspondant aux différetiiesSes de pauses testées sur la colonne H
ont une forme commune : un pic initial élevé suiune décroissance de la concentration
vers un niveau bas et constant (Figure Ill.3.6 hDeertains cas, des pics secondaires peuvent
étre distingués (Figure 111.3.6f). Ce genre de gissde nature accidentelle (des pores bloqués
qui s’'ouvrent subitement) plutdt que le résultatund’ comportement particulier de
mobilisation. Le nombre de pics secondaires edtldapar rapport a I'ensemble des
événements (un cas sur douze pour la colonne H3 ee changent pas le comportement
global de mobilisation. Comme les hydrogrammespbasiculogrammes sont décalés vers la
droite au fur et a mesure que la pause augmeifiliétarg également 'augmentation continue

du temps de percée avec la pause.

Il est frappant d’observer sur I'ensemble des paldgrammes (Figure 111.3.6) comment
I'amplitude du pic varie avec la durée de pausemiplitude du pic est faible pour des pauses
de courtes durées. Elle augmente avec la duréeusde pasqu’a un maximum aux alentours
de 239 heures (Figure 111.3.6 a a g). Ensuite,dileinue pour des durées de pause de plus en
plus importantes (Figure 111.3.6 h a I). Ce mémieteést visible sur les courbes cumulées de
la Figure 111.3.7. Il se manifeste par des différes de niveaux entre les courbes indiquant
principalement 'augmentation de la masse de pdetscmobilisées en début d’événement
pluvieux. Pour une méme quantité d’eau en sortidadeolonne (méme cumul d’eau), la
quantité totale de particules lessivées par événeptevieux (cumul particules) augmente en
allant d'une pause de 1 h a 147 h (Figure Ill.3.Eajsuite, cette tendance est inversée en
allant de la pause de 147 h a 1683.3 h (Figur@ T).
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Figure 111.3.7 : Ensemble des courbes cumulées poudifférentes durées de pause testées sur la
colonne H. (a) Durées de pause allant de 1 h a 147 (b) Durées de pauses allant de 147 h a
1683.3 h. Les lignes pointillées sont les courbdmalées selon I'expression (1). L'erreur sur la
masse cumulée de particules a été estimée en prenan considération I'erreur de mesure sur la
balance, I'erreur de mesure avec le spectrophotomet et I'erreur sur la régression linéaire

d’étalonnage de celui-ci. La somme de toutes cesaurs a la fin de I'événement pluvieux était
inférieure & 1 mg.

71



L’ensemble des particulogrammes (Figure 111.3.6)gg&tre que le maximum de mobilisation
se produit apparemment pour une pause de 239dnn'est qu’une appréciation visuelle qui
ne prend pas en compte I'épaisseur (largeur) duamei que la masse de particules
correspondant a chaque concentration. Or la masspadicules est calculée comme le
produit de la concentration par le volume liquiBans certains cas, une faible concentration
dans un grand volume peut donner une masse sugédetelle d’'une grande concentration
dans un petit volume. Pour la colonne H, le maximdenmobilisation se produit pour une
pause de 147 h (Figure 111.3.7) plutot que 239 h.

Un meilleur apercu de I'évolution de la quantitéate de particules lessivées par événement
pluvieux en fonction de la durée de pause, peetdduit a partir de 'ensemble des courbes

cumulées : il s’agit de calculer le cumul de pattes correspondant a un méme cumul d’eau

(~ 240 g d’eau sortant de la colonne) et ceci phaque durée de pause. Les résultats (Figure
[11.3.8a) montrent un comportement de mobilisatssez particulier :

La quantité de particules mobilisées par événenpduieux augmente avec la durée de
pause jusqu’a atteindre un maximum aux alentoursl4lé h, puis elle diminue pour des
durées de pauses de plus en plus importantes

L’évolution du temps de percée en fonction de leédwe pause (Figure 111.3.8b) peut étre
grossierement divisée en deux parties : (i) unenamgation rapide (forte pente) jusqu’a des
pauses de l'ordre de 48 h et (ii) une augmentatias lente (faible pente) pour des pauses
plus longues ayant des durées supérieures a 48uB. Be intensité de pluie constante (20
mm/h dans le cas de la colonne H), le temps deépereflete I'état de remplissage de la
porosité de la colonne. En effet, le front d'imhidm va étre retardé a I'intérieur de la colonne
lorsque la porosité est plus vide en début d’éveamémce qui arrive lorsque la pause
augmente. Il existe donc une relation entre I'é@tremplissage initial de la porosité et le
temps de percée.

Durant les premiéres 48 h suivant I'arrét de plalest la macroporosité, ainsi que les gros
pores qui lui sont hydrauliguement connectés, quiide en premier : la perte d’eau est donc
essentiellement due a un drainage gravitaire. lamtifé d’eau perdue est donc relativement
importante vu gu'’il s’agit de gros pores. Au-de&a 4B h de pause, I'air pénétre de plus en
plus dans la colonne et la perte d’eau se faitngieement par évaporation dans des pores de
plus en plus petits. La quantité d’eau perdue adstgelativement plus faible vu qu’il s’agit
de petits pores.
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Figure 111.3.8 : Colonne H. (a) Masse cumulée de ptcules lessivées par événement pluvieux en
fonction de la durée de pause. Cette courbe est détd de I'ensemble des courbes cumulées
(Figure 111.3.7) en prenant un méme cumul d’eau ensortie de la colonne (~ 240 g) et en
déduisant pour chaque pause le cumul de particulesorrespondant. (b) Temps de percée de
chaque événement pluvieux pour les différentes paes. Notons que lintensité de pluie est la
méme (20 mm/h) pour toutes les événements.
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Il semble que le maximum de mobilisation se preduwdans une zone de transition aprées la
fin du drainage gravitaire et le début de reprisé¢'@aporation (Figure 111.3.8). Ceci suggere
que les mécanismes de mobilisation pendant la pauseaient étre liés a la dynamique de
vidange de la porosité et a 'avancement progrelssffont de séchage au sein de la colonne.

Dans le cas découlement préférentiel, ou I'eawcubdr préférentiellement par certains
chemins au lieu de traverser toute la matrice dulsophénomene décrit ci-dessus reste
valable a la différence pres que c’est I'état dampe de la porosité voisine des macropores
(croGte du macropore) qui va principalement infeemle temps de percée. Par contre, |'état
de saturation de la porosité lointaine aux macrepaura sensiblement moins d’influence sur
le temps de percée car il s’agit d’'une zone hydnadyiquement moins active (i.e. qui n’est
pas en connexion directe avec I'écoulement préf@gnPour mieux clarifier ce phénomene,
nous allons comparer deux quantités :

- La masse d’eau perdue pendant la pause, calcuptesde moment de l'arrét de la
pluie jusqu’a la reprise de l'irrigation au débet ltBvénement suivant, et,

- La masse d’eau équivalente au temps de percéeléaalen multipliant le temps de
perceet, par l'intensité de pluié. Cette derniére quantité représente la masse d'eau
absorbée avant la percée par la porosité actiwnedu macropore.

La comparaison montre que la quantité d’eau pepénelant la pause est toujours supérieure
a celle absorbée par la colonne avant la percépir@illl.3.9). Si les deux quantités sont
égales (Te bissectrice du graphique), alors I'eau perdue genhth pause proviendrait de la
porosité voisine du macropore. Cette quantité setampensée exactement pendant
'événement suivant. Notons que I&®lbissectrice est une limite qui ne peut pas étre
dépasseée : la masse d’eau perdue pendant la pstusrijeurs supérieure a la masse d’eau
équivalente du temps de percée. En effet, dés qumrasité voisine du macropore est
remplie, 'eau perce. Autrement dit, la porositésute du macropore ne peut pas étre remplie
par une quantité d’eau plus importante que celidygependant la pause afin de respecter le
bilan de masse du drainage (effet hystérésis). telaémt, si un point s’éloigne de 1&®1
bissectrice, cela indique que la perte d'eau sasdsi produite ailleurs que dans les
macropores et environs (plus probablement par éatipn). Cette perte d’eau loin des
macropores ne peut pas étre directement compeasée front d'imbibition qui possede un
rayon d’action hydrodynamique limité a la porositésine du macropore.
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Figure I11.3.9 : Comparaison entre la masse d'eau @rdue pendant la pause (calculée du
moment de l'arrét de pluie lors d’'un événement pluieux jusqu’a la reprise de l'irrigation au
début de I'évenement suivant) et la masse d'eau égalente du temps de percée (calculée en
multipliant le temps de percéet, par I'intensité de pluie I). L'éloignement de la " bissectrice
indique que la perte d’'eau pendant la pause se prait de plus en plus dans la matrice. La
fleche et le signe plein indiquent la position du eximum.

Finalement, I'ajustement des courbes cumuléesidel'de I'expression (1) permet d’obtenir
I'évolution en fonction de la pause des trois patmes i, p et MCE. représentant
respectivement la contribution du pic du particudogme, la contribution de la queue du
particulogramme et la quantité d’eau nécessaire passer du comportement exponentiel au
comportement linéaire (Figure 111.3.10). Les réstdtmontrent que I'ordonnée a l'origine
(Figure 111.3.10a) suit le méme comportement quguantité totale de particules lessivées par
événement pluvieux (Figure 111.3.8a) avec un ménagimum a 147 h.
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Figure 111.3.10: Paramétres correspondant a la siralation des courbes cumulées selon
I'expression (1), et ceci pour les différentes paes testées sur la Colonne H. (a) L'ordonnée a
l'origine i (mg) représente la contribution du pic du particubgramme a l'ensemble des
particules mobilisées. (b) La pentep (mg/g) représente la contribution de la queue du
particulogramme a I'ensemble des particules mobil&es. Les valeurs de la pente sont multipliées
par 100. (c) La masse cumulée d'eau critiqueiCE. (g) représente la quantité d’eau qui assure
le passage du comportement exponentiel au comportemt linéaire (Figure 111.3.3)



Ceci confirme que le comportement assez particutler mobilisation de particules
(augmentation-maximum-diminution) est principalemeicté par le pic du particulogramme
dont la contribution est majoritaire a 'ensembdés gharticules lessivées. La peptsuit, a son
tour le méme comportement que I'ordonnée a I'oggjravec un maximum aux alentours de
la méme durée de pause (147 h) (Figure 1ll.3.1Ckpendant, les valeurs gedoivent étre
traités avec précaution vu gqu’elles sont trés éaiblleur variation peut ne pas avoir une
influence sensible sur la mobilisation de partisulea Figure 111.3.7 montre que ces pentes
sont similaires. Ce ne sont pas leurs petitesréifiées qui influencent, les unes par rapport
aux autres, les positions des courbes cumuléesitQuaparametrMCE,, il oscille autour de

la valeur de 15 g sans montrer aucune tendanceylgnte en fonction de la pause (Figure
[11.3.10c).

3.2.2. Effet de la force ionique (Colonne G)

La colonne H a été testée avec une solution iafiter de force ionique M. Afin d’étudier

si le comportement ‘augmentation-maximum-diminutide la mobilisation de particules
observé sur la colonne H était lié ou pas a laefavaique utilisée, nous avons testé une autre
force ionique sur la colonne G avec urf& &érie de 12 pauses croissantes allant de 1 h
jusqu'a 979.3 h (Figure 111.3.11 série) sous les conditions :

- Force ionique de la solution infiltrante FI =10,
- Intensité de pluie I = 20 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 1 h.

La 2™ série de pause sera l'objet d’étude du paragréhBet. Les hydrogrammes
correspondants aux différentes pauses testéesaswolbnne G (Figure 111.3.12) sont
également divisés en trois phases : deux phasesittiees et une phase correspondant au
régime permanent d’écoulement. La Figure Ill.3.1@ntre I'augmentation du temps de
percée avec la pause. Ceci se traduit par un dgcakxs la droite des hydrogrammes pour
des pauses de plus en plus importantes. Cette rn@mance peut étre aussi apercue sur
'ensemble des particulogrammes de la colonne @u(Ei I11.3.13), ou I'on peut observer
également I'évolution du pic initial en fonction tkepause. Pour des pauses faibles, le pic du
particulogramme est petit. Il augmente ensuite pateindre un maximum aux alentours
d’'une pause de 196.5 h, et puis il diminue pourpdaesses de plus en plus grandes. De petits
pics secondaires accidentels peuvent étre constpiés le grand pic initial (Figure 111.3.13 e,
f). Comme pour la colonne H, le nombre de ces paondaires est faible par rapport a
I'ensemble des courbes (deux sur douze).
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Figure 111.3.11 : Historique des événements pluviexiet des pauses testées sur la colonne G. Le terapsolu marque la durée totale des essais sur la eaohe. Chaque
rectangle gris représente un créneau de pluie de tée 1 heure, d'intensité 20 mm/h et de force ionigu 10" M. Le numéro contenu dans chaque rectangle gris
représente 'ordre de I'événement pluvieux, le prener ayant commencé au temps absolu zéro. Deux séride pauses ont été testées sur la colonne G. g $érie
comprend des pauses allant de 1 h & 979.3 h (évémammpluvieux 1 a 13). La 2" série comprend des pauses allant de 1 h a 840 k§éement pluvieux 13 a 28). La
série 2 démarre immédiatement apres la fin de la 8é 1 (a la fin de I'événement 13). La durée totalde cette expérience a la fin de la série 2 (la fite 'événement 28)
est de 8212.7 h (plus de 342 jours). Nous utilisgrs par la suite I'appellation G (respectivement Gis) pour désigner la £ série (respectivement la 2'° série) de

pause.
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Les courbes cumulées de la colonne G (Figure 14)33montrent également une sorte de
similitude entre les différents événements comme fecolonne H. Pour une méme quantité
d’eau en sortie de la colonne (méme cumul d’eaujjuantité totale de particules lessivées
par événement pluvieux (cumul particules) augmevec la pause jusqu'a atteindre un

maximum aux alentours d’'une pause de 196.5 h,gigiue pour des pauses beaucoup plus
grandes (Figure 111.3.14).

L’évolution de la quantité totale de particulessleées par événement pluvieux en fonction
de la pause (calculée pour un méme cumul ~ 23@gudsortant de la colonne) montre le
méme comportement de mobilisation assez partic{figure 111.3.15a) :

La quantité de particules mobilisées par événenpdumieux augmente avec la durée de
pause jusqu’a atteindre un maximum aux alentourd @5 h, puis elle diminue pour des
durées de pauses de plus en plus importantes

L’évolution du temps de percée en fonction de laédude pause (Figure I11.3.15b) est
semblable a celle de la colonne H : une augmentatipide jusqu’a des pauses de l'ordre de
48 h suivie d’'une augmentation plus lente pourpdasses plus longues, avec le maximum de
mobilisation qui se produit dans une zone de ttamsaprés la fin du drainage gravitaire et le
début de la reprise de I'évaporation. Ceci suggemepre une fois, que les mécanismes de
mobilisation seraient liés a I'avancement progfedisifront de séchage au sein de la colonne.

L’évolution des trois parametrésp et MCE; en fonction de la pause (Figure 111.3.16) montre
que l'ordonnée a l'origine (Figure I11.3.16a) suit le méme comportement gaejlbiantité
totale de particules lessivées par événement ply\ieigure 111.3.15a) avec un maximum qui
se produit pour la méme durée de pause (196.5 dni €nfirme encore une fois que le
comportement assez particulier de mobilisation @etiqules ‘augmentation-maximum-
diminution’ est principalement dicté par le pic particulogramme dont la contribution est
majoritaire a I'ensemble des particules lessivBiesmis le point correspondant a la pause de
24 h, la pentg suit le méme comportement que I'ordonnée a lI'aggiavec un maximum
aux alentours de la méme durée de pause (196.Bidyré 111.3.16b). Quant au parametre
MCE,, il ne montre aucune tendance particuliere entfonae la pause (Figure 111.3.16c).
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Figure 111.3.14 : Ensemble des courbes cumulées podifférentes durées de pause testées sur la
colonne G. (a) Durées de pause allant de 1 h a 1®6. (b) Durées de pauses allant de 196.5 h a
979.3 h. Les lignes pointillées sont les courbesnsilées selon I'expression (1). L'erreur sur la
masse cumulée de particules a été estimée en prehan considération I'erreur de mesure sur la
balance, I'erreur de mesure avec le spectrophotontét et I'erreur sur la régression linéaire
d’étalonnage de celui-ci. Densité Optique. La sommele toutes ces erreurs a la fin de
I'événement pluvieux était inférieure a 1 mg.
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Figure 111.3.15 : Colonne G. (a) Masse cumulée deapticules lessivées par événement pluvieux
en fonction de la durée de pause. Cette courbe aiiduite de I'ensemble des courbes cumulées
(Figure 111.3.14) en prenant un méme cumul d'eau ensortie de la colonne (~ 230 g) et en
déduisant pour chaque pause le cumul de particulesorrespondant. (b) Temps de percée de
chaque événement pluvieux pour les différentes paes. Notons que lintensité de pluie est la
méme (20 mm/h) pour toutes les événements.
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Figure 111.3.16 : Paramétres correspondant a la simlation des courbes cumulées selon
I'expression (1), et ceci pour les différentes paas testées sur la Colonne G. (a) L'ordonnée a
'origine i (mg) représente la contribution du pic du particubgramme a I'ensemble des

particules mobilisées. (b) La pentep (mg/g) représente la contribution de la queue du

particulogramme a I'ensemble des particules mobil&es. Les valeurs de la pente sont multipliées
par 100. (c) La masse cumulée d’eau critiquBeICE, (g) représente la quantité d’eau qui assure

le passage du comportement exponentiel au comportemt linéaire (Figure 111.3.3).

Les fleches indiquent les valeurs correspondant a pause de 24 h.
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Une comparaison des valeurs des paramétest MCE; entre les colonnes H et G montre
gu’ils ont presque les mémes valeurs et qu'ilserdrdans les mémes intervallessarie entre

2 et 57 mgp varie entre 0.01 et 0.07 mg/gMCE; varie entre 5 et 25 g. La valeprde la
Figure 111.3.16b (correspondante a la pause 24ih¥g détache du comportement d’ensemble
est assez significative quant a linfluence de kntp (contribution de la queue du
particulogramme) sur la mobilisation des particules effet, 'ordonnée a I'originepour la
méme durée de pause, 24 h (Figure 111.3.16a) s@ien dans l'intervalle de 'ensemble des
ordonnées a l'origine (qui est d'ailleurs le mémee dg comportement de mobilisation de la
Figure 111.3.15a). Par conséquent, une variationsue de la pentp ne semble pas
influencer sensiblement le comportement de molvidisade particules. Ce comportement est
plutbt principalement contrdlé par I'ordonnée aifime qui reflete la contribution du pic du

particulogramme.

En résumé, les résultats des colonnes G (FI'=Mpet H (FI = 10° M) montrent la méme
forme du comportement de mobilisation en fonctioe kh pause (Figure 111.3.17).
Evidemment, la comparaison des quantités mobiliséepeut étre faite entre G et H sans
tenir compte du fait qu'’il s’agit de deux colonrass sol différentes ayant probablement des
réseaux de pores et des structures différenten. @ie les deux colonnes aient été prélevées
'une a c6té de l'autre, des différences de stmacpeuvent toujours exister entre elles. Ces
différences de structure, aussi faibles soiensglleduisent des changements importants au
niveau de la mobilisation de particules.

|- o G(FI=0.1M) 5 H(Fl=0.00001 M)|

80
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Figure 111.3.17 : Comparaison du comportement de mbilisation de particules en fonction de la
pause entre les deux colonnes G (FI = 10M) et H (FI = 10° M). Le comportement est
reproductible indépendamment de la force ionique.
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Le comportement ‘montée-maximum-descente’ apparefiroductible sur deux colonnes
différentes, et indépendant de la force ioniqueutilisée sur chacune d'elles. La solution
infiltrante ayant une force ionique FI =10 (colonne H) peut étre assimilée a de I'eau
désionisée vu la quantité infiniment faible de Mg@u’'elle contient. Ces résultats nous
guident préférentiellement vers une recherche deasaphysiques plutét que chimiques pour
décrire I'évolution du stock de particules mobitikes durant la pause.

3.2.3. Est-ce une illusion ?

Le comportement de la mobilisation en fonction @@duse observé sur les colonnes G et H
pose la question principale suivante : est ce gquedmportement ‘montée-maximum-
descente’ résulte de la maniére dont I'expérimentaa choisi de faire les essais de pause ?
Plus précisément, est-ce le fait d’avoir imposé @asises croissantes qui conduit au
comportement observé ?

Nous allons traiter le cas particulier d'un mécar@sde mobilisation associé a des pauses
croissantes pour clarifier cette question. Bien semécanismes possibles de mobilisation
feront I'objet du chapitre 4 ci-apres, il est né&@e, a ce stade, d’aborder ce theme non pas
dans le but d’expliquer ce qui se passe, mais ptdds le but de voir si le comportement
observé est une simple illusion (ou un artéfaceermental).

Supposons que pendant la pause, des particulestashdnt de la matrice solide vers I'eau
immobile. Tout le long de la pause, les particulestvs’accumuler dans I'eau immobile
jusqu’au passage du front d'imbibition de I'événatm@uvieux suivant. Ce front va entrainer
avec lui toutes les particules accumulées dansi [leenobile que ce soit par adsorption a
l'interface eau-air ou par la force d’'accélératim flux. La récupération de cette grande
quantité de colloides pendant un temps court ghflt) apparait macroscopiquement sous la
forme du pic initial du particulogramme.

Maintenant, considérons le cas particulier d'uradéément physico-chimique de particules,
pendant la pause, en suivant une cinétique de prerdre telle que :

=-km )

Avec m la masse de particules restantes sur la matrickegou stock disponible au temps

t le temps, ek le coefficient de détachement. Si la matrice solidntenait au début de la
pause une masse initiaba la masse cumulée de particules détachées pendpatisemy
serait dans ce cas :
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m, =my(L-e™*) 3)

Sous cette hypothese, il est clair que plus lagasslongue, plus la massg va augmenter
jusqu’a atteindre un niveau de saturation corredaohamy (i.e. toute la masse disponible
s’est détachée). Ensuite, la massesera lessivée par le front d’imbibition de I'évérent
suivant.

La description ci-dessus n’exclut pas une mobitisatdditionnelle de particules pendant
I'événement pluvieux, qui viendrait se superposet particules mobilisées pendant la pause.
Cependant, il faut rappeler que selon les conditiexpérimentales (notamment intensité de
pluie et force ionique de la solution infiltrantenstantes) le seul paramétre qui change pour
une colonne donnée est la durée de pause. Pargoemsetout changement de la quantité
mobilisée n’est que le résultat d’'un changemerdutée de pause.

Soitmy, 1 la masse initiale de particules présente dansataice solide avant B pause (i.e.
pause la plus courte). A la fin de [@®pause Pause,), la masse restante sur la matrice solide
est inférieure &y, 1. Cette masse restante sera la masse initialefhuke suivantdrause,),
soit mpy, o < My, 1. Ceci se répete pour toutes les pauses suivddlution de la masse
détachéemy ; en fonction de la durée de pauseéquation (3), peut étre calculée pour
différentes masses initiales, ; présentes sur la matrice solide au début de chBgquse;
(Figure 111.3.18). La valeur day ; est quasi nulle pour les deux cas extrémes s@vdntune
durée de pausg quasi nulle avec une masse initiatg ; trés grande (c’est le cas de la
premiére pause), ou bien (ii) une masse initiale quasi nulle avec une durée de pauses
grande (c’est le cas de la derniere pause). Emsedeux extrémes, un maximum de la
quantité de masse détachde ; aura lieu, lorsque les pauses sont considéréesrpae
croissant. Ainsi, la courbe reliant les valeos; a la fin de chaquBause (courbe en étoiles)
suit le chemin “montée-maximum-descente” (Figlite3.18).
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Figure 111.3.18 : Les courbes grises représententdvolution de la masse de particules détachées
(accumulées dans I'eau immobile) en fonction du tems suivant I'équation (3), et ceci pour
différentes masses initialesny ; présentes sur la matrice solide au début de Bause;. Chaque
courbe varie depuis l'origine fng ; = 0 at = 0) jusqu’au détachement total iy ; = My ;). Les étoiles
sur chaque courbe indiquent le temps correspondarit la fin de la pause : c'est l'instant a partir
duquel une courbe cesse d’étre parcourue (courbe mtillée). Ensuite, c’est la courbe suivante
(correspondant a la pause suivante) qui sera de neeau parcourue depuis I'origine jusqu’'a la
fin de la pause correspondante. La masse initial@, ; diminue d’'une pause a une autre jusqu’a
I'épuisement total de particules sur la matrice sadle.

Si les pauses sont faites d’'une maniére croissante passage d’'une courbe a une autre (la courbe
des étoiles) peut produire un effet montée-maximurdescente similaire au comportement de
mobilisation observeé sur les colonne G et H.

Si ce scénario est vrai, cela voudrait dire quedmportement de mobilisation particulier
observé sur les colonnes G et H ne serait autrsecho’une pure illusion due a la maniére
dont les pauses ont été imposées (par ordre cnbjsssaa la nature méme du mécanisme de
mobilisation (cinétique du®lordre). Suivant ce mécanisme de mobilisationglmig¢re pause
correspondrait a la masse initiale la plus basse ) et a la durée de pause la plus longue
(Pausey). Vu la trés grande durée de laPause, (le temps tend vers l'infini), la masse
détachéery , correspondante sera trés prochengde. Si jamais une pause supplémentaire est
testée apres Rause,, la masse détachée sera inférieung a.

Aprés la £ série de pauses, il a été donc indispensable fderele nouveaux essais de
pauses (2" série de pauses) aprés la plus longue durée de pEula 9° série. Le but est
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d’évaluer si les nouvelles masses détachées dépasspas celle correspondant a la derniere
et la plus longue des pauses de98skrie. Si ce dépassement n'a pas lieu, cela valicza
que le mécanisme le plus probable de détachemediaptla pause peut étre représenté par
une cinétique de®lordre. Par contre, si le dépassement a lieu, pougons conclure que la
cinétique de ¥ ordre n’est pas le mécanisme de mobilisation aicurant la pause. Cette
hypothese sera vérifiee sur la colonne G dansrkgpaphe suivant.

3.2.4. Exclusion de la possibilité d’illusion (Gahe G bis)

Apres la premiere série d’essais de pauses swidare G, une deuxieme série de pauses a
été entamée en suivant le méme protocole expéramérappellation G bis sera par la suite
utilisée pour désigner cette deuxieme série d’'esaaila colonne G.

La deuxiéme série de pauses consiste en 14 pausssaotes allant de 1 h a 840 h (Figure
11.3.11, Z™série). Les conditions expérimentales de G bis lssrmémes que celles de G :

- Force ionique de la solution infiltrante FI =10,
- Intensité de pluie | = 20 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 1 h.
Les raisons pour la poursuite d’une deuxieme siripauses sur la colonne G étaient :

- Premiérement, il fallait répondre a la problématicgoulevée au paragraphe 3.2.3
concernant la possibilité ‘d'illusion’ de nos obgations expérimentales : cinétique de
détachement de™lordre couplée avec des pauses croissantes.

- Deuxiemement, il fallait vérifier si la diminutiotle mobilisation pour les pauses les
plus grandes n’était due & un nombre croissantd’@wments pluvieux. Si c’est le cas,
les essais de pauses supplémentaires devraientemaioette tendance vers une
diminution quelque soit la durée des nouvelles paitsstées.

- Troisiemement, si les deux points précédents nd gais vérifiés et que le
comportement observé ‘montée-maximum-descente’ dbiligation se reproduirait
sur G bis, il fallait établir comment et dans geetiesure cette reproductibilité a lieu.

Certains résultats expérimentaux de G bis sont @omlans I'annexe 2 : les hydrogrammes
(Annexe 2.1), les particulogrammes (Annexe 2.2 ,deurbes cumulées (Annexe 2.3), et les
parametres de I'expression (1) (Annexe 2.4). Cemées permettent d’établir I'évolution de

la quantité totale de particules mobilisées panémeent pluvieux et ceci pour les différentes

&9



pauses testées sur G bis. Il est intéressant dpartemsur un méme graphique les principaux

résultats de G et de G bis (Figure 111.3.19).
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Figure 111.3.19 : Comparaison des résultats de G (I° série de pauses) et G bis & série de
pauses). (a) Masse cumulée de particules lessivges événement pluvieux en fonction de la
pause. La fléche indique que la premiére pause delts (i.e. la plus courte de la2* série) a été
testée immédiatement aprés la derniere pause de G plus longue de la 1° série). La somme
des erreurs a la fin de chaque événement pluvieustaenférieure a 1 mg. (b) Temps de percée de

chaque événement pluvieux en fonction de la pause.
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Le comportement de mobilisation montée-maximum-elet&scse reproduit de nouveau sur G
bis (Figure 111.3.19a) avec les trois caractéristig suivantes :

1) Une montée moins rapide,
2) Un maximum de 38.3 mg (plus faible) pour une pales813.4 h (plus grande),
3) Une descente plus étalée.

L’évolution du temps de percée en fonction de laspapour G bis montre une augmentation
rapide jusqu’a 48 h de pause (perte d’eau par agaimgravitaire) suivie d’'une augmentation
plus lente pour des pauses plus grandes (pertal gian évaporation) (Figure 111.3.19b).
Cependant, la comparaison entre G et G bis monieepqur des mémes durées de pause, le
temps de percée de G bis est plus grand que celGi. dl est fort possible que la différence
entre les temps de percée de G et G bis soit dnechangement (ou une évolution) du réseau
poral aprés plusieurs événements pluvieux, comiaeacété observé par Rousseau (2003). Si
les mécanismes de mobilisation de particules siést & I'état du réseau poral, il serait
possible d’expliquer la différence du cumul de jgaies drainées entre G et G bis (Figure
[11.3.19a) a l'aide de la différence des temps dicpe entre G et G bis (Figure 111.3.19b).

A partir de pauses supérieures a 67 h, le cumyladiéicules mobilisées de G bis dépasse le
dernier cumul de G (celui correspondant a la deengause (979.3 h) de 14™isérie). Ce
cumul de particules augmente pour les pauses dasiamontrant que I'hypothése d’'une
cinétigue de détachement dédrdre pendant la pause (paragraphe 3.2.3) n’sstaglable.

Remarque Nombre d’événements successifs

L’augmentation du nombre d’événements de pluieéi@hements sur la colonne G suivis par
15 événements sur la colonne G bis, cf. Figur8.llL) n’explique pas un épuisement attendu
du nombre de particules drainées. En effet, agré@nhinution du cumul de particules de G
(fin de I'événement 13) (Figure 111.3.19a) on oh&e’@ nouveau une augmentation de ce
cumul qui dépasse la derniére valeur corresponadigvénement 13 pour les événements
suivants 14 a 25 (colonne G bis).

Il est possible que I'amplitude de mobilisation tsatténuée avec un nombre croissant
d’événements pluvieux. Cependant, cette atténuat@omet pas en cause la reproductibilité
du comportement de mobilisation ‘montée-maximumcdete’.
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3.2.5. Effet d'un lessivage intensif préalable aggais de pauses (Colonne E)

A différence des autres colonnes, la colonne Eaitfisée pour la mesure de la conductivité
hydraulique a saturation (k). Cette colonne a été utilisée ensuite pour \&ri I'expérience
de mesure de & avait une influence sur le comportement de la isaion vis-a-vis de la
pause. Cela a un intérét apres les conclusionssfaitir la colonne G bis concernant les
modifications du réseau poral aprés plusieurs éuénes pluvieux. En effet, pendant
I'expérience de Ky la colonne est traversée pendant deux heures gmrqdantités tres
importantes d’eau sous charge hydraulique. Malge saturation lente de la colonne, il est
toujours probable qu’il y ait des changements decgire pendant ce genre d’expérience.

Aussi, 14 pauses croissantes (allant de 7 h ahp2at été testées sur la colonne E (Figure
[11.3.20) dans les mémes conditions expérimentalescolonne G :

- Force ionique de la solution infiltrante FI =10,
- Intensité de pluie | = 20 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 1 h.

Les hydrogrammes, les particulogrammes, les cowbesilées, ainsi que les parameétres de
I'expression (1) sont données respectivement eneR@r?.5, Annexe 2.6, Annexe 2.7, et
Annexe 2.8. L'évolution du cumul de particules emdtion de la pause (Figure 111.3.21a)
montre que le comportement de mobilisation montégimum-descente se reproduit sur la
colonne E, avec le maximum aux alentours d’'une@des407 h. Quant au temps de percée |l
augmente rapidement jusqu’a une pause de 48 hitessa augmentation devient plus faible
(Figure 111.3.21b).

Une comparaison du comportement de mobilisatioredas colonnes G, G bis, et E (Figure
[11.3.22) montre que E et G bis sont proches I'ded’autre : (i) les maximums ont presque la
méme amplitude, (ii) les pauses pour lesquellgga@uisent les maximums se situent dans la
plage 300 a 400 h, (iii) la montée et la desceoite s0ins raides que celles de G et sont plus
étalées dans le temps. Ces résultats semblentuardique la colonne ayant subit une
expérience de ¥: a un comportement en mobilisation de particuleseagproche d’'une
colonne ayant subit préalablement 12 événementsepix successifs.
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Pause (h) 7 155 232 47 72.2 975 120 163 289.7 407.7 503.3 6268 816.1 929
Attt A A A N N A ~N S ~
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| | | | | | | | | N
Temps absolu 2 48. 96 7 169. 268. 389. 553. 844. 1252.8 1757.1] 2384.9 4132

T(h): 1 9 255 497 97.7 1709 2694 3904 5544  845.1 1253.8 1758.1 2385.9
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Figure 111.3.20 : Historique des événements pluviex et des pauses testées sur la colonne E. Le tenapsolu marque la durée totale des essais sur la
colonne. Chaque rectangle gris représente un créme de pluie de durée 1 heure, d'intensité 20 mm/h de force ionique 10' M. Le numéro contenu
dans chaque rectangle gris représente I'ordre dedvénement pluvieux, le premier ayant commenceé aungs absolu zéro. La série de pauses testées sur
la colonne E comprend des pauses allant de 7 h 892 La durée totale de cette expérience a la fired’événement 15 est de 4133 h (plus de 172 jours).
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Figure 111.3.21 : Colonne E. (a) Masse cumulée deapticules lessivées par événement pluvieux
pour les différentes pauses testées sur la colonie Cette courbe est déduite de I'ensemble des
courbes cumulées (Annexe 2.7) en prenant un mémenaul d’eau en sortie de la colonne (~ 230
g) et en déduisant pour chaque pause le cumul derfiaules correspondant. (b) Temps de percée
de chaque événement pluvieux pour les différentesapses testées sur la colonne E. Notons que
I'intensité de pluie est la méme (20 mm/h) pour tdes les événements.
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Figure 111.3.22 : Comparaison des résultats de motisation de particules en fonction de la pause pour
les colonne G, G bis, et E. Notons que lintensitke pluie (20 mm/h) et la force ionique de la soluin
infiltrante (10™ M) sont les mémes pour tous les événements de tess colonnes. La somme des
erreurs a la fin de chaque événement pluvieux estférieure a 1 mg. Une échelle logarithmique a été
choisie pour la pause afin de mieux visualiser I'esemble des courbes.

3.2.6. Effet de l'intensité de pluie (Colonne F)

Dans tous les essais de pauses menés sur les edlbinr, et E, les événements pluvieux
consistaient en des créneaux de durée 1h et dsitdede pluie de 20 mm/h. Afin de vérifier

si les résultats de mobilisation déja observés amdgnnes pourraient étre influencés par
l'intensité de pluie utilisée, nous avons testé miasses croissantes avec une autre intensité de
pluie sur une autre colonne de sol a partir d’'umm@tat initial. C’est ce qui a été fait sur la
colonne F, en testant par ordre croissant 14 paalt@st de 1 h jusqu’a 3815 h (Figure
[11.3.23). Les conditions expérimentales sont cansds tout le long du test :

- Force ionique de la solution infiltrante FI =10,
- Intensité de pluie I = 30 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 2/3 h.

La durée du créneau a été raccourcie dans la pimpoinverse de l'augmentation de
l'intensité, afin d’injecter la méme quantité d’edans la colonne (soit 2/3 x 30 mm/h = 20

mm/h).
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Figure 111.3.23 : Historique des événements pluviex et des pauses testées sur la colonne F. Le tenapsolu marque la durée totale des essais sur la
colonne. Chagque rectangle gris représente un créme de pluie de durée 2/3 heure, d’intensité 30 mmit de force ionique 13 M. Le numéro contenu

dans chaque rectangle gris représente I'ordre dedvénement pluvieux, le premier ayant commenceé auntgs absolu zéro. La série de pauses testées sur
la colonne F comprend des pauses allant de 1 h al82 h. La durée totale de cette expérience a la fae I'événement 14 est de 3047.67 h (plus de 126

jours).
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Figure 111.3.24 : Colonne F. (a) Masse cumulée degpticules lessivées par événement pluvieux
pour les différentes pauses testées sur la colonRe (b) Temps de percée de chaque événement
pluvieux pour les différentes pauses testées surdalonne E. Notons que l'intensité de pluie est la
méme (30 mm/h) pour tous les événements.

Il faut remarquer que lors de I'extraction de ldoome F, celle-ci contenait une grosse cavité
a la base. Cet incident peut constituer une sodirostabilité structurale pouvant perturber
fortement la mobilisation des particules. C'estquee semblent indiquer les résultats de
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mobilisation de particules en fonction de la papser la colonne F (Figure [11.3.24a). Bien
que le comportement de mobilisation ‘montée-maxindgscente’ soit plus ou moins
reproduit (malgré une descente trés lente), deedonscillations perturbent la partie
descendante de la courbe. Ces mémes oscillatiomgpsEsentes sur I'évolution du temps de
percée en fonction de la pause (Figure II1.3.24B),qui suggére, encore une fois, le lien
existant entre la mobilisation de particules epiapagation du front de séchage a travers la
colonne.

On pourrait se demander si les perturbations dupoommment sont dues a lintensité
importante de la pluie plutét qu'a la cavité du li@sla colonne. Pour la colonne F, il est
difficile de trancher vu que 'augmentation du flddeau a travers la colonne peut conduire a
des instabilités de structure (des petits éboulésnen réarrangement brutal du réseau poral).
Il est donc évident que si la colonne porte démmarques d’instabilité structurale. Celle-ci
sera amplifiée avec des événements pluvieux ingerdaur bien répondre a la question de
l'influence de lintensité de pluie sur le compaonient de mobilisation en fonction de la
pause, il faudrait reprendre le méme travail gété@fait sur F mais sur une autre colonne qui
ne pose pas de problémes de structure.

3.2.7. Pauses régulieres et irrégulieres (Coldmne

Toutes les expériences menées sur les colonnes B,dB F ont été faites avec des pauses
croissantes. Or il est probable que le comporterdenhobilisation observé soit di a I'ordre
choisi par I'expérimentateur durant les essais @rére croissant des pauses). Pour répondre a
cette problématique, des pauses non croissante&tétestées sur une nouvelle colonne, M. Il
s’agit de deux types de pauses :

- Pauses régulieres : il s’agit d’'une succession alessgs de durées identiques. Trois
durées réguliéres ont été testées (1, 2 et 7 jauex) quatre réplications pour chacune.

- Pauses irrégulieres : il s’agit d'une successiompalgses ayant des durées différentes
mais testées sans aucun ordre particulier (d’'unearealéatoire).

L’ordre chronologique de I'ensemble des pausegdsssur la colonne M est le suivant : 164
h (4 infiltrations), 26 h, 2 h, 95 h, 50 h, 35348, h (4 infiltrations) et 23 h (4 infiltrations)
(Figure 111.3.25). Les conditions expérimentaleslaeolonne M sont les mémes que celles
des colonnes G et E.

98



4 Pauses réguliéres de 164 h 6 Pauses irrégulieres

— A~ A
— < —
Pause (h) : 164 164 164 164 26 2 95 50 353
- A N A N A N % N~ M A A N —M—— A N

I
0

== [ T T I N 1

Temps absolu
T (h): 1 166 331 49 661 688 691 787 838 1192

4 Pauses régulieres de 48 h 4 Pauses régulieres de 23 h

_A— N
- N \

Pause (h) : 48 48
K_H

48 48 23 23
N° evenementH H H H H H H H H
/ / pluvieux -
l | 13‘3_8‘ 131|37 l 14‘3_5‘ 1459

Temps absolu 1191 1240 1289 1411

1483 ‘
T(h): 1192 1241 1290 1339 1388 1412 1436 1460 1484

Figure 111.3.25 : Historique des événements pluviexiet des pauses testées sur la colonne M. Le tenaisolu marque la durée totale des essais sur la
colonne. Chaque rectangle gris représente un créme de pluie de durée 1 heure, d'intensité 20 mm/h de force ionique 10' M. Le numéro contenu
dans chaque rectangle gris représente I'ordre dedvénement pluvieux, le premier ayant commencé aurntgs absolu zéro. Ont été testées : une série
de quatre pauses régulieres de 164 h (événementykux 1 a 5), six pauses irrégulieres en une noulesérie (événement pluvieux 4 a 10), suivie de
quatre pauses réguliere de 48 h (événement pluvied® a 14), et une série de quatre pauses réguliéms 23 h (événement pluvieux 14 a 18). La
durée totale de cette expérience a la fin de I'évément 18 est de 1484 h (plus de 61 jours).
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L’Annexe 2 présente les résultats expérimentauxasiis : les hydrogrammes correspondant
a des pauses réguliéres de 7 jours (Annexe 29)deiculogrammes correspondant a des
pauses régulieres de 7 jours (Annexe 2.10), lesbesicumulées correspondant a des pauses
régulieres de 7 jours (Annexe 2.11), les hydrograsioorrespondant a des pauses régulieres
de 2 jours (Annexe 2.12), les particulogrammesesmondant a des pauses régulieres de 2
jours (Annexe 2.13), les courbes cumulées corretguna des pauses réguliéres de 2 jours
(Annexe 2.14), les hydrogrammes correspondant gpdases réguliéres de 1 jour (Annexe
2.15), les particulogrammes correspondant a desegattgulieres de 1 jour (Annexe 2.16),
les courbes cumulées correspondant & des pausdgemeg de 1 jour (Annexe 2.17), les
hydrogrammes correspondant aux pauses irrégul{@msexe 2.18), les particulogrammes
correspondant aux pauses irrégulieres (Annexe ,2d9tourbes cumulées correspondant aux
pauses irrégulieres (Annexe 2.20), et les paraseade I'expression (1) pour tous les
événements de la colonne M (Annexe 2.21).

Les résultats de la colonne M montrés en annexeaisespaccord avec les observations déja
faites sur les autres colonnes. Dans ce paragraphts les résultats de mobilisation seront
discutés. Pour des pauses réguliéres (1, 2 etr)jda mobilisation est quasi stable avec une
légere tendance a la baisse (Figure 111.3.26ae®tcburbes présentent chacune un niveau
distinct de mobilisation. Ceci suggere que pour desees differentes de pause, la

mobilisation de particules est également différente

Pour confirmer cette hypothése, un essai de pausggllieres (succession de pauses de
durées différentes testées sans aucun ordre piejca été conduit sur la colonne M (Figure
[11.3.26b). Le comportement ‘montée-maximum-desekesst reproduit a nouveau avec un
maximum aux alentours de 95 h de pause. Ce régulbaitre que ce n’'est pas l'ordre
croissant des pauses qui conduit au comportemesaiz gzarticulier de mobilisation déja
observé (montée-maximum-descente), mais que céedest principalement lié a la durée de
la pause quelque soit I'ordre dans lequel cettesgpast imposée. La vue d’ensemble des
pauses réguliéres et irrégulieres testées surlémm® M (Figure 111.3.26¢) donne une belle
illustration de cette conclusion.
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Figure 111.3.26 : Pauses réguliéres et irrégulieresur la colonne M. (a) Pauses régulieres de 1, 2
et 7 jours testées sur la colonne M avec quatre riggations pour chacune. (b) Pauses aléatoires
testées sans aucun ordre particulier suivant la ségnce : 168, 26, 2, 95, 50 et 353.4 h. Les cercles
numérotés indiquent l'ordre de linfiltration. (¢) Vue d’ensemble du cumul de particules
drainées en fonction des pauses irrégulieres (symbe pleins) et régulieres (symboles vides).
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3.2.8. Effet des pauses sur le sol de Versa@ledofine L)

Tous les résultats présentés pour l'instant comeerdes colonnes de sol d’Avignon. Afin de
voir si la nature du sol a une influence sur le portement de la mobilisation vis-a-vis de la
durée de pause, 14 pauses croissantes (allanh @6I70.7 h) ont été testées sur la colonne L
(sol de Versailles) dans les mémes conditions éxgéitales que la colonne G (Figure
111.3.27):

- Force ionique de la solution infiltrante FI =10,
- Intensité de pluie I = 20 mm/h,
- Créneau de pluie de durée 1 h.

Il faut rappeler que cette colonne a été consepedelant plus que cing ans au frigo (a 5°C)
ce qui peut affecter en large mesure l'activitéldm@mue et les changements structuraux du
sol qui s’en suivent.

Le comportement hydrodynamique observé de la celdnest différent non seulement par
rapport au sol d’Avignon, mais aussi par rapport@amportement de ce méme sol juste apres
le prélevement (cing ans auparavant) lors des expEgs d'infiltration menées par Rousseau
(2003). Pour des intensités de pluies de I'ordr@@enm/h, nous avons constaté la formation
d’'une lame d’eau en surface indiquant une dimimutle la conductivité hydraulique, ce qui
n'était pas le cas avec Rousseau (2003). En ptus, ¢es durées de pause importantes (au-
dela de 168 h), nous avons constaté une détéaordé la forme des hydrogrammes (Figure
[11.3.28 i a I), alors que pour des pauses de pluste durée, les hydrogrammes conservent
une forme typique (Figure 111.3.28 a a h).

Le comportement et de mobilisation de particulesadeolonne L est lui aussi différent tant
du sol d’Avignon comme du méme sol de Versaillegj@ns auparavant. En effet, pour des
mémes créneaux de pluie, la quantité de partickeigsivées par événement pluvieux est
beaucoup plus faible (10 fois moins que ce gu’olmtRousseau (2003)). Ceci suggere que
pendant cing ans au frigo, des changements imgsrtant eu lieu au niveau des stocks de
particules mobilisables : une cimentation, un &acent irréversible,... Cette diminution de
mobilisation peut étre observée sur I'ensemblepdesculogrammes de la colonne L (Figure
[11.3.29) ou le pic initial a une valeur faible papport a la queue. De plus, les perturbations
hydrodynamiques observées au-dela de 168.2 h de murépercutent sur la mobilisation
des particules, induisant également des perturmtde forme sur les particulogrammes
(Figure 111.3.29 i a l).
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Figure 111.3.27 : Historique des événements pluviex et des pauses testées sur la colonne L. Le tengisolu marque la durée totale des essais sur la
colonne. Chaque rectangle gris représente un créme de pluie de durée 1 heure, d'intensité 20 mm/h de force ionique 10' M. Le numéro contenu

dans chaque rectangle gris représente I'ordre dedvénement pluvieux, le premier ayant commenceé aungs absolu zéro. La série de pauses testées sur
la colonne L comprend des pauses allant de 1 h @30 h. La durée totale de cette expérience a la fole I'événement 15 est de 1251.3 h (plus de 52

jours).
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Figure 111.3.28 : Ensemble des hydrogrammes de laatonne L pour des pauses allant de 1 h a

670.7 h. Le temps de percélg est compté a partir du début de l'irrigation et i1 correspond a la
sortie de la premiere goutte d’eau (arrivée du frond’imbibition) en bas de la colonne.
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a670.7 h.
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Les faibles valeurs des pics par rapport a la queuesent également étre constatées en
examinant les courbes cumulées (Figure [11.3.30),ilon’apparait plus de montée rapide

exponentielle suivie d’'une augmentation linéainespliaible. Les deux parties, exponentielle

et linéaire, sont plutdét confondues. Les contrifmgi respectives du pic et de la queue du
particulogramme sont alors du méme ordre de graneene peuvent pas étre clairement
différenciées.

Les résultats de mobilisation en fonction de lasgamontrent une légere différence par
rapport & ceux observeés sur le sol d’Avignon. Hatefa mobilisation entre une pause de 1 h
et une pause de 18 h décroit pour le sol de VisalEnsuite, pour des pauses supérieures a
18 h, le comportement ‘montée-maximum-descente¢ avemaximum aux alentours de 327

h (Figure [11.3.31a) est a nouveau observé. Qudgvalution du temps de percée en fonction
de la pause (Figure 111.3.31b), elle est comparalec celle du Sol d’Avignon seulement
jusqu’a une pause de l'ordre de 327 h. A partitadde temps de percée augmente a nouveau
avec une pente assez forte probablement associégeaurbations hydrodynamiques de la
colonne L (pauses > 327 h).

Les résultats de la colonne L (Sol de Versailles)présentent pas exactement les mémes
observations faites sur les colonnes du sol d’AsignCertains problémes comme les
perturbations hydrodynamiques, ou les faibles diéantle particules mobilisées conduisent a
quelques divergences de comportement entre les delsx Cependant, I'allure méme
partielle, du comportement de mobilisation vis-8-die la pause sur la colonne L est un
résultat encourageant. Pour conclure réellemestmémes essais devraient étre reconduits
sur le méme sol, mais cette fois-ci, sur une catdnaichement prélevée (et non une colonne
conservée au frigo pendant plus que cing ans).sil possible qu’avec une colonne
fraichement prélevée, il y aurait moins de pertiioba hydrodynamiques et plus de
particules lessivés qu’avec la colonne L. Il seaaissi intéressant d’envisager des essais de
pauses sur un troisieme type de sol pour reconfinog observations.

Bien que les problémes rencontrés sur la colonne’dient pas permis de confirmer
entierement les observations faites sur le sol @jAaon, ils portent quand méme une certaine
information : les différences observées parvienapnés un long stockage de cette colonne au
frigo (i.e. aprés une pause de durée extrémemergué). Ceci est en accord avec nos
résultats qui montrent que pour des durées de paugérieures a quelques centaines
d’heures, la mobilisation de particules devienpties en plus faible. Que dire alors s'’il s’agit
de durées de pause supérieures a quelques didamedliers d’heures (environ 43800 h).

106



25+

=)
E
0
kd
2
2
@
o
S 25
E
]
®
2 L
15!

. Pause:327.2h

Pause : 168 h
Pause:1h

Pause : 9 h
Pause : 18 h

- Pause : 327.2 h

o

~_ 4 Pause:503.2h

Pause : 670.7 h

20 40 60 80 100
Cumul Eau (g)

Figure 111.3.30 : Ensemble des courbes cumulées podifférentes durées de pause testées sur la
colonne L. (a) Durées de pause allant de 1 h a 32'h. (b) Durées de pauses allant de 327.2 h a
670.7 h. Les lignes pointillées sont les courbesnsilées selon I'expression (1). L'erreur sur la
masse cumulée de particules a été estimée en prenan considération I'erreur de mesure sur la
balance, I'erreur de mesure avec le spectrophotomet et I'erreur sur la régression linéaire
d’étalonnage de celui-ci. La somme de toutes cesaurs a la fin de I'événement pluvieux était
inférieure & 0.5 mg.
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Figure 111.3.31 : Colonne L. (a) Masse cumulée degsticules lessivées par événement pluvieux en
fonction de la durée de pause. Cette courbe est détd de I'ensemble des courbes cumulées
(Figure 111.3.30) en prenant un méme cumul d'eau ensortie de la colonne (~ 100 g) et en
déduisant pour chaque pause le cumul de particulesorrespondant. (b) Temps de percée de
chaque événement pluvieux pour les différentes paes. Notons que lintensité de pluie est la
méme (20 mm/h) pour toutes les événements.
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3.3. Syntheése

Les résultats expérimentaux sur le sol d’Avignonntrent qu’il existe un comportement

assez particulier de mobilisation de particules femction de la durée de pause: une
augmentation de la mobilisation avec la durée desggusqu’a atteindre un maximum aux
alentours de 200-300 h, suivie d’'une diminutiomubilisation pour des pauses trés grandes.

Ce comportement ne dépend pas de la force ionigua dolution infiltrante, et en moindre
mesure de l'intensité de pluie (ce dernier poistee vérifier). Bien que I'amplitude de la
mobilisation semble étre atténuée avec un nomboessant d’événements pluvieux, le
comportement de mobilisation continue a étre repebdle. L'évolution du réseau poral
apres plusieurs événements successifs semblennéiuée comportement de mobilisation en
atténuant I'amplitude du maximum et en décalamgasation vers des pauses plus grandes. Ce
comportement n’est pas une illusion résultant diptage d’'une cinétique de détachement de
1% ordre durant la pause avec un ordre croissanpaeses. De méme, le comportement de
mobilisation n’est pas lié a I'ordre dans lequed uses sont testées : il est reproductible

avec des pauses de durées différentes testéeaugamsordre particulier.

En résumé, a chaque durée de pause correspond alribsation différente de particules.
Ceci se fait suivant un comportement de mobilisatimontée-maximum-descente’ en
fonction de la pause.

Les résultats expérimentaux de la colonne L (sdlelsailles) montrent que le comportement
de mobilisation observé sur le sol d’Avignon seroepit en partie. Les perturbations
rencontrées sur la colonne L sont probablemerédeltat de la pause trés longue (cing ans et
demi au frigo) qui a affecté la structure de laoooke ainsi que le stock de particules
mobilisables.

L’ensemble de nos données expérimentales montrelaggeantité de particules lessivées

durant un événement pluvieux ne résulte pas unigoenhe 'événement lui-méme : elle est

fortement influencée par la durée de la pause gegtté. Ici réside donc la nouveauté de notre
travail par rapport a la quasi-totalité des étudaisant sur la mobilisation et le transport des
particules. Pour la grande majorité des étudessésa, les particules lessivées durant un
événement pluvieux étaient attribuées a des méuasisle mobilisation opérant uniquement
pendant I'’événement lui-méme, sans considérer deammsames de mobilisation agissant

pendant la période d’interruption de la pluie enteex événements.

L’interprétation donnée dans notre travail visencure la prise en compte de I'histoire du sol
dans I'étude des mécanismes de mobilisation etadsport de particules.
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Chapitre 4 : Processus de mobilisation éventuaidad la
pause, interprétations et conséquences

4.1. Introduction

L’ensemble des résultats du chapitre 3 montre gupiantité de particules lessivées pendant
un événement pluvieux ne peut pas étre attribug&enscanismes de mobilisation opérant
uniquement pendant I'événement pluvieux lui-mérhexiste, en effet, d’autres mécanismes
qui operent pendant la pause et qui influencentefoent la mobilisation ultérieure de
particules (durant 'événement suivant).

Dans ce chapitre, nous allons discuter les éventpabcessus physiques qui pourraient
expliquer le comportement de mobilisation de paléis en fonction de la pause. Il s’agit
d’expliguer deux tendances contradictoires : (iyn& part, une augmentation jusqu’a un
maximum de la quantité de particules lessivées desgauses courtes, puis, (ii) d’autre part,
la diminution de cette méme quantité a partir dimam pour des pauses de plus en plus
grandes. La pause en elle-méme n’est pas un paemBtisique qui nous permet de
caractériser et de comprendre les facteurs de isatiiin. La duré de pause est plutét un
indice au-dela duquel il faut chercher les vraiscpssus physiques qui operent pendant la
pause et qui menent a la fois, soit vers une mostievers une descente de la quantité de
particules lessivées par événement pluvieux.

Il faut mentionner que linterprétation des réatdtexpérimentaux donnés ci-dessous dans
cette partie, permettent, tout au plus (dans leecdd cette thése) de proposer des hypothéses
de mécanismes de mobilisation. Bien que certaiypstheéses semblent plus logiques que
d’'autres, elles nécessitent d’étre confirmées parthvaux futurs.

4.2. Interprétation de la forme typique des paltigrammes

Tous les particulogrammes possédent la méme foypigue : une grande concentration
initiale (pic) associée au passage du front d’intigib suivi d’'une diminution vers un niveau
bas et constant (queue). A part quelques inciddatsnobilisation (pics secondaires), la
prolongation de I'’événement pluvieux ne va pas meaeune augmentation de la
concentration qui va continuer a baisser lenteraerg des niveaux de plus en plus bas. Ceci
suggere que I'eau ne transporte que les partitssegs d’'une zone de la matrice voisine (i.e.
entourant) du macropore (Figure 111.4.1) appelé@eolte du macropore”. Autrement dit, la
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mobilisation agit sur une certaine distance a pdtimacropore (rayon d’action) limitée a la
crolte de celui-ci, bien que cette limite intéregpit mal définie. La mobilisation ne touche
pas, ou tres peu, les zones intérieures ou profoddda matrice situées loin du macropore.
Donc, le rayon d’action varie avec le temps pendi@gntnement pluvieux. L'état initial de
cette zone fixe le stock de particules qui pouréirg mobilisées.

Rayon d’action de
la mobilisation

l

) Porosi'Eé voisine  Macropore
(croQte) du
macropore

Intérieur (sein
de la colonne

Figure 1l1.4.1 : Représentation schématique d'un é@ment du sol montrant un macropore et sa
porosité voisine (crodte). Le rayon d’action de lamobilisation est limité & une certaine
profondeur dans la matrice (i.e. la porosité voisia du macropore) et ne peut accéder aux zones
plus profondes vers l'intérieur (sein) de la colone.

Evidemment, il n'est pas exclu que certaines pad& soient mobilisées au-dela de la
porosité voisine du macropore. Cependant, cescples seront difficilement atteintes par
I'écoulement de I'eau pour étre transportées eastgts les macropores. Par conséquent, ce
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sont les particules mobilisées dans I'entouragech@odu macropore qui auront plus de
chance d’étre transportées par I'écoulement. Legoéwgramme obtenu lors d’un événement
pluvieux représente alors une image du “nettoyadgcette zone du sol.

Cependant, il faut remarquer dans les particulograsmque la prolongation de I'événement
pluvieux ne produit jamais un nouveau pic de cotragion (sauf s’il s’agit de pics
secondaires accidentels dont le nombre est minanegpport a I'ensemble des événements).
Apres le passage du pic, la concentration en pdgtcse maintient a un niveau constant avec
une légere tendance a la baisse. Par contre,riiipion de I'événement pluvieux pendant
une certaine période (pause) et sa reprise ultéripuoduit un nouveau pic initial de
concentration. La question qui se pose est la stevapourquoi la reprise de la pluie apres
interruption conduit-elle a un nouveau pic, et@sta pause a elle seule la responsable de ce
pic et de son amplitude ?

Récemment, Zhang et al. (2007) ont montré qu’'unmel d’eau donné peut mobiliser plus de
particules quand des interruptions d’irrigation tsfaites, en comparaison avec une irrigation
continue. L'excés de mobilisation est localisé diess pics de concentration associés aux
phases transitoires d’écoulement. Cette constatatipoussé Zhang et al. (2007) a postuler
gue ce sont les interfaces eau-air (durant lesgshiaansitoires) qui sont responsables des pics
de concentration. Une telle hypothése est en acaeed nos observations expérimentales.
Nous pouvons méme ajouter, a I’hypothese sur lesfates eau-air, I'accélération du flux
comme cause d'arrachement de particules pendaphdae transitoire, et dire que le pic
résulte de l'action des forces transitoires as®&sciGu passage du front d’imbibition.
Cependant, nos résultats ont montré que la durda gause a une influence majeure sur
I'amplitude du pic. Rappelons que nos conditionpéexnentales (intensité et force ionique
de la pluie) étaient maintenues constantes poumérae colonne de sol, ce qui implique que
I'action des forces transitoires est quasiment & pour tous les événements pluvieux. Par
conséquent, I'action de ces forces transitoired@enl’écoulement n'est pas capable a elle
seule d’expliquer I'exces de mobilisation (piclamtdonné que sa valeur est variable avec le
temps de pause. Autrement dit, une méme actiositoame est capable de mobiliser plus ou
moins de particules suivant la durée de la pauéeédente. Nous pouvons donc affiner le
postulat de Zhuang et al. (2007) en disant :

Si les forces transitoires sont responsables duipital du particulogramme, elles ne
contrlent pas son amplitude; celle-ci étant prpadement influencée par la durée de la
pause (i.e. par ce qui se passe pendant la pédadeerruption de pluie).

Reste a interpréter I'autre partie du particulogrem la queue. Celle-ci garde un niveau de
concentration constant tant que I'événement pluwviparsiste. En effet, les résultats des
courbes cumulées (chapitre 3) ont montré que laribotion de la queue a I'ensemble des
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particules lessivées (par événement pluvieux) gtasque la méme pour les différentes
durées de pauses testées sur une méme colonneét@iedonfirmeé par le parallélisme qui
existe entre les différentes parties linéaires tfdmution de la queue) des courbes cumulées
(Figure 111.3.7 et Figure 111.3.14). Ainsi, il patagu’il existe un niveau de mobilisation de
base correspondant a la queue, qui est communsddsiévénements pluvieux et qui a une
concentration presque stable. Il est fort probahle cette stabilité soit liée aux mémes
conditions expérimentales (intensité et force iarigle la pluie) tout le long des différents
événements. Vu que les variations de la contributie la queue en fonction de la pause ne
sont pas aussi marquées et significatives quescdligic, il serait logique de supposer que :

- Le pic, trés sensible a la pause, représente leticopdes mobilisées ou fragilisées
pendant la pause.

- La queue, moins sensible a la pause, représent@descules mobilisées pendant
I'événement pluvieux lui-méme soit par détachenmmtsico-chimique soit par
I'action des forces hydrodynamiques.

Par conséquent, chaque particulogramme peut éiséden deux types de contribution
(Figure 111.4.2) :

- Une contribution de base qui se produit quelqué lsodurée de pause. C’'est une
contribution liée aux conditions expérimentales lé@énement pluvieux. Elle est
traduite par une queue stable due au détachemegsicpkchimique et/ou
hydrodynamique ainsi que par un éventuel petitguicreprésente la quantité (seuil)
minimale de mobilisation due a I'action des fortemsitoires indépendamment de la
durée de pause.

- Une contribution variable qui dépend de la durédéadegause. Elle est principalement
due a I'action des forces transitoires et se ttaolai la variabilité de I'amplitude du
pic initial en fonction de la pause. Il s’agit das$ivage des particules qui ont été plus
ou moins mobilisées ou fragilisées pendant la pause

Remarque : une nouvelle série d’expériences espers a I'INRA d’Avignon afin de vérifier
ces hypothéses. Il s’agit, tout en gardant desedud& pause constantes, de faire varier les
conditions expérimentales maintenues constantes @atravail, a savoir : la force ionique de
la solution infiltrante, I'intensité de pluie, et turée d’alimentation.
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Figure 111.4.2 : Deux types de contributions sont d’origine d’'un particulogramme : d’'une part
une contribution presque constante indépendante dia durée de pause qui concerne la queue
ainsi qu’un éventuel petit pic, d’autre part, une ontribution variable dépendante de la pause

qui concerne surtout le pic initial.

4.3. Sceénarios de mobilisation durant la pause

Dans le paragraphe précédent, nous avons émisotihgpe de deux types de contributions a
la formation du particulogramme. Il faut maintenatistinguer entre leurs différentes
origines : (i) d’'une part les particules dont lahbiisation est directement liée a I'événement
pluvieux lui-méme, et (ii) d’autre part les parfiesidont la mobilisation est directement liée a
la pause. Dans ce paragraphe, nous allons nougssgt au point (i) en explorant les

différents mécanismes susceptibles de se dévelpepeiant la pause.

Dans ce cadre, deux schémas peuvent se préseigiae(Hl.4.3) :

Pendant la pause, les liaisons entre les parti@ilés matrice solide sont fragilisées.
Ensuite pendant I'événement pluvieux, les partedlagilisées sont détachées puis

transportées.
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- Pendant la pause, des particules sont détachépaseént dans la phase liquide
immobile. Ensuite pendant I'événement pluvieuxteceiau est mise en mouvement,
les particules détachées sont transportées.

Pendant la pause...

AN

...les liaisons sont ...les particules
fragilisées... sont mobilisées...

l l

Pendant la pluie...

l l

...les particules sont ...les particules sont
détachées puis transportées transportées

Figure 111.4.3 : Deux scénarios de mobilisation pedant la pause.

Par ailleurs, les mécanismes qui agissent pendaratuse doivent expliquer 'augmentation et

la diminution de la mobilisation (montée et desegpour des pauses toujours croissantes.
n'est pas évident de trouver un seul mécanismeugjgse expliquer a la fois la montée et la

descente de mobilisation. Cependant, certains nstmas peuvent étre responsables de la
montée, d’autres de la descente.

4.3.1. Mobilisation croissante durant la pausentém)

Quand un solide est en contact avec un liquide,réastions chimiques transforment une
partie (ou la totalité) du solide vers la phasaiitie : effet de dissolution. Le degré de
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dissolution dépend de la solubilité du solide. &imatériau dissous dépasse une certaine
concentration, une partie de la phase en solutoprecipiter. La dissolution peut concerner
des éléments fréquents dans les sols naturels cdensibce, la calcite et la dolomite. La
dissolution de la silice amorphe peut par exemplgribuer a des concentrations de I'ordre
de 60 mg/l au bout de 10 jours (Figure 111.4.4).
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(after Wilding et al.. 1997)
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Figure 111.4.4 : Dissolution de la silice avec leemps (d’apres Wilding et al., 1997)

Afin d’expliquer la montée de la mobilisation durda pause, Schelde et al. (2002) ont
proposé I'hypothése de diffusion de particules sédoschéma suivant : pendant la pause, la
concentration de particules dans I'eau immobilenaergte suivant une diffusion a partir de la
crolte du macropore vers I'eau immobile. Ensuitgradt I'événement pluvieux, le front
d’'imbibition récupere les particules accumuléesadtifa pause suivant une diffusion a partir
de I'eau immobile vers I'eau mobile. Cette récupiéra se traduit par le pic initial du
particulogramme. Ainsi, durant I'événement pluviglx concentration de particules dans
I'eau immobile est remise a zéro : elle augmergenauveau lors de la pause suivante. Il faut
noter que l'augmentation de la concentration ddiqudes dans I'eau immobile n’est pas
infinie, et qu'elle atteindra, au bout d’'une cem@idurée, une limite de saturation. Ce
processus d’augmentation est interrompu par leagasd’'un front d'imbibition (un nouvel
événement pluvieux qui interrompt la pause).
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Si le schéma de Schelde et al. (2002) est capabbiEcrire la montée de la mobilisation, il
n'arrive pas a décrire la descente. Celle-ci nigt@me pas observée dans les expériences de
Schelde et al. (2002) vu la limitation des duréegduses testées : seulement trois durées de
pauses ont été testées (une demi-heure, un josgpetjours) avec la plus grande durée ne
dépassant pas une semaine. A partir de Ia, iltfauver un autre mécanisme pour expliquer
la descente de la mobilisation pour des pausedéangues durées.

Comme il a été dit ci-dessus, la dissolution atiffusion conduisent a un détachement des
particules de la matrice solide vers I'eau stagan&oti immobile). Cependant, il est possible

qgue durant la pause les particules restent liéds @atrice mais que cette liaison soit

fragilisée, favorisant leur détachement et leundpert lors de la reprise de la pluie. Par
exemple, la dilution de I'argile dans les zonesdss en contact avec I'eau stagnante peut
conduire a un affaiblissement des liaisons existamintre I'argile et les particules voisines

(i.e. décimentation).

Les forces capillaires se développent dans le mipereux surtout durant la phase de

drainage. L'eau cede de plus en plus la placephdse gazeuse multipliant ainsi le nombre
des interfaces eau-air. La capillarité peut jouss dbles contradictoires : d’'une part elle peut
contribuer a la cohésion du milieu a travers lestpaapillaires (e. g. chateaux de sable),
d’autre part elle peut éclater le tissu du milicwaaers les stress différentiels (e. g. « cracks »
lors du séchage des gels). Contrairement au sabfaed (milieu assez homogéne composeé
d’éléments indéformables), nos colonnes de solésmmtent un milieu assez complexe
(hétérogene, anisotrope et déformable) qui pouréaie le siége de ces phénomenes
contradictoires. Dans ce paragraphe, nous allaiteitrles effets de la capillarité qui nous

semblent étre responsables de l'augmentation dedhilisation de particules pendant la

pause.

Nous pouvons distinguer trois mécanismes qui acegmgnt le développement des forces
capillaires dans le milieu :

- Adsorption a l'interface eau-air. Au début du s@&ehdu milieu, les interfaces eau-air
vont se développer (se multiplier). Avec I'avanceidu séchage, les interfaces vont
se déplacer conduisant a la création de pontsl@iagd qui se rétrécissent au fur et a
mesure que la saturation du milieu diminue. Supp®squ’au cours de son
déplacement, l'interface eau-air vient se posit@nautour d’'une particule liée a la
matrice solide (Figure I1.4.5a). Si la force gelie la particule a la matrice {F) est
plus faible que la force d'attachement,{Fqu’'exerce linterface eau-air sur la
particule, la particule sera détachée de la magtictrapée (adsorbée) par l'interface.
C’est une sorte d’épluchage des particules deegaplus ou moins petites et qui sont
faiblement liées a la surface de la matrice solide.
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-« Cracking ». Il s’agit d'une dislocation (déstédation) d’'une zone plus ou moins
grande de la matrice solide située entre deux piedailles assez différentes. C'est le
résultat des stress différentiels qui se dévelopgans cette zone inter-porale suite a
la vidange différentielle de la porosité (cf. Figur4). Cette zone fragilisée sera plus
vulnérable a I'action du front d’'imbibition qui wadétacher des particules de taille
plus ou moins grande. Si la fragilisation est im@ote, le détachement peut concerner
des agglomérats de particules.

Particule Adsorption a l'interface eau-air :

Si Ry > Fp.m => la particule sera détachée
" T _ Interface et adsorbée a l'interface eau-air

—  eau-air

— (@)

Matrice
solide

« Crack » => particules
de grosses tailles lessivées
par la suite

Particule adsorbée a l'interface eau-air (Epluchagee la

(b)

Zones ramollies a cause de I'action des forces chgires
=> agglomérats de particules lessivées par la suite

Figure 111.4.5 : Mobilisation de particules pendantla pause due a 'action des forces capillaires.
(a) Adsorption a l'interface eau-air (épluchage). F; la force liant la particule a l'interface eau-
air et Fy., la force liant la particule a la matrice solide. ) Les trois mécanismes principaux
responsables de la fragilisation et du détachementle particules durant la pause: (i)
I'adsorption a l'interface eau-air qui se déplace rétrécie) lors du séchage du milieu, (i) le
« cracking » qui résulte des stress différentielsots du vidage des pores (premiére partie,
paragraphe 4.3), et (iii) ramollissement des zonesolides en contact avec le ménisque suite a
I'action des forces capillaires.
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- Ramollissement de la matrice solide : les forcegilleires qui se développent a
I'intérieur et a la surface des ménisques exer(@migénéral) une attraction entre les
agglomérats. Prenons lI'exemple d'un pont capillardre deux spheres (Figure
[11.4.5b). Si les deux sphéres sont libres, ellestvse rapprocher 'une de l'autre
jusqu’a ce gu’elles se touchent et se collentstde phénomene de la coalescence (cf.
Figure 1.3). Par contre, si les deux sphéres st pncrées dans leur entourage,
I'attraction va principalement s’exercer sur lesng® solides en contact avec le
ménisque. Ces zones vont subir une sorte de rasettient (i.e. affaiblissement de
leur liaison avec le reste de la sphére) et sgransuite plus vulnérables a I'action du
front d’'imbibition. Suivant I'état de ramollissentere détachement peut concerner
des agglomérats de particules plus ou moins impigita

L’ensemble des trois mécanismes ci-dessus est éentFigure 111.4.5b.

Des observations microscopiques préliminaires detcples lessivées pour des pauses allant
de 2 a 288 h ont été faites sur les 5 ml defflsepiste aprés la percée (pic du
particulogramme) ainsi que sur les 5 ml d’efflugrdte avant I'arrét de la pluie (queue du
particulogramme). Les résultats ont montré queéetcules de la queue sont essentiellement
de petite taille (< 10 pm) et monolithiques, tandjge les particules du pic sont
essentiellement de plus grande taille (> 10 uncoetposites (i.e. agglomérats de particules
de micro taille). Pour des pauses croissantes, mfservons de plus en plus de gros
agglomérats de particules avec une taille maximealplus en plus croissante (Figure 111.4.6).
Les agglomérats de particules (grosses tailles)tetg probablement du « cracking » ou des
zones de la matrice solide qui sont ramollies $aation des forces capillaires et qui peuvent
se détacher par gros morceaux. Alors que les pgidéeticules peuvent résulter de plusieurs
mécanismes, y compris la capillarité, via I'adsmnpides particules fines a l'interface eau-air.
Ces observations favorisent la préférence de ldladg, face aux autres mécanismes de
mobilisation, pour expliquer la phase croissantendéilisation pendant la pause.
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Figure 111.4.6 : Images microscopiques des effluest de la colonne H collectés durant les
guelques minutes qui suivent la percée (pic du padulogramme), et ceci pour cing événement
pluvieux ayant lieu aprés les durées de pauses saiies : 2, 21, 66, 147 et 288 heures. Les images
montrent les plus grosses particules observées poume expérience donnée. La fréquence
d’observation de gros agglomérats de particules, @si que la taille des plus grosses particules,
augmente avec la durée de pause. La barre d’échetist de 50 um.
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4.3.2. Mobilisation décroissante durant la padesd¢ente)

Plusieurs mécanismes peuvent étre évoqués pougeapla diminution de la mobilisation
de particules avec le temps de pause. Tous peaveirtlieu dans nos colonnes de sol et il est
difficile au premier abord de privilégier une pigt&r rapport a une autre.

Le vieillissement (« aging ») conduit a un renfonemt (cimentation) des liaisons entre les
particules et rend leur mobilisation de plus ersglifficile avec le temps. L’hypothése a la
base de ce mécanisme est que les fractions solliblesl (e. g. carbonates, argiles...) vont se
dissoudre lorsque le milieu est saturé. Ensuite,scdutés vont se déposer sur des zones de
contact entre particules pour renforcer les liassexistantes. Les particules dissoutes peuvent
aussi se réarranger avec le séchage pour se lg@stat former des ponts rigides entre les
agrégats (Figure 111.4.7). L'activité biologique yieaussi jouer le réle de cimentation.
Certaines bactéries comme Bascillus pasteuri etroSprcina ureae produisent comme
excrément 'ammoniac. Celui-ci réagit avec I'eau ldesolution pour former I'hydroxyde
d’ammonium qui, a son tour, provoque la précipitaties carbonates.

»  drving >

(b)

Figure 111.4.7 : Formation de ponts rigides qui corduisent a la cimentation des agrégats. (a)
Ponts de sels qui se forment par précipitation lorglu séchage de I'eau salée entre les deux billes
de verre (d’apres Santamarina, 2001). (b) Image mioscopique de ponts d’'argiles entre deux
grains de sable (d’'aprés Gélard, 2005).
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La diminution de la teneur en eau du milieu peutdeire a une diminution de la quantité de
particules détachées (dissoutes). En effet, quandolume d’eau d’'une flaque stagnante
diminue, la concentration des particules dissoaiggmente jusqu’a atteindre le niveau de
saturation a partir duquel I'excés de particulese@récipiter. Ainsi, au fur et a mesure que la
flaque d’eau se rétrécit, la masse globale dequéet dissoutes va diminuer jusqu’a devenir
zéro quand la flague disparait et que toutes leticpkes qui y étaient présentes sont
précipitées.

Les sites préférentiels, comme l'adsorption préfiéetie des particules a I'interface eau-air-
solide, favorisent le contact inter particules (€fgure 1.2). La multiplication des voisins
proches consolide les liaisons et peut conduine attachement irréversible.

De maniere opposée a ce qui a été évoqué dansalgraphe précédent, les forces capillaires
peuvent diminuer la mobilisation de particules es ¢onsolidant (cf. la coalescence (Figure
[.3)) et en renforcant leurs liaisons avec la moatr{Filtration dans un film d'eau « film
straining » (cf. Figure 1.1c)). Les films d’eau f@ment généralement suite a la disparition
des ménisques, c'est-a-dire a un stade de séchageéa Quant a la coalescence, elle
nécessite une longue durée de mise en contactgigsnarats avant de les cimenter. Ces
deux exemples semblent indiquer que la diminutienmbilisation de particules sous l'effet
des forces capillaires se produit plutét a longeer

Nous remarquons que les forces capillaires intengat a la fois dans 'augmentation et la
diminution de la mobilisation des particules durdatpause. De plus, les résultats sur
'augmentation du temps de percée (chapitre prédgdmt montré la dépendance de la
mobilisation vis-a-vis de 'avancement du front skchage dans le sol (i.e. développement
des interfaces eau-air et des forces capillaires).

Bien qu'il faille encore le prouver, la capillarisemble étre le mécanisme responsable de la
mobilisation des particules qui pourrait expliqgade fois la montée et la descente : la montée

serait due aux forces capillaires associées aalragé peu avancé (pauses courtes) tandis que
la descente serait due aux forces capillaires a&s=soea un séchage prolongé (pauses longues).

Une facon élémentaire de vérifier I'implication tke capillarité dans la mobilisation de
particules, serait de suivre I'évolution des foroegpillaires pendant la pause a l'aide de
tensiométres implantés dans une colonne de soécetlans le but de trouver une corrélation,
ou une proportionnalité, entre le comportementadmobbilisation et celui de la capillarité. Il
est certain que méme dans le cas optimiste ou elle dorrélation existerait, celle-ci ne
permettrait pas de préciser exactement si tel loonéeanisme capillaire serait le responsable
principal de la mobilisation. Néanmoins, ce setait indice favorable pour une certaine
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catégorie de mécanismes (i.e. la capillarité), maomtainsi la direction dans laquelle une
recherche plus approfondie doit étre menée.

4.4. Conséquences - Synthese

Nous croyons que nos résultats expérimentaux ositcdaséquences importantes quant a
l'interprétation des expériences d’infiltration gétudient la mobilisation et le transport des
particules colloidales. A la lumiére de ces réssiltth apparait maintenant gu’il serait insensé
de comparer les quantités de particules lessivétes en événement pluvieux et un autre si la
durée de pause n’a pas été maintenue constante.

Par exemple, dans une publication récente, Zhuaalj €007) ont effectué des infiltrations
sur des sédiments de Hanford. Les infiltrationsé&iétinterrompues par des pauses de l'ordre
de 40 minutes. lls ont observé un grand pic indialdébut de l'infiltration et des petits pics
secondaires (de plus en plus petits) chaque fad'mtgation est reprise. Le fait que les pics
secondaires sont plus petits que le pic initiatéaatribué a « une plus grande quantité de
particules mobilisables avant les premiers efflsentCeci est vrai seulement en partie, car
nous savons maintenant que la quantité de parsiauiebilisables dépend de la durée de
chaque interruption de pluie (pause), et ce pam@mea pas été spécifié dans le travail de
Zhuang et al. (2007). Il n’y a aucun doute « quéxiees de colloides soit mobilisé durant les
phases transitoires de I'écoulement » (Zhuang.e@07). Néanmoins, il faut garder en téte
gue sous les mémes conditions expérimentales (miénessité et force ionique de la pluie),
les mémes phases transitoires d’écoulement peugenpérer plus ou moins de particules
suivant que les forces transitoires agissent sarmatrice plus ou moins ramollie, et suivant
la mobilisation qui a eu lieu durant la pause piéoée.

Ainsi, les anciens résultats de la littératureeetrs interprétations, doivent étre considérés
avec précaution, et dans le futur, les études quipour but de comparer les quantités de
particules lessivées sous différentes conditiortd, (jorce ionique, intensité de pluie par
exemple) doivent vérifier que cparamétre d’histoire du sol soit parfaitement controlé.
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Chapitre 5 : Application du modéle de transporpdsdicules a
une large série de données experimentales

Le modéle développé dans la deuxieme partie comsldévariabilité temporelle du stock de
particules mobilisables durant I'événement pluvieda une cinétique de détachement
variable avec le temps. L’état initial du stockds@but de chague événement pluvieux (i. e. la
concentration initiale en particules sur les par®s macropores) évolue au fur et a mesure
gue les particules sont détachées. Par contrat fiéal du stock a la fin de chaque événement
pluvieux (i.e. la concentration finale en particugir les parois des macropores) est considéré
comme |'état initial de I'événement suivant, sanisisaucun changement durant la période de
pause qui les sépare. La question de la variahilde stocks de particules mobilisables
pendant la pause a fait I'objet d’étude de la teome partie. Ainsi, I'état du stock est en
évolution perpétuelle : que ce soit durant I'évéaeimpluvieux, d’'une part, ou durant la
période de pause, d’autre part.

La raison pour considérer dans le modéle une gnétile détachement variable avec le temps
était la forme non classique des particulogrammésewés par Rousseau (2003).
L’application de ce modéle est donc plus intéressamour des particulogrammes qui ne
peuvent pas étre simulés par une cinétique classipi £ ordre. Au contraire, les
particulogrammes correspondant aux essais de gméasentés dans la troisieme partie sont
facilement modélisables par une cinétique classigu&’ ordre. En effet, ils présentent tous
la forme simple d’un pic initial de concentratiom\g d’une décroissance vers un niveau bas
et constant. Néanmoins, ces particulogrammes érgitulés avec le méme modele afin :

1) de tester le modele sur un trés large ensembleciecgs expérimentales (plus de 140
particulogrammes) ce qui permet dobtenir des ibstions statistiques des
parameétres, et ainsi, définir et préciser leursaioss de validation,

2) de lier les valeurs des parameétres aux conditiop&renentales pour améliorer la
prédiction de mobilisation de particules, et déetele modéle sur un sol différent (sol
d’Avignon) ; le modéle ayant été testé uniquemenie sol de Versailles.
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5.1. Traitement statistique des paramétres opsnis

Le jeu de parameétres a optimiser par particulograrest :a, 5, Kiet Kat, Kaco pour les 143
particulogrammes. Lors des simulations, I'optimuenahaque parameétre est recherché dans
les intervalles définis par I'analyse de sensibilitu modéle (deuxiéme partie, paragraphe
4.3.2 dans Majdalani et al., 2007a). La distributides parameétres optimisés est ensuite
analysée a l'aide des histogrammes de fréquence lpsquels lintervalle de variation est
divisé en un nombre d¥; classes, définies par :

Ne=1+4/3InN) (1)
AvecN la taille de I'échantillon (N = 143\ = 8).

Les distributions statistiques (Figure 111.5.1) nr@mt que la majorité des valeurs optimisées
sont concentrées dans [4°Llasse ; avec les pourcentages suivanté81.8 %).5 (44.7 %),
Kaet (95 %0),Katt (88.8 %) Kacc (58 %), ekget Uin (96.5 %).

Les parameétres et kacc Sont plus dispersés que kge, etkar. Globalement, les distributions
sont asymetriques, ce qui suggere qu’elles pountrasaivre des lois de type Gamma ou
Gumbel (double exponentielle). Ces résultats paemed’affiner 'espace des parametres,
par exemple, en réduisant leurs domaines aux eclagsgoritaires uniquement (Figure
[11.5.2). Ceci aura comme conséquences une plusigraconomie en temps de calcul, ce qui
concerne la méthode inverse (Algorithmes Génétjquajs surtout, permettra une meilleure
identification (numérique) des parametres optimums.

Remarqgue : Sol de Versalilles

En comparant les valeurs optimisées avec les pamsnébtenus sur le sol de Versailles
(deuxieme partie, Table 3 dans Majdalani et alQ72), il en résulte pour les différentes
classes:

- Toutes les valeurs de (10 valeurs sur 10) sont comprises dans la premukisse de
ce parametre (domaine de variation [0 ; 0.09]),

- 9valeurs sur 10 d&sont comprises dans la premiere classe de ce pam(domaine
de variation [0 ; 0.09]),

- 8 valeurs sur 10 dé&,. sont comprises dans la premiére classe de ce pamm
(domaine de variation [0 ; 0.12]),

- 6 valeurs sur 10 dkgyet Ui, Sont comprises dans la premiere classe de ce parm
(domaine de variation [0 ; 4.1]),
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1 valeur sur 10 d&,; est comprise dans la premiére classe de ce pamfdéimaine
de variation [0.01; 6.38]), mais 7 valeurs sur d®k,; sont comprises dans la
deuxieme classes de ce parametre (domaine deieafi@aiol ; 12.76]).

Malgré la taille limitée du jeu de parametres pleusol de VersaillesN = 10), il ressort une

différence du domaine de variation du paramiefse
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Figure II1.5.2: Fréquences de I'ensemble des paradtres suivant le numéro de classe. La
majorité des valeurs est concentrée dans la premigrclasse.

5.2. Variation des parameétres du modéle en fonciela pause

Le modéle de transport a initialement été étaplir des données du sol de Versailles. Dans
ce chapitre, le modéle a été appliqué aux partizalomes du sol d’Avignon afin de tester sa
capacité a simuler la mobilisation pour un autré & la simplicité de forme des
particulogrammes, le modeéle reproduit aisémenttemées expérimentales obtenues sur le
sol d’Avignon (Figure 111.5.3).

L’analyse de sensibilité et la validation du modgleuxieme partie, Majdalani et al., 2007a)
a montré que le pic du particulogramme est prieipant contrdlé par le paramekg. Les
expériences menées sur le sol d’Avignon ont mordhéne part, que le pic du
particulogramme est contrélé par la durée de pguseépare deux événements pluvieux, et
d’autre part, que le cumul de particules par évéammluvieux est principalement di a la
contribution du pic. L'évolution du paramétkg.. en fonction de la pause (Figure 111.5.4)
montre que celui-ci varie d’'une maniére tres sebiblau cumul de particules, que ce soit
pour la colonne G, G bis, H, E ou M.
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Figure 111.5.3 : Exemple de la capacité du modele aeproduire les données expérimentales du sol
d’Avignon

Bien que la valeur dk,.c Soit estimée a partir du pic de I'événement pluxjeelle est plutét
liée a la durée de pause qu’'a I'événement pluviaisméme. Le fait quék,cc Soit lié & une
condition expérimentale (i.e. la durée de pausappede prédire I'évolution de ce parametre
en s’appuyant sur le comportement de mobilisatige tmontée-maximum-descente’. De
maniere généralée coefficient kg varie en fonction de la pause dans les méonegortions
que le cumul de particules lessivées par événerpéuntieux, les autres conditions
expérimentales étant maintenues constaffegire 111.5.5).

5.3. Synthése

La simulation des particulogrammes résultant desigesde pause a permis d’obtenir des
distributions statistiques des paramétres du neodBd transport de particules. Ces
distributions sont asymeétriqgues et permettent wiaff le domaine de variation des
parametres. Les résultats de modélisations monieet le modele reproduit bien les
particulogrammes. Notamment le paraméggg qui contréle le pic du particulogramme, est
lié aux particules mobilisées pendant la pause.
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Figure 111.5.4 : Comparaison entre I'évolution du cumul de particules et celle du parametrek,.. en
fonction de la pause, et ceci pour les colonnes G bis, H, E, et M du sol d’Avignon.
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Figure 111.5.5 : Variation du parameétre k. en fonction du cumul de particules sur chacune des
colonnes du sol d’Avignon: G, G bis, H, E et M. Larégression linéaire sur I'ensemble des
valeurs (R? = 0.6711) montre que I'évolution dek... peut étre déduite a partir des résultats de

mobilisation (cumul de particules).
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES
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Conclusions et perspectives

Dans cette thése, nous avons étudié la mobilisatisitu de particules colloidales dans des
colonnes de sol non remaniées sous des conditimmsaturées. La nature méme de notre
objet d’étude (i.e. la mobilisation in-situ) traievec un stock de particules inconnues
(quantitativement et qualitativement) au préaladde I'expérimentateur. C’est la ou réside la
complexité de notre probleme en comparaison avemdprité d'études de mobilisation
existantes dans la littérature qui consistent diétua mobilisation de particules homogenes,
ou modeéles (e. g. billes de latex), ayant des p¥tés bien connues. Elles sont injectées en
surface de colonne en quantité bien déterminégquiceend moins compliqué I'étude du bilan
de masse du partage entre particules sortanta@dane et celles restant attachées au sol.

S’intéresser aux particules que le sol lui-mémd fmurnir, nous meéne a supposer gu’il existe
un « pool » (stock) de particules mobilisable sptb&e d'évoluer avec le temps (i.e.

I'histoire de la colonne). L'évolution temporellee da mobilisation a lieu soit pendant un
événement pluvieux, soit pendant la période d’'migion de pluie (pause) qui sépare deux
événements successifs. Ainsi, I'état du stock seraévolution permanente.

Dans la continuité du travail de Rousseau (2008Yys nous sommes appuyés sur ses
données expérimentales afin d’étudier I'évolutiemporelle du stock de particules pendant
I'événement pluvieux (deuxieme partie). Les paftigtammes de Rousseau (2003) avaient
une forme treés différente du comportement typigogeové dans la littérature, et suggéraient
la possibilité de variation temporelle du stockfauet a mesure que la mobilisation prend
place au cours de I'événement pluvieux. Nous avoosiélisé ces particulogrammes en
supposant une cinétigue de détachement de prenoiehee ayant un coefficient de
détachement qui varie avec le temps (i.e. aveoadatifé de particules déja détachées) via une
fonction empiriqueE, appelée efficacité du détachement. Ainsi, nousnavélaboré un
modéle numérique capable de simuler avec succesdifésrents comportements de
mobilisation observés par Rousseau (2003). Unéiarlde type seuil liant les parametres du
modele a la force ionique a été proposée a patifideux de parametres.

Une amélioration future du modéle consistera, ganmple, a remplacer la fonction empirique
d’efficacité E par une approche dérivée de considérations théwicportant sur le
détachement de particules (terme source). Pau|ld faudra multiplier le nombre de jeux
de parametres (a travers de nouvelles expériermas) que les relations qui lient les
parametres du modéle aux conditions expérimentsdésnt plus significatives. Il serait
intéressant que les nouvelles expériences soieitdésfasur un sol qui posséde un
comportement de mobilisation non typique (analogumelui de Rousseau (2003)) reflétant
une dynamique du stock durant 'événement pluvieux.
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Dans la deuxiéme partie, I'état initial du stock d&but de chaque événement pluvieux
évoluait uniqguement durant I'événement pluvieuxétat final du stock a la fin de chaque
événement pluvieux était sensé représenter I'sit#lidu stock de 'événement suivant, sans
gu’il y ait aucun changement durant la période deisp qui sépare deux événements
successifs. Dans la troisiéme partie, nous avonisage la question de la variabilité du stock
de particules mobilisables pendant la pause. Gédiaé en étudiant la quantité de particules
lessivées par événement pluvieux en fonction diitée de pause séparant deux événements
successifs. Nous avons trouvé un comportement delisadion assez particulier durant la
pause :

La quantité de particules lessivées par événemkewigux augmentait avec la pause pour
atteindre un maximum, ensuite elle diminue pourpdeses de plus en plus grandes.

Ce comportement est reproductible sur des colodae®l différentes ainsi que sur une méme
colonne avec deux séries successives de testaidespal est indépendant de la force ionique
de la solution infiltrante. Il semble aussi (ce tpste a confirmer) que ce comportement serait
indépendant de lintensité de pluie imposée etadeature du sol. Bien que I'amplitude de la

mobilisation soit atténuée avec un nombre croisd@venements pluvieux, le comportement

de mobilisation continue a étre reproductible. @Gmportement n’est pas lié a la maniére de
tester les pauses (i.e. ordre des pauses). Nowmmpeuonc conclure qu’'a chaque durée de
pause correspond une mobilisation de particuldérdifte.

Notre travail se distingue de la majorité d’étuttaitant de la mobilisation et le transport de
particules par le fait que nous considérons queédeticules lessivées durant un événement
pluvieux ne sont pas uniquement attribuées a desimsmes agissant pendant I'événement
pluvieux lui-méme, mais aussi a d’autres mécanisuas agissent pendant la période
d’interruption de pluie (pause) entre un événementun autre. Nos résultats ont des
conséquences importantes vis-a-vis de l'interpigatates expériences d'infiltration traitant la
mobilisation et le transport des particules colidég. Il serait dorénavant inexact de comparer
les quantités de particules lessivées entre uneévént pluvieux et un autre sous différentes
conditions expérimentales si la durée de pause (e paramétre histoire de la colonne) n'a
pas été maintenue constante.

La mobilisation de particules durant la pause @tnat due a plusieurs mécanismes que ce soit
pour le détachement (phase de montée) ou l'attashelphase de descente). Cependant,
certains indices évoquent que la capillarité pdurédre le responsable principal de
mobilisation. Ceci reste a confirmer en suivanvdl@tion de la pression capillaire du sol
pendant la pause et de vérifier si les forces lea@é sont corrélées au comportement de
mobilisation. Dans ce cas, parmi les effets dese®rcapillaires a approfondir, au niveau
microscopique, se trouvent: le «cracking», l@agdon a linterface eau-air, le
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ramollissement de la matrice, et la coalescencs.dlg&nomenes capillaires étant liés aux
diamétres des pores, le suivi de I'évolution dueagsporal du sol (par tomographie par
exemple) permettra une meilleure identification nexanismes de mobilisation.

L’application du modéle élaborée en deuxiéme panietous les particulogrammes résultant
de I'étude de I'effet de pause sur la mobilisa{iivaisiéme partie) ont permis de lier un de ses
parametreskic) a une condition expéerimentale (la durée de pausefjui permet de prédire
I’évolution de ce paramétre en fonction de la mséilon de particules. L'étude statistique
des parameétres optimisés sur le sol d’Avignon amperde préciser les fonctions de
distribution des paramétres du modele. Les résultatntrent des distributions asymétriques
avec le plus grand nombre de valeurs concentréesutee seule classe.

En plus des perspectives spécifiques énoncéessusleet issues directement de nos résultats
de modélisation ou expérimentaux, nous pouvonsgi¥gguelques idées générales pour la
poursuite de ce travail.

Les perspectives a court terme seraient de compemefariations de mobilisation dues a un
changement de force ionique de la solution infiltea(respectivement de l'intensité de pluie
imposée) a celles dues au changement de la durpaude. Ceci permettrait de hiérarchiser
les facteurs de mobilisation pour un sol donné.

L’identification des mécanismes de mobilisation gemt la pause permettrait d’élaborer un

modele a base physique pour prédire I'évolutionpiem@lle du stock de particules. Cette étape
nécessiterait de travailler sur des milieux atigfie bien contr6lés (au lieu des sols réels) avec
probablement des particules marquées. Il s’agitaxpériences ciblées visant a mettre en
évidence un mécanisme de mobilisation particytiar,exemple, la capillarite.

Il est aussi important d’évaluer le role de l'aitévbiologique (les bactéries) dans la
mobilisation des particules. Cette composante a&adté prise en compte dans notre étude.

Pour l'instant, nos expériences et les conclusigmsen découlent sont tirées a partir de
colonnes de laboratoire. Il serait intéressantaidronter nos connaissances de petite échelle
au terrain naturel (grande échelle) ou le miliguhésérogene et anisotrope.

A long terme, notre ambition serait d’élaborer ealsnodele prédictif qui englobe a la fois la
mobilisation de particules durant la pause et dui@nénement pluvieux : un modele capable
de « raconter I'histoire compléte de la mobilisatio
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ANNEXE |

L'optimisation des parametres par la
methode inverse des Algorithmes
Génétiques

(Travail soumis Majdalani et al., 2007b)
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L'optimisation des parametres par la méthode irevdies
Algorithmes Génétiques

1. Définition

L’'optimisation est le processus d’améliorer. Ellensiste a essayer des variations d’un
concept initial et a utiliser I'information acquiséin d’améliorer l'idée. L’ordinateur est un
outil parfait pour I'optimisation quand I'idée (de parametre qui influe cette idée) peut étre
mise sous un format électronique. Aprés avoir réesa données, l'ordinateur fournit une
solution. Est ce la seule solution ? La pluparttelmps non. Est ce la meilleure solution ?
C’est une question difficile. L’optimisation esblitii mathématique sur lequel on compte
pour obtenir ces réponses.

Dans ce chapitre, nous donnons un apercu géné&ahdthodes d’optimisation déterministes
(dites « classiques »), et nous introduisons eén$es méthodes d’optimisation « naturelles »
(parmi lesquelles figurent les algorithmes gén&sjutout en montrant la différence

d’approche qui existe entre ces deux familles.

2. Résoudre versus optimiser

La terminologie “meilleure” solution implique gil’existe plus d’'une seule solution et que
les différentes solutions n'ont pas une valeur é&gdl'optimisation est la procédure
d’ajustement des entrées d’'une expérience ou docepsus mathématique afin de trouver la
solution (le résultat ou le minimum ou le maximudoentrée correspond aux parametres; le
processus ou la fonction est appelé fonction objecu évaluation du co(lt ; et la sortie est le
colt (Figure 1). Si le processus est une expérjdiammrée sera I'ensemble des variables
physiques de I'expérience.

entrée processu sortie
ou > ou > ou
parametres fonctio colt

Figure 1: Diagramme de l'optimisation d'une foncton ou d'un processus. Le processus
d’optimisation fait varier I'entrée afin d’aboutir a la sortie voulue.
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Les approches d’optimisation sont semblables &selk la résolution d’'une fonction (ou a la
recherche des racines d’'une fonction), a la difféeeprés qu’elles sont plus difficiles. En
effet, borner une racine ou un optimum est une ntiapte étape vers sa découverte. Dans le
cas d'une seule variable, le zéro est borné dasnqooint positif et un point négatif ont été
trouvés. D’autre part, borner un minimum exigedaraissance de trois points, avec le point
médian ayant une valeur inférieure a celle des deoints extrémes. Dans l'approche
mathématique, résoudre consiste a chercher les déroe fonction, alors que I'optimisation
consiste a chercher les zéros de la fonction d&riVéouver la fonction dérivée ajoute une
étape supplémentaire au processus d’optimisatiarfoiB, la dérivée peut ne pas exister ou
est tres difficile a trouver.

Une autre difficulté dans lI'optimisation consistesavoir si le minimum trouvé est bien le
meilleur optimum global ou bien s’il ne s’agit qdain optimum local. Dans la résolution
d’'une fonction, ce type de difficulté n’existe pasne racine est aussi bonne qu’une autre,
puisque toutes les racines annulent la fonctiomuli@r le minimum d’'une fonction non
linéaire est une tache particulierement difficdéeiec des problémes fortement non linéaires,
les approches typiques consistent a linéariserrddlggme sur une région confinée ou a
restreindre I'optimisation a une petite région.

3. Les catégories d’optimisation

Les algorithmes d’optimisation peuvent étre divieéssix catégories. Chaque catégorie se
divise a son tour en deux branches. Les six dingsi@insi que leurs branches, ne sont pas
nécessairement mutuellement exclusives :

1 — Optimisation par tatonnement ou par fonctiolmptimisation par tatonnement
concerne les processus d’ajustement des paranfétremntrée) qui affectent le colt (ou la
sortie) sans avoir une connaissance du processuproguit cette sortie. Les empiristes
préferent ce type d’approche. Par contre, dandiffegation par fonction, I'évaluation du
colt (ou la fonction objective) est décrite par doemule mathématique. Les théoriciens
préferent ce type d’approche.

2 - Optimisation mono dimensionnelle ou multidimenselle. Plus le nombre de
variables du probleme augmente, plus I'optimisatiewient difficile.

3 — Optimisation dynamique ou statique. L'optimisatdynamique signifie que la
sortie (ou le codt) est fonction du temps, alors pptimisation statique signifie que la sortie
est indépendante du temps.
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4 — Optimisation avec variables (parametres) dissr&u continues. Les variables
discretes possédent un nombre fini de valeurs Iplessialors que les variables continues
possédent un nombre infini de valeurs possibles.

5 — Optimisation avec ou sans contrainte. Si leammatres du probléme ont des
contraintes, ces dernieres sont incorporées darigntzion colt sous forme d’égalités et
d’inégalités entre les parametres. Une optimisadems contraintes permet aux parametres de
prendre n’importe quelles valeurs.

6 — Certains algorithmes minimisent le colt en grdrtd’'une valeur initiale de la
variable (ou de plusieurs variables). Ces algorghme minimisation se coincent facilement
dans un minimum local mais tendent a étre rapi@essont les algorithmes traditionnels
d’optimisation qui sont basés sur des méthodesytapads. Le passage d’une variable a la
suivante est contrdlé par une séquence d'étapasdéterminées. D’autre part, les méthodes
aléatoires (random methods) utilisent des calctbabilistes pour passer d’'une variable a
une autre. lls tendent a étre plus lents mais iIE3e3% mieux a trouver le minimum global.

4. Les algorithmes de minimisation

Le but de toutes les routines d’optimisation estpdecourir la surface de codlt (toutes les
valeurs possibles d’'une fonction) pour trouver détcminimum. La surface de colt posséde
normalement plusieurs sommets, vallées et arétedgarithme d’optimisation part d'un
point quelconque de cette surface et essaie deetralune maniére intelligente le minimum
(I'altitude minimale ou la vallée la plus profonddl)existe plusieurs fagcons d’aboutir ou de
glisser vers le fond a partir d’un point aléatoldme fois arrivé au fond, il n’est pas garantie
gu’'un autre point encore plus bas ne peut existéaudre bout de I'aréte. C’est pour cette
raison que les algorithmes de minimisation n’alssett pas généralement au minimum
global sauf si la surface de co(t est quadratiirelessous quelques exemples d’algorithmes
classiques de minimisation.

4. 1. L'optimisation analytique

Les mathématiques fournissent des outils pour gole minimum de plusieurs fonctions
d’évaluation de colt. En se limitant au cas monmetisionnel (probleme a une seule
variable), un extremum est trouvé quand la dérpn@eniere de la fonction codt s’annule. Si
la dérivée seconde est supérieure a zéro (respewivt inférieure a zéro), 'extremum est un
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minimum (respectivement maximum). Pour trouverdgegemums d’une fonction a deux ou
plusieurs variables, il faut prendre son gradienteemettre égal a zérdf(x, y)=0. Les
solutionsxn et ym correspondent a des minimums /Si*f(x, y)>0. Cette approche trouve
rapidement chaque minimum mais demande un schémaeaeerche pour trouver le
minimum global. En plus, des fonctions continuesrdydes dérivées analytiques sont
nécessaires (sauf si les dérivées sont calculéesériquement, ce qui conduit a des
évaluations supplémentaires de la fonction coltpkis du manque de précision). Si le
probleme est a plusieurs variables, il serait diffi de trouver tous les extremums. Le
gradient de la fonction colt servira de pointeursMe chemin de plus grande pente. Ceci
marche bien quand le minimum est proche et quarslittace de colt ne contient pas des
falaises ou des bords ou le gradient ne peut pas&culé.

Bien que I'optimisation analytique comporte plusginconvénients, la plupart des approches
numeériques sont basées sur elle. Typiquement, goriddme part d’'un point aléatoire de
I'espace de parameétres, calcule le gradient, dirgge vers le bas pour atteindre le fond. Ces
méthodes numériques descendent la vallée d’uneénearapide mais ont tendance a tomber
sur un minimum local au lieu du minimum global. Blus, elles ne fonctionnent pas bien
avec les variables discrétes. Quelques méthodesérnmqums basées sur |'optimisation
analytique sontsimplex methgdNewton’s methodsteepest descent method

4. 2. Nelder-Mead Downhill Simplex Method

La méthodadownhill simplex method été introduite par Nelder et Mead en 1965 (Nekie
Mead, 1965). C'est une méthode qui ne demande easltul de fonctions dérivées. Un
simplex est la figure géométrique la plus élémeatqui peut étre formée en dimensidret
qui possedeN + 1 cOtés (par exemple, un triangle dans un espadeux dimensions). La
méthode part dBl + 1 points qui forment le simplex initial. Le bigtele déplacer ce simplex
pour gu’il contourne le minimum, et ensuite de cactier (ou de serrer) le simplex autour du
minimum jusqu’a une marge d’erreur acceptable. Afen traiter les problémes avec des
contraintes sur les variables, Box (1965) a étesiduyplex methodet I'a appelécomplex
method Cet algorithme n’est pas connu pour sa vitessgs rhest suffisamment robuste pour
qu’il soit attractif. Néanmoins, il méne a un minim local au lieu du minimum global si
jamais le simplex initial n’est pas proche de lioptim global.
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2.4. 3. Optimisation par minimisation de ligne

La plupart des méthodes d'optimisation appartiennanla famille de méthodes de
minimisations successives de ligne. Un algorithrag g’'un point quelconque de la surface
de codt, choisit une direction (ligne) pour se dépt, et puis se déplace dans cette direction
jusqu’a ce que la fonction colt commence a augmeBtesuite, la procédure est répétée dans
une autre direction. Le choix de la direction dpldéement est critique pour la convergence
de l'algorithme, ce qui a conduit a la naissanemd’variété d’approches.

Une approche trés simple de la minimisation deeligat la méthode de recherche suivant les
coordonnées (Schwefel, 1995). Elle commence pauoimt arbitraire de la surface de colt et
effectue une minimisation de ligne parallélement’axe d’'une variable. Ensuite, elle
sélectionne une autre variable et effectue unemigaition de ligne parallélement a I'axe de
coordonnée correspondant. Ce processus continga’guse gu’une minimisation de ligne
soit faite suivant chacune des variables. L'alionié reprend ensuite ce cycle jusqu’a ce
gu’une solution acceptable soit trouvée. La Figimontre un des chemins possibles de cet
algorithme sur une surface quadratique.

Figure 2 : Un des chemins possibles que la méthode recherche suivant les coordonnées peut
prendre sur une surface quadratique.
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Rosenbrock (1960) a développé une méthode quinmtelpas la direction de recherche aux
axes des variables. La premiere itération de lahoa& Rosenbrock utilise la recherche
suivant les axes des variables pour obtenir le @remoint amélioré. Ensuite, les axes
subissent des rotations, et une recherche suigartdordonnées sera effectuée parallélement
a chacun des nouveaux axes (Figure 3). Comme alaprocessus se répéte jusqu'a ce
gu’'une solution acceptable soit trouvée. La redimrpar minimisation de ligne trouve
'optimum suivant une direction ou une dimensioou3 les algorithmes de cette catégorie
différent par la direction de recherche qu'il fas¢ndre a une certaine étape.

départ

Figure 3 : Un des chemins possibles que la méthoB®senbrock peut prendre sur une surface
quadratique.

Une autre méthode d’optimisation par minimisatierligne est lesteepest descent algorithm
Cet algorithme, trés populaire, a été introduit @auchy en 1847. Il part d'un point arbitraire
de la surface de codt et effectue une minimisagiomant la direction du gradient. La formule

simple de larf + 1™ jtération est donnée par :
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Xt Xn
= " |-y, Of (X, Y, 1
= v W

ou V, est un scalaire non négatif qui minimise la famttdans la direction du gradient. Par
définition, le nouveau gradient formé a chaqueatién est orthogonal au gradient précédent.
La figure 4 montre un chemin possible dteepest descent algorithsur une surface
guadratiqgue. Chaque chemin est perpendiculairecantours ainsi qu’au chemin suivant et
au chemin précédent.

Figure 11.2.4: Un des chemins possibles dwsteepest descent algorithrsur une surface
quadratique.

Des méthodes plus efficaces gsteepest descemnt été développées en s’inspirant de la
méthode deNewton La méthode d&ewtonest basée sur un développement en seéries de
Taylor de la fonction autour du poixtdonné par :
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(09 = 106+ TF () (x=%,) + 2 x4 @)

ou
X, = point autour duquel la série de Taylor se dgysto
X = point proche d&,
X' = le vecteur transposé e

H = leHessien(matrice dont les éléments sont donnésmaxazf 10%,0x;)

En posant le gradient des deux premiers termeggiaaltion (2) égal a zéro et en partant d’'un
point initial xo, le pointx,:1 se déduit du point, par :

X, =X —H™Of () (3)

Le Hessienest rarement connu. Plusieurs algorithmes ons alt#r développés autour de cette
formulation. En général, ces techniques sont foéemide la maniéere suivante :

X =X =@, A OF(X,) (4)
ou
an = le pas a l'itératiom
A, = matrice d’approximation ddessiera l'itérationn

Si A, =1, la matrice identité, (4) devient la méthateepest desceri A, = H, (4) devient
la méthode deNewton Des méthodes développées entre ces deux extréomeent une
approximation diHessien Parmi ces méthodes, citons I'algorithme Davidtetdher-Powell
(DFP) (Powell, 1964) et I'algorithme Broyden-FledctGoldfarb-Shanno (BFGS) découvert
indépendamment par ses quatre auteurs (Broyderh ;18etcher, 1963 ; Goldfarb et
Lapidus, 1968 ; Shanno, 1970). La Figure 5 montrehemin possible de l'algorithme DFP
sur une surface quadratique. Ces dernieres métlsnatsappelées quasi-Newtoh dans le
sens qu’elles sont équivalentes a la métheeletonconcernant le choix du meilleure point a
utiliser pour [litération suivante, mais qu’ellesutilisent pas le Hessien exact. Ces
algorithmes ont I'avantage de converger rapidemBat. contre, leur inconvénient est de
tomber sur un minimum proche du point de départnjimmum local fort probablement), et
d’échouer par suite a trouver le minimum global.
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Figure 5: Un des chemins possibles de I'algorithmB®avidon-Fletcher-Powell (DFP) sur une
surface quadratique.

5. Les méthodes d’optimisation naturelle

Les algorithmes classiques de minimisation brievdrpeésentés ci-dessous ont tous la méme
approche : partir d'un point arbitraire de I'espaleparamétres et descendre la vallée pour
aboutir au minimum. Leur différence est dans queliiection et de combien faut il se
déplacer. Les améliorations successives augmeldenitesse de ces algorithmes mais
n'ajoutent rien sur leur capacité a trouver le mimn global au lieu d’'un minimum local.

De nouveaux algorithmes sont alors parus pour remédx inconvénients des algorithmes
classiques : les algorithmes génétiqgues (Hollan@i75), le recuit simulé « simulated
annealing » (Kirkpatrick et al., 1983), l'optimiset d'essaim de particules « particle swarm
optimization » (Parsopoulos et Vrahatis, 2002)ptifnisation de colonie de fourmi « ant
colony optimization » (Dorigo et Maria, 1997), eesl| algorithmes évolutionnaires
« evolutionary algorithms » (Schwefel, 1995). Ceéthndes générent de nouveaux points
dans l'espace de parametres en appliquant desteperasur les points actuels et en se
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déplacant statistiguement vers des régions plusnafgs. Elles reposent sur une recherche
intelligente dans un espace large mais fini. Ers,ptes algorithmes ne demandent pas le
calcul de la dérivée de la fonction codt, et petiyar suite traiter des problémes avec des
variables discrétes et des fonctions co(t non woas. lIs représentent des processus dans la
nature et réussissent trés bien a optimiser lesqvhénes naturels.

6. Les algorithmes génétiques

Un algorithme génétique (AG) est une technique tiboigation et de recherche basée sur les
principes de la génétique et de la sélection nieureln AG permet a une population
d’individus d’évoluer suivant des régles de sétetispécifiées a un niveau qui maximise la
performance (i.e., minimise la fonction codt). €ethéthode a été développée par Holland
(1975) et popularisée par Goldberg (1989). L’AGeeftie une recherche multidirectionnelle.
I commence par une population initiale aléatoiee @andidats et conduit une recherche
parallele et probabiliste de I'espace solutionksaint des ‘opérateurs génétiques’ pour former
une nouvelle population de candidats. La populagidnit un processus d’évolution simulé. A
chaque génération, les solutions relativement ‘Bshmivent et se reproduisent, alors que les
solutions relativement ‘mauvaises’ meurent. Poutinuer entre les différentes solutions,
une fonction objective (fonction d’évaluation) esitilisée: celle-ci joue le role
d’environnement. Une population de candidats sdbeitix types de transformations : (i)
I'accouplement (« crossover ») qui crée deux nouxeadividus (enfants) en combinant des
parties de deux anciens individus (parents), etaimutation qui crée de nouveaux individus
en introduisant de petits changements externes andezidus singuliers. L’accouplement et
la mutation produisent de nouvelles régions depbdes a explorer et transmettent
I'information génétique d’une génération a une @utr

Quelques avantages d’'un AG sont :

L’optimisation avec des variables continues ou réiss,
- Le traitement des problémes a grand nombre deblesia

- L’'optimisation des variables avec des surfaces alé extrémement complexes
('AG permet d’échapper a un minimum local),

- L’optimisation sans besoin de calcul de fonctioéewekes,

- La recherche simultanée de I'optimum a partir dlarge échantillonnage de la
surface co(t,

152



bY

- Le codage des variables, de facon a ce que I'ogdition soit faite avec les
variables codées,

- La solution est une liste de variables optimumse(population), pas juste une
solution singuliere.

Ces avantages sont intéressants et peuvent condudes succées la ou les approches
traditionnelles d’optimisation échouent. Bien q&dit plus colteux en temps de calcul, 'AG
effectue une recherche plus compléte de I'espagaanetres. Il est bien entendu qu’'un AG
n'est pas la meilleure méthode pour résoudre tesiptoblémes. Par exemple, les méthodes
traditionnelles ont été bien adaptées pour troue@idement la solution d’'une fonction
analytique a quelques variables, ayant un compemeéfien convexe. Pour des cas pareils,
les méthodes analytiques surpassent les AG enanbuapidement le minimum, alors que
I'AG est encore en train d’analyser les colts dedaulation initiale. Par contre, quand le
nombre de variables augmente, la surface de coient plus étre visualisée (probleme a
trois variables, donc espace variables-colt a guditnensions). A ce moment la, aucune
information ne peut étre connue sur le comportengenta surface colt et son degré de
complexité. En plus, si la fonction objective a mniser ne possede pas une dérivée
analytique, I'approximation de cette dérivée intriod des erreurs dans I'optimisation. Dans
des cas pareils, il est plus convenable d’'utiliseralgorithme qui puisse traiter les surfaces
codts inconnues et qui ne demande pas I'évaludtda fonction dérivée.
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7. L’algorithme génétique binaire : application a I'équation

d’onde cinématique dispersive

L’algorithme génétique binaire utilise un codagediie des parametres a optimiser. Ainsi, les
‘opérateurs géneétiques’ (accouplement et mutatsempnt appliqués aux parametres codés
non pas aux vrais parametres. Cet algorithme dissepour résoudre le probléme inverse de
I'équation d’onde cinématique dispersive donnarftue d’eauu (z, t)en fonction du temps.
Cette équation comprend trois parametres hydrodynaesa, b, etvy a optimiser.

Composantes d’un algorithme génétique binaire

L’AG commence, comme tout autre algorithme d’opsation, par la définition des:
parameétres a optimiser, I'espace de parametrésfaiction colt (le colt associé a un certain
jeu de parametres). Il conclut, comme n’'importel gugorithme d’optimisation, par un test
de convergence. Un organigramme des différenteposamtes de I'AG est donné en Figure
6. Chacune de ces composantes sera discutée én déta

Les expériences d'infiltration sur des colonnessdés fournissent les hydrogrammes de
drainage (flux d’eau expérimental en fonction donpe). La modélisation numérique de ce
flux est fondée sur le modele d’onde cinématiquspelisive (Di Pietro et al., 2003). Le flux

simulé est la solution de I'équation de convectispersion suivante :

2

o°u
@ + abl/aua—lla ? — Vg abl/aua—lla . (5)

ot A 0z

ou
u (z, t)= flux d’eau simulé & une profondeuet & un instartt(mm h)
a = indice de distribution du flux dans la macropiés
b = équivalent & une conductance (mm) h

vy = coefficient dispersif (mm)
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u est la variable du probléeme, alors qué, etv, sont les parametres a optimidgéquation
(5) est résolue numériquement avec un schéma imeplax différences finies pour les
conditions initiales et aux limites suivantes :

u(z,t):O, z>0, t=0

(6)
u(z,t) =u, (t) z=0, t>0

ou Ui, (t) est I'impulsion d’'un créneau de flux volumique ale d’'intensitégy, et d’'une durée
to (colonne initialement drainée, de longueur firgellicitée par un flux d’eau en forme de
créneau a la surface).

Etape 1 Définition : Parameétres, Fonction Codt
Etape 2 Codage des Paramétres
\ 4
Etape 3 Création de la Population
v
Etape 4 Evaluation du Codt <
\ 4
Etape 5 Sélection des Couples
\ 4
Etape 6 Accouplement
\ 4
Etape 7 Mutation et nouvelle génération
v
Etape 8 Test de Convergence
STOP

Figure 6 : Diagramme des différentes composantes tlalgorithme génétique binaire.
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Etape 1: Parametres, fonction codt

La courbe de modélisation de(flux simulé) est comparée aux points expérimentdux
observé). La comparaison est faite en calculamadine carrée de I'écart absolu entre flux
observé et flux simulé. Plus cette valeur est @epitus la simulation est proche des données
expérimentales. A chaque jeu de parametaeb,(vy) est associée une courbe de simulation
deu. Le but de l'optimisation est de trouver le jeupdgametre optimaB(optimum D optimum Ve
opimun) Qui donne la courbe simulée la plus proche degmations expérimentales. Il s’agit
donc de minimiser la fonction codt suivante :

1001 & | — ~|

f(ab,v,)=—— i ~U;

0N (7)

f(a, b, Vg = colt associé au jeu de paramédred, Vy),

N = nombre d’observations expérimentales,

u; = flux expérimental drainé en sortie de colonhax(bbserve),
i = moyenne des flux expérimentaux,

i = flux prédit en sortie de colonne (flux simulé).

La fonction objective (fonction codt) a minimiserepd en considération la racine carrée des
écarts et non pas le carré des écarts (classigue) \ealeur observée et valeur simulée. Ce
choix a été fait pour diminuer I'influence que penv avoir certains écarts sur la fonction
colt. En effet, durant les phases transitoiresg@hat phase Il de I'hydrogramme), le flux
d’eau subit des grandes variations en un internddléemps tres petit. Les écarts entre les
points expérimentaux et la courbe simulée pendast ghases transitoires sont les plus
importants. Bien que leur nombre soit petit, ceslques écarts contribuent beaucoup a la
fonction colt. En les élevant au carré, ils augemnttnormément le colt et forcent
I'algorithme a choisir des paramétres qui conduisedies courbes simulées qui s’approchent
de plus en plus de certains points tout en s’élgide I'ensemble des points expérimentaux.
Ainsi, l'allure générale de I'expérience d'infiltian ne serait pas bien reproduite. Aussi, il
faut abaisser la contribution des grands écartsfariction coQt en prenant la racine carrée
des écarts comme base d’évaluation du codt.
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L’équation (5) est résolue numériquement a l'aiddadméthode des différences finies avec
discrétisation explicite des dérivées spatialesjuidait que la variable ne posséde pas une
dérivée analytique bien définie. Le nombre de patees a optimiser étant troig, 0, etvy),

la surface colt ne peut étre visualisée : son compent ainsi que sa complexité sont
complétement ignorés. D’ou I'intérét d'utiliser atgorithme génétique pour I'optimisation
des parametres puisque celui-ci ne demande paauation de la fonction dérivée et peut
manipuler les surfaces colts complexes.

Etape 2: Codage des parametres

L’AG commence par définir ucthromosomeu un jeu de parameétres a optimiser :
chromosome [a, b, vy (8)

Chaquechromosom@osséde un codt qui est trouveé en évaluant laioncodt,f (a, b, vy) :
coat = f(chromosome) = f(a, Ivy) (9)

Un chromosome est choisit a partir d’'un espaceatanpetres qui définit toutes les valeurs

possibles que peut prendre chacun des paramélessatangements (ou jeux de parameétres)
qui peuvent étre déduits. L'espace de parametres giee assez large, mais il doit étre en
méme temps limité afin que I'AG puisse fonctionnegs parameétres du probleme peuvent
prendre n’importe quelle valeur réelle positiveuPpouvoir limiter 'espace de parametres,

des intervalles ont été définis pour chacun d’eptrg. Les bornes des intervalles ont été
choisies de facon a ce que les valeurs des paesrsrent du méme ordre de grandeur que
les valeurs déja présentes dans la littératureP{Btro et al., 2003 ; Rousseau, 2003) et qui
conduisent a des courbes simulées plus ou moirgh@sodes observations expérimentales.
On vérifie qu’a I'intérieur de ces intervalles, dedeurs ‘trés proches’ produisent quasiment
les mémes simulations. Pour empécher 'AG deffectdes évaluations insignifiantes et

inutiles, les intervalles ont été sous divisés agoh a ce que la courbe de simulation soit
sensible au changement “d’'un pas” de la valeurpdwametre. Les intervalles de valeurs

suivants ont été adoptés pour les différents parase

a O[1,41  avecun pasde01

b O [105 ,10“'2] avecun pasde10® (mmh™) (10)
Ve O [150, 900] avecun pasde50 (mm

Dans I'espace de parametres ainsi défini, le pararageut prendre 32 valeurs, le parametre
b 32 valeurs, et le paraméetrg16 valeurs. Ce qui donne 32 x 32 x 16 = 16384 robsomes
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(ou jeux de paramétres) possibles. Les algorithgéegtique existent sous deux versions :
AG binaires et AG réels. Les AG binaires sont biesm adaptés aux problemes a parameétres
discrets (les parametres ne peuvent prendre qugugsevaleurs bien précises). Par contre,
les AG réels sont tres bien adaptés aux problemparameétres continus (les parametres
peuvent prendre n'importe quelle valeur réelle @space). L’AG binaire est donc plus
commode pour I'optimisation des parametres hydradyquesa, b, etvy.

L’algorithme génétique binaire utilise un codages dearamétres qui repose sur la
représentation en systéme binaire. L’AG binairgdilfe ainsi avec des bits : des 0 et des 1.
En base 2, chague nombre peut étre écrit commelétaomme de différentes puissances de
2. Le nombre 19, par exemple, est représenté matéere suivante :

19=[1 0 0 1 1]

RN

* 22 AP
19=1x2+0x2+0x2Z+1x 2t +1x 2

=16 + 0 + 0 + 2 +1

La représentation binaire d’'un parametre est apggie Le nombre de bits (ou la longueur)
d’'un geneest nomméNgene Le parametre peut prendre 32 valeurs possibles dans l'intesvall
[1, 4.1] en variant par des pas de 0.1. A chaclénees valeurs sera associégene ce qui
donne 32géne-apossibles. La valeua = 1 est ainsi représentée ggme-a= [00000], et la
valeura = 4.1 est représentée mgne-a= [11111]. Le paramétrie peut prendre 32 valeurs
possibles dans l'intervalle [1010'"9 en variant par des pas de’f¢mm H"), ce qui conduit

a 32géne-bpossibles. La valeuwr = 102 (mm h') est par exemple représentée géne-b=
[00001]. Le parametre, peut prendre 16 valeurs possibles dans l'intezvilb0, 900] en
variant par des pas de 50 (mm), ce qui conduit ey, possibles. La valeur, = 850
(mm) est ainsi représentée pamgknev, = [1110]. Il s’ensuit quéNgene-a= 5, Ngene-b= 5, et

Ngéneyﬁ = 4 .

Dans I'AG binaire, un jeu de parametres Iy, vy] est donc représenté par un chromosome
formé par I'association de trois geénes :

chromosome {11011)010]0011}
——— ) ——

gene-a gene-b genev,
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Un chromosome a un nombre totalNigs = Ngene-at Ngene-b+ Ngenevo = 5 + 5 + 4 = 14 hits.
Les ‘opérateurs génétiques’ seront par la suitdiqams aux chromosomes au lieu d’étre
appligués aux parametres eux mémes.

Etapes 3 et 4 Création de la population et évaluation du co(t

L’AG considére un groupe de chromosomes appelé labpa initiale. Une population
initiale contient Npop chromosomes et constitue une matrice Njgop lignes et Nbits
colonnes, remplie par des 0 et des 1 générés demabhéatoire. Chaque ligne de la matrice
est un chromosome. Les chromosomes correspondieg waleurs discrétes des parametres
a, b, etvy. Aprés décodage des chromosomes, les parametmespmandants passent a la
fonction objective pour I'évaluation du co(t. Le bleau 1 montre, dans le cadre
d’optimisation des paramétres b, et vy de I'expérience d'infiltration Colonne A #3
(Majdalani et al., 2007a), une population initiale 8 chromosomes avec les jeux de
parametres et les codts associés.

Chromosome a b Vg Colt
(mm HY) (mm)
11111101110000 4.1 10°° 150 19.0261
10110010001110 3.2 10°° 850 16.6466
00010000100100 1.2 10°4 350 11.9489
11101100111100 3.9 10°8 750 10.4628
01011100101000 2.1 10°6 550 11.9393
01101100111101 2.3 10°8 800 11.9261
01010000111001 2 16 600 9.95688
01001010110100 1.9 102 350 11.8804

Tableau 1 : Optimisation des paramétres, b, etv, de I'expérience d'infiltration Colonne A #3 :
population initiale de 8 chromosomegsavec les paramétres et les colts associés.

Etape 5: La sélection naturelle

La survie des meilleurs éléments se traduit paejkt des chromosomes ayant un colt élevé.
Premierement, leblyo, colt et les chromosomes associés sont ordonnphlisiyetit au plus
grand co(t. Ensuite, seuls les meilleurs sont 8élew@s pour continuer, tandis que le reste
est rejeté. Le taux de sélectioRgecion €St la fraction déNpy, qui survit pour la prochaine
étape d’accouplement. A chaque génération, le n@idiIchromosomes retenu est :

Ngarde = TselectionX Npop (11)
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La sélection naturelle s’'opere a chaque génératioritération de l'algorithme. Dellyop
chromosomes d’'une génération, seuls les meillBlysge survivent pour I'accouplement, et
les mauvaidNyop - Ngarde SErOnt remplacés par de nouveaux enfants.

Le choix du nombre de chromosomes a garder estarbi Garder un petit nombre limite la
propagation de bons éléments. Par contre, gardegrand nombre permet aux moins
performants de transmettre leurs traits a la proehgénération. Dans le processus de
sélection naturelle, le taux de sélection est gdedrent considéré a 50 %sfection= 0.5).
Dans I'exemple traité iCiNyop = 8. Avec un taux de seélection de 50 Baqe = 4. Le
Tableau 2 montre les résultats de la sélectiorreléticlassés par ordre croissant du codt. Par
la suite, les quatre chromosomes ayant les cofitplies bas survivront pour la génération
suivante et deviennent quatre parents, nommeés uli s au plus haut colparent(1)
parent(2) parent(3) etparent(4) Deux chromosomes parents sont sélectionnés poduipe
deux nouveaux enfants qui remplaceront les chromesorejetés. Ainsiparent(l) et
parent(2) produirontenfant(1)et enfant(2) et parent(3)et parent(4) produirontenfant(3)et
enfant(4) Avec quatre nouveaux enfants, la population regagp dimension habituelle de
huit membres. Reste a savoir comment les enfantgpsoduits : c’est par I'accouplement des
parents.

Chromosome a b Vo Colt
(mm kY (mm)
01010000111001 2 10°° 600 9.95688
11101100111100 3.9 10% 750 10.4628
01001010110100 1.9 102 350 11.8804
01101100111101 2.3 10°8 800 11.9261

Tableau 2 Les chromosomes survivants aprés uneagion de 50 %classés du plus bas au plus
haut codt.

Etape 6: L'accouplement

L’accouplement est le processus de création de defants a partir de deux parents suivant
un certain schéma de combinaison. Le schéma utiliske Single-Point Crossover. Il consiste
a choisir aléatoirement un point d’assortiment §saver point) entre le premier et le dernier
bit des chromosomes parents. D’abgrdrent(1)donne denfant(l)son code binaire situé a
gauche du point d’assortiment. De la méme manpasent(2)donne aenfant(2)son code
binaire situé a gauche du point d’assortiment. lite gparent(1)donne aenfant(2)son code
binaire situé a droite du point d’assortimentpatent(2)donne aenfant(1)son code binaire
situé a droite du point d’assortiment (Figure @r Bonséquent, I'enfant contient des portions
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des codes binaires des deux parents. Les paraotst @insi produifNyop - Ngarde €nfants, et la

population de chromosomes revienNg,, Le Tableau 3 montre les résultats du premier

processus d’accouplement (au cours de la populatibale). Le premier couple de parents

(chromosomes 1 et 2) possede un point d’assortisitré entre les bits 2 et 3 : il produira les
enfants 1 et 2. Le second couple de parents (clsomes 3 et 4) possede un point
d’assortiment situé entre les bits 3 et 4 : il pricalles enfants 3 et 4.

parent(1)
——01 (010000111064

101100111106
parent(2)

enfant(1)

»01 101100111106

1010000111004
enfant(2)

Figure 7 : Deux parents s’accouplent pour produiradeux enfants.

Chromosome Famille Code Binaire

1 parent(1) 01010000111001
2 parent(2) 11101100111100
3 parent(3) 01001010110100
4 parent(4) 01101100111101
5 enfant(1) 01101100111100
6 enfant(2) 11010000111001
7 enfant(3) 01001100111101
8 enfant(4) 01101010110100

Tableau 3 : Résultats du premier processus d’accolgment.

161



Etape 7: La mutation et la nouvelle génération

Des mutations aléatoires changent un certain potage de bits dans la liste de
chromosomes. La mutation est la seconde fagonapaelle un AG explore la surface codt.
Elle peut introduire des traits qui n’existent p#ens la population originale et empéche
I'algorithme de converger rapidement avant avdieatié un échantillonnage complet de la
surface colt. Une mutation simple consiste a chalegé en 0 et vice versa. Les points de
mutation sont sélectionnés d’'une maniere aléawigrtir Npop X Npits bits de la matrice

population. L'augmentation du nombre de mutationgnaente la liberté de I'algorithme a

chercher a I'extérieur de la région d’espace actied mutations se font a chaque génération
sauf la derniére : elles n’affectent pas la deeniération. En plus, la meilleure solution de
chaque génération ne subit pas la mutation afipatenettre la propagation des solutions

élites

Dans I'exemple de la Colonne A #3, un taux de nutade 10 %4 = 0.10) a été adopte, sauf
pour le meilleur chromosome. Dans ce cas, le nomdmutations est donné par :

#mutations =u X (Npop—1) XNpits= 0.10 X 7 x 14 = 9.8 10 (12)

Des couples de nombres entiers sont générés dianere aléatoire : (8, 10), (3, 9), (5, 1),
(3, 2), (8, 5), (5, 14), (5, 10), (4, 12), (7, 18),(6, 1). Ces couples correspondent au numéro
de ligne et de colonne du bit qui va subir la martLe premier couple aléatoire étant
(8, 10), le bit situé a la ligne 8 et a la colori® dans la matrice de population subira la

mutation :

0110101010100 => 0110101@D100

Les bits ayant subit la mutation paraissent en iggque dans le Tableau 4.

Population apres

Population apres

Nouveau Colt

Accouplement Mutation

01010000111001 01010000111001 9.95688
11101100111100 11101100111100 10.4628
01001010110100 0000101®10100 11.9529
01101100111101 0110110011a01 11.9186
01101100111100 1110110001101 11.4981
11010000111001 01010000111001 9.95688
01001100111101 0100110011111 11.9516
01101010110100 01100010100100 11.2564

Tableau 4 : Résultats de la mutation de la populatin initiale et les nouveaux co(ts associés.
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Etape 8: Le test de convergence

Aprés avoir effectué les mutations, les nouveauxitoassociés aux enfants et aux
chromosomes ayant subit la mutation sont calculéssigme colonne du Tableau 4). En

classant les nouveaux codts du plus bas au plus i@ nouvelle population (population 1)

est obtenue (Tableau 5). Celle-ci servira de base [a génération suivante (génération 2).
Le processus déja décrit sera répété. Les quatreede chromosomes sont rejetés et sont
remplacés par quatre enfants provenant des quamdgys chromosomes parents. Autres bits
aléatoires sont sélectionnés parmi les sept dermieromosomes pour subir la mutation.

Apres classement du codt, la population est préig pa génération 3 (Tableau 6). De
nouveau, la population subit 'accouplement, laatiah, et le classement. Le résultat a la fin

de la troisieme génération (début de la quatrieéme@ation) est montré en Tableau 7.

Chromosomes Coat

01010000111001 9.95688
01010000111001 9.95688
11101100111100 10.4628
01100010100100 11.2564
11101100101101 11.4981
01101100111001 11.9186
01001100111111 11.9516
00001010010100 11.9529

Tableau 5 : La nouvelle population 1 classée au débde la
deuxieme génération.

Chromosomes Coult

10010010100100 8.95219
01011000111001 9.47809
01010000101001 9.61372
01010000111001 9.95688
01100010100000 10.9531
01010001110001 10.9619
10101100111100 11.1482
01101101111100 11.9449

Tableau 6 : La nouvelle population 2 classée au déthde la
troisieme génération.

163



Chromosomes Colt

01010000100001 8.80267
10010010100100 8.95219
01011000111001 9.47809
01010000111001 9.95688
01000000101001 10.7636
01010010100100 11.7147
01010010111101 11.8781
00011100111001 11.9529

Tableau 7 : La population 3 obtenue aprés accouplesnt,
mutation, et classement a la fin de la troisiéme gération.

La convergence d'un algorithme est généralemeatdiEobtention d’une solution acceptable.
Dans notre probleme, le comportement de la surfafe (sa complexité et le nombre de
minimums qu’elle contient) est completement incarfPar suite, il serait difficile de fixer un
critére statistique pour arréter I'algorithme. G@'@®ur cette raison que nous avons choisi
d’'arréter l'algorithme aprés un certain nombre déndgations. Ce dernier doit étre
suffisamment large pour permettre une bonne exjdorade I'espace de parameétres, et
assurer ainsi notre connaissance de la surfaceRafitontre, le nombre de génération choisi
comme critére de convergence doit étre suffisammetitt pour diminuer le temps de calcul.
Un compromis doit donc étre fait entre ces deuxitdsm Nous avons choisi d’arréter
I'algorithme au bout de 30 générations. Le nombégaluations de la fonction colt était 162
fois, ce qui fait : 162 / (32 x 32 x 16) x 100 988 % de I'espace de paramétres. Le temps de
calcul correspondant était 135 minutes (deux heetrgsiart). L’évolution du colt minimum a
travers les différentes générations est montrédeéigure 8. Les parameétres optimums associés
au dernier colt minimum (co(t optimum) trouvé pAG binaire, ainsi que I'hydrogramme
simulé correspondant, sont donnés en Figure 9.
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Co0t minimum

Figure 8 : Evolution du colt minimum a travers lesdifférentes générations.

flux drainé (mnth

Figure 9 : Simulation du flux d’eau drainée de la @lonne A #3 correspondant

12 |

10
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9.5

8.5

7.5
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Générations

Aoptimum = 3.2
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colbptimum= 7.55

Temps a partir du débetl'infiltration (h)

aux parametres et colt optimums trouvés par I'AG hnaire.
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Annexe 2.1: Ensemble des hydrogrammes pour diffenées durées de pause testées sur la
colonne G bis (2™ série de pauses) allant de 2 h a 840 h. Le temps percéet, est compté a
partir du début de lirrigation et il correspond a la sortie de la premiere goutte d’eau (arrivée
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Annexe 2.2 : Ensemble des particulogrammes pour dérentes durées de pause testées sur la
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Cumul Particules (mg)
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Annexe 2.3 : Ensemble des courbes cumulées pourféientes durées de pause testées sur la
colonne G bis (2™ série de pause). (a) Durées de pause allant de 21813.4 h. (b) Durées de

by

pauses allant de 313.4 h a 840 h. Les lignes poliées sont les courbes simulées selon
'expression (1). L'erreur sur la masse cumulée dearticules a été estimée en prenant en
considération I'erreur de mesure sur la balance, €rreur de mesure avec le spectrophotométre,
et I'erreur sur la régression linéaire d’étalonnagede celui-ci. La somme de toutes ces erreurs a la

fin de I'événement pluvieux était inférieure a 1 mg
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Annexe 2.4 : Parametres correspondant a la simulatn des courbes cumulées selon I'expression
mathématique (1), et ceci pour les différentes paas testées sur la Colonne G bis(Z série de
pauses). (a) Linterceptei (mg) représente la contribution du pic du particubgramme a
'ensemble des particules mobilisées. (b) La pente (mg/g) représente la contribution de la
queue du particulogramme a I'ensemble des particutemobilisées. (c) La masse cumulée d’eau
critique MCE. (g) représente la quantité d’eau qui assure le psage du comportement
exponentiel au comportement linéaire (Figure 111.33)
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Annexe 2.6 : Ensemble des particulogrammes de laloane E pour des pauses allant de 7 h a
929 h.
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Annexe 2.7 : Ensemble des courbes cumulées de ldoooe E pour différentes durées de pause.
(a) : Durées de pause allant de 7 h & 407.7 h. {Qpurées de pauses allant de 407.7 h & 929 h. Les
lignes pointillées sont les courbes simulées selkaxpression (1). L'erreur sur la masse cumulée
de particules a été estimée en prenant en considéom I'erreur de mesure sur la balance,
I'erreur de mesure avec le spectrophotométre, etdireur sur la régression linéaire d’étalonnage
de celui-ci. La somme de toutes ces erreurs a lafile 'événement pluvieux était inférieure a 1
mg.
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Annexe 2.8 : Parametres correspondant a la simulatn des courbes cumulées selon I'expression
(1), et ceci pour les différentes pauses testées BuColonne E. (a) L'ordonnée a I'originei (mg)
représente la contribution du pic du particulogramme a I'ensemble des particules mobilisées. (b)
La pente p (mg/g) représente la contribution de la queue duarticulogramme a I'ensemble des
particules mobilisées. (c) La masse cumulée d’eatitmjue MCE. (g) représente la quantité d’eau
qui assure le passage du comportement exponentiel @omportement linéaire (Figure 111.3.3)
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Annexe 2.9 : Ensemble des hydrogrammes pour 4 événents pluvieux essayés sur la colonne
M avec une durée de pause réguliére d'une semain&6@ h). Le numéro N° indique I'ordre
chronologique de I'événement. Le temps de percég est compté a partir du début de

I'irrigation et il correspond a la sortie de la premiére goutte d'eau (arrivée du front
d’'imbibition) en bas de la colonne.
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Annexe 2.10: Ensemble des particulogrammes pour dvénements pluvieux essayés sur la
colonne M avec une durée de pause réguliere d'unersaine (168 h). Le numéro N° indique
I'ordre chronologique de I'événement.
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Annexe 2.11 : Ensemble des courbes cumulées simsl@eur 4 événements pluvieux essayés sur
la colonne M avec une durée de pause réguliére d’arsemaine (168 h). Les lignes pointillées sont
les données

les courbes simulées selon [I'expression (1).
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Annexe 2.12 : Ensemble des hydrogrammes pour 4 éwiments pluvieux essayés sur la colonne
M avec une durée de pause réguliere de deux jourdq h). Le numéro N° indique l'ordre
chronologique de I'événement. Le temps de percég est compté a partir du début de
lirrigation et il correspond a la sortie de la premiere goutte d'eau (arrivée du front

d’'imbibition) en bas de la colonne.

Les iatngles
expérimentales. L’erreur sur la masse cumulée esed’ordre de 0.7 mg.
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Annexe 2.13: Ensemble des particulogrammes pour dvénements pluvieux essayés sur la
colonne M avec une durée de pause réguliere de dejours (47 h). Le numéro N° indique
I'ordre chronologique de I'événement.
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Annexe 2.14 : Ensemble des courbes cumulées simsl@aur 4 événements pluvieux essayés sur
la colonne M avec une durée de pause réguliere deuk jours (47 h). Les lignes pointillées sont

les courbes simulées selon I'expression (1). Lesiatigles représentent les données
expérimentales. L’erreur sur la masse cumulée esed’ordre de 0.7 mg.
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Annexe 2.15 : Ensemble des hydrogrammes pour 4 éwiments pluvieux essayés sur la colonne
M avec une durée de pause réguliere d'un jour (23 )h Le numéro N° indique l'ordre
chronologique de I'événement. Le temps de percég est compté a partir du début de
lirrigation et il correspond a la sortie de la premiere goutte d'eau (arrivée du front
d’'imbibition) en bas de la colonne.
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Annexe 2.16 : Ensemble des particulogrammes pour dvénements pluvieux essayés sur la
colonne M avec une durée de pause réguliére d’'unyo (23 h). Le numéro N° indique I'ordre
chronologique de I'événement.
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la colonne M avec une durée de pause réguliere d'yaur (23 h). Les lignes pointillées sont les
courbes simulées selon I'expression (1). Les trialeg représentent les données expérimentales.
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Annexe 2.20 : Ensemble des courbes cumulées pous & pauses irrégulieres essayées sur la
colonne M dans I'ordre chronologique suivant : 16826, 2, 95, 50 et 353.4 h. (a) Pauses allant de

2 h a 95 h. (b) Pauses allant de 95 h a 353.4 h.sU@gnes pointillées sont les courbes simulées
selon I'expression (1). L'erreur sur la masse cumeék est de I'ordre de 0.7 mg.
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Annexe 2.21 : Paramétres correspondant a la simuliain des courbes cumulées selon I'expression
(1), et ceci pour les 17 événements de la Colonne Mes événements comprennent a la fois les
pauses régulieres et les pauses irréguliéres. (@prdonnée a lorigine i (mg) représente la
contribution du pic du particulogramme a I'ensembledes particules mobilisées. (b) La pentp
(mg/g) représente la contribution de la queue du ptculogramme a I'ensemble des particules
mobilisées. (c) La masse cumulée d'eau critiquslCE. (g) représente la quantité d'eau qui
assure le passage du comportement exponentiel aurgmrtement linéaire (Figure 111.3.3)
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