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Résumeé

A T’heure actuelle, des sédiments fluviaux et lacustres se trouvent pollués par des substances
telles que les polychlorobiphényles (PCB), a des degrés de gravité divers. Les PCB se présentent
comme des micropolluants persistants dans I’environnement et nuisibles a la santé. Un
programme de recherche « PCB-Axelera » est conduit afin de se pencher sur cette problématique
et explorer les solutions d’¢élimination ou de diminution de cette pollution.

En France, l'ensemble des arrétés préfectoraux (30/10/2002 et 14/06/2000) et le décret du
18/04/2002 considerent les sédiments pollués comme déchets et autorisent leur stockage dans les
installations de stockage de déchets si leurs teneurs en PCB sont comprises entre 0,68 ppm et 50
ppm. L’objectif principal de cette étude est de concevoir une méthodologie adaptée pour une
installation de stockage de déchets non-dangereux ISDND. Les géomatériaux dans ce stockage
seront utilisés comme barriére d’étanchéité pour les sédiments pollués.

L’¢étude est composée de trois parties :

1. Dans la premiére partie la caractérisation hydromécanique et chimique des sédiments pollués
par les PCB est présentée. La classification des sédiments et une analyse environnementale
sont effectuées. Le comportement mécanique du sédiment est déterminé a I’aide de
I’cedometre. Quant au comportement hydromécanique il est étudié a I’aide du filtre presse et
du perméametre a paroi rigide (PPR). Cette caractérisation est indispensable pour proposer la
meilleure mise en ceuvre des sédiments dans le centre de stockage.

2. Dans la deuxi¢me partie, les performances hydraulique (perméabilité) et mécanique
(gonflement) des différents géomatériaux en contact avec un fluide extrait du sédiment et
d’autres fluides synthétiques contenant des PCB sont explorées. L’étude du gonflement des
géomatériaux est réalisée a 1’échelle du laboratoire tandis que, 1’étude de sa performance
hydrique est réalisée sur deux échelles centimétrique et métrique. L’étude menée sur un
pilote de 1,2 m® de volume comprenant un systéme de pluviation automatique a permis de
suivre les tassements a 1’aide d’un capteur ultrason et de mesurer la perméabilité des
sédiments et des géomatériaux sous conditions réelles de stockage.

3. Dans la troisieme partie, une modélisation hydraulique 1 D est développée afin de suivre le
front d’eau au sein d’un échantillon de sédiment soumis a une charge hydraulique
représentant I’expérimentation dans un PPR. La méthode VER est utilisée. Un modéle
hydrique du sédiment est proposé pour reproduire les résultats expérimentaux. La courbe de
rétention d’eau du sédiment est calculée a 1’aide du modéle de Durner (1994).

Les résultats expérimentaux montrent que le degré de contamination en PCB de ces sédiments
n’influence pas le comportement hydromécanique et donc la qualité d’étanchéité des
géomatériaux étudiés. Les résultats numériques de simulation du comportement hydraulique du
sédiment sont en concordance avec les résultats expérimentaux. La solution de stockage hors site
des sédiments pollués est alors envisageable puisqu’elle confine la pollution en éliminant le
risque de contamination du milieu environnant.

Mots cleés : sédiments, caractérisation hydromécanique, PCB, géomatériaux, pollution, milieux
poreux non satures.
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Abstract

Nowadays, rivers and lakes sediments are contaminated by polychlorinated biphenyls (PCB),
persistent and toxic micro-pollutants in the environment.

After the discovery of the PCB contamination of the Rhone river, a research program "PCB-
Axelera" is conducted to address this issue and to explore the solutions to eliminate or decrease
PCB contamination.

In France, all prefectural orders ( 30/10/2002 and 14/06/2000 ) and the decree of 18/04/2002
consider contaminated sediment as waste and allow their landfilling if their PCB concentration is
between 0,68 ppm and 50 ppm. The main objective of this thesis is to study the landfilling of
PCB polluted sediments in a non-hazardous waste facility. Geomaterials will be used as a barrier
to confine the polluted sediments.

The study consists of three parts:

» In the first part the hydromechanical and chemical characterization of the polluted sediments
are presented. The sediment classification and chemical analysis are performed. The
mechanical behavior of the sediment is determined using oedometer tests. As for the
hydromechanical behavior, it is studied using the filter press and the rigid wall permeameter
(PPR). This characterization is essential to provide the best establishment of sediments in the
storage facility.

» In the second part, the hydraulic performance (permeability) and mechanical (swelling) of
various geomaterials in contact with a fluid extracted from the sediment and other synthetic
fluids containing PCB are being explored. The swelling behavior of geomaterials is
performed on a laboratory scale tests while its hydraulic performance was achieved on two
scales: centimetric and metric scales. Metric studies tests were conducted in a 1,2 m3 volume
pilot. The pilot test was equipped with an automatic pluviation system to study the hydraulic
behavior of the geomaterial and the sediment under site conditions. It was also equipped by
an ultrasonic sensor to track the settlements of the sediment

» In the third part, a 1 D hydraulic model is developed to follow the waterfront of a sample of
sediment placed in a rigid wall permeameter and subjected to a hydraulic load. The VER
method is used. A water model of the sediment is proposed to reproduce the experimental
results. A curve of the water retention of the sediment is calculated using the model Durner
(1994).

The experimental results showed that the degree of PCB contamination of the sediments does not
affect the hydromechanical behavior and therefore the performance of the studied geomaterials.
Numerical results conducted using the proposed hydraulic model were consistent with the
experimental results. The solution of landfilling PCB contaminated sediment is then possible and
efficient since it confines the pollution and it eliminates the risk of environmental contamination.

Key words : sediments, hydromechanical characterization, PCB, geomaterials, pollution,
unsaturated porous medium
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Chapitrel :

Introduction générale
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I.1 Contexte de I’étude

Depuis plusieurs années, il est apparu que les sédiments des grands fleuves et lacs nord-
américains (Hudson river...), canadiens (Saint Laurent, Sydney Tar Pound...), suédois (Lake
Jarnsjon...) et francais dont le Rhone, sont pollués par différentes substances dont les
polychlorobiphényles (PCB) a des degrés divers. Les PCB sont des composés organo chlorés
utilisés dans I’industrie depuis les années 1920. En effet, la France a produit durant le 20°™
siecle en grande quantit¢ de PCB (environ 135000 tonnes) et ceci pour ses propriétés
avantageuses : faible réactivité, stabilité chimique... Cependant, méme si la fabrication de ces
polluants est interdite depuis 1987, leur stabilité et leur faible biodégradabilité font qu’ils restent
fortement persistants dans 1’environnement et particuliecrement dans les milieux aquatiques et
leurs sédiments.

La pollution des sédiments et des eaux du Rhone par les PCB est mise en évidence en 2005. Un
projet de recherche porté par le Pole de Compétitivité Axelera, PCB-Axelera, est mis en ceuvre.
L’objectif global de ce projet est de développer une gamme compléte d’outils analytiques et de
technologie afin de mieux comprendre et d’analyser la contamination des sédiments et des eaux
par les PCB pour aboutir aux traitements et/ou stockage de ces sédiments.

Ce programme de recherche est divisé¢ en sous programmes, chacun d’entre eux s’intéressent a
une partie de la problématique. La combinaison de I’ensemble de ces sous programmes doit
répondre a I’objectif global de ce projet.

Notre ¢étude est liée au programme ECODEPOT piloté par SITA FD, qui vise a concevoir un
stockage spécifique des sédiments pollués par les PCB. Ce stockage doit assurer le confinement
des sédiments pollués par les PCB et éliminer toute diffusion de cette pollution vers
I’environnement.

[.2 Objectifs de I’étude

Dans ces derniéres décennies, la gestion des sédiments pollués par les PCB est devenue un sujet
d’intérét mondial qui a sollicité 1’attention de beaucoup de pays et a abouti a la mise en ceuvre
d’un grand nombre de projets de recherche. Ces différentes recherches ont montré qu’il existe
des solutions pertinentes pour éliminer la pollution en PCB des sédiments. Cependant, ces
différentes solutions sont souvent soumises a des contraintes techniques et économiques compte-
tenu des volumes importants de sédiments a traiter. De ce fait, la solution de stockage se présente
comme une solution économique et environnementale parmi les autres solutions (USEPA, 2001).

La solution de stockage est une solution déja adoptée pour éliminer les différents types de
déchets (dangereux, non-dangereux et inertes). Dans le cas des sédiments pollués par les PCB
cette solution est peu examinée. En effet, il n’existe pas de centre de stockage spécifique dédiés
aux sédiments pollués par les PCB. Par contre, les installations de stockage des déchets non-
dangereux ISDND paraissent convenables d’un point de vue technique, sécuritaire et
économique pour recevoir ce type de déchets. Dans cette thése, le stockage des sédiments
pollués par les PCB est étudié. Les objectifs principaux de I’étude sont :

1. Déterminer la nature et le comportement du sédiment et proposer des conseils pour le
stockage des sédiments pollués. Le stockage du sédiment doit assurer la sécurité et la
pérennité de I’installation de stockage.
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2. Déterminer le comportement de gonflement et la performance hydromécanique des
géomatériaux en contact avec les PCB. En effet, de nombreux auteurs (Petrov et al.,
1997a, 1997b ; Jo et al., 2001 ; Kolstad et al., 2004 ; Guyonnet et al., 2009 ;..) ont testé
la performance hydromécanique des géomatériaux en contact avec différents types de
fluides naturels et synthétiques. En ce qui concerne les PCB, il y a un manque d’étude
concernant I’interaction de ces polluants avec les géomatériaux.

3. Elaborer un essai a I’échelle du pilote afin d’étudier ’interaction entre les geomatériaux
et les sédiments pollués par les PCB.

4. Développer un modele hydromécanique afin de simuler les essais expérimentaux et de
prévoir le comportement du sédiment et le transfert des polluants dans I’installation de
stockage a long terme.

[.3 Organisation du document

Afin de répondre a ces objectifs, cette étude est composée de trois parties: partie
bibliographique, partie expérimentale et une partie numérique.

Dans la partie bibliographique (Chapitre II), la pollution des sédiments par les PCB est traitée,
I’origine de cette pollution ainsi que la spécificité des polluants PCB, sont discutées. Puis, les
différents modes de gestion des sédiments pollués en France et a I’international sont présentés.
Parmi ces modes de gestion, des exemples d’installation de stockage hors site en utilisant les
géomatériaux comme barriere d’étanchéité sont cités. Les géomatériaux utilisés au fond de
I’installation de stockage assurent 1’étanchéité du fond et empéchent la diffusion des lixiviats
pollués vers I’environnement. Les caractéristiques des géomatériaux ainsi que leur vulnérabilité
sont présentées.

La partie expérimentale est réalisée sur deux échelles, I’échelle du laboratoire et I’échelle du
pilote. Dans cette partie, le comportement hydromécanique du sédiment en phase de stockage est
é¢tudié a 1’échelle du laboratoire (Chapitre III). Les différentes caractéristiques physiques,
hydriques et mécaniques des sédiments sont déterminées. Ces caractéristiques ont permis de
proposer une méthodologie adaptée pour stocker le sédiment tout en assurant la stabilité¢ du corps
du déchet et par suite la pérennité de la solution de stockage.

Dans la seconde partie expérimentale (Chapitre IV), le comportement du géomatériau en contact
avec les fluides pollués par les PCB est examiné. L’interaction entre les géosynthetiques
bentonitiques (GSB) et des fluides extraits des sédiments ou des fluides contenant des PCB, est
étudiée.

A 1'échelle du pilote, un modele expérimental est développé pour affiner la compréhension des
transferts de polluants et le comportement des barriéres en contact avec les sédiments pollués.
Les essais en laboratoire restent limités a une échelle déterminée. Les essais a I’échelle du pilote
sont essentiels car on se rapproche des conditions d’une installation de stockage réel, avec
I’avantage supplémentaire de contrdler les parametres d’entrée, comme la pluie. A 1’aide de ce
pilote on étudie le comportement du sédiment lors du stockage avec des cycles de séchage et
d’humidification. Puis, on étudie la perméabilit¢ du GSB soumis a un long contact avec les
sédiments pollués par les PCB.

L’étude numérique (Chapitre VI) est réalisée a I’aide d’un modele hydrique (1 D) développé a
I’aide de Matlab. Les essais de conductivité hydraulique a I’aide du perméametre a paroi rigide
sont simulés. L’objectif du modéle proposé¢ est de suivre le front d’eau a l’intérieur de
I’échantillon et par suite de déterminer le transfert advectif des polluants a travers un échantillon
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de sédiment. Un modéle hydrique simple est proposé en se basant sur les résultats
expérimentaux. Une étude paramétrique est réalisée afin d’étudier la sensibilit¢ du modele
proposé¢ aux parametres d’entrées. Les résultats numériques et les résultats expérimentaux
montrent une bonne concordance.
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Chapitre II :

Synthese bibliographique
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II.1 Les sédiments

Les sédiments constituent un composant majeur des écosystemes aquatiques. Ils assurent le
développement ainsi que la survie de la faune et de la flore présentes dans ces systemes. De nos
jours, ces sédiments se trouvent pollués par différents polluants et notamment les PCB. La
pollution des sédiments ainsi que la méthode de gestion la plus convenable reste une question
encore ouverte.

II.1.1 Définition et origine

Le sédiment est un matériau d’érosion formé suite a la précipitation et la réunion de plusieurs
particules plus ou moins grossicres (Figure II-1). Il est transporté par les cours d’eau et le vent et
déposé dans les chemins d’eau (Figure 11-2).

Généralement, un sédiment est issu d’un dépot dans un milieu gorgé d’eau, ainsi au fil du temps,
il subit un ensemble de processus qui conduit a la transformation des particules qui le constituent
en roches sédimentaires.

On retrouve deux origines des sédiments (Schneider, 2001) :

» L’origine endogene : 1 s’agit d’une sédimentation provenant de la production autochtone du
milieu. Cette production primaire engendre des débris de macrocytes comme les plantes
aquatiques, les microphytes et les cadavres des animaux.

» L’origine exogéne: Il s’agit d’une sédimentation provenant d’un apport de maticres
allochtones issues du ruissellement des fleuves, des effluents ou de I’atmosphere. Cet apport
peut étre d’origine naturelle comme 1’érosion des sols, décomposition de la matiere végétale
ou anthropique (apports de matiére en suspension, de matiéres organiques, de nutriments ou
de micropolluants en raison des rejets agricoles, industriels et domestiques).

A A -
V = = —
—> —> o~ —> Aggrdddtlon
1 — QJOOO(&‘EE&; afd’ecﬁﬁﬁ’i
Degradation
Erosion Transport Sedimentation

Figure II-1 : processus d’érosion, transport et sédimentation (Julien, 2010)
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Figure II-2 : Transport et dépot des sédiments suite a une tempéte dans la riviére
Blackwarrior aux Etats Unis (Brooke, 2006 ; 2008)

11.1.2 Caractérisations physique et chimique des sédiments

D’apres, 'INRA (Schneider, 2001), les sédiments se caractérisent essentiellement par leurs :
» granulométrie ;
» composition minérale ;
» teneur en matiére organique.

1) La granulométrie

La granulométrie d’un sédiment est déterminée et répartie selon les tailles de diameétre normalisé
comme tous les autres matériaux en géologie. Le classement granulométrique est représenté dans
le Tableau II-1 :

Diamétre Dénomination
> 20 mm Cailloux
2 mm a 20 mm Graviers
63 um a 2 mm Sables (grossiers et fins)
2 uma 63 pm Limons
<2 pm Argiles

Tableau II-1 : Classement granulométrique des sédiments

La composition granulométrique d’un sédiment est conditionnée par le lieu de prélevement, la
région et la nature du milieu aquatique géométrique (rivieres, estuaires, zones cotieres,....). Par
exemple, les grosses particules restent en amont tandis que les plus fines se retrouvent en aval.
Les fractions fines, et plus particuliérement les argiles sont responsables de la cohésion des
sédiments en raison de leurs propriétés électriques et de leur structure en feuillet (Magdaliniuk et
al., 2002).
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Pour une analyse granulométrique plus précise des sédiments, d'autres paramétres peuvent étre
déterminés comme la médiane, le mode principal, la moyenne de la taille des grains, le
classement...

2) Composition minérale et teneur en matiére organique

Les sédiments sont essentiellement composés d’eau interstitielle et de particules solides (Figure
I1-3). L’eau interstitielle peut composer jusqu'a 90 % du volume des sédiments non compactés et
jusqu’a 50 % du volume des sédiments se trouvant a une profondeur plus importante par
conséquent plus compactés (Magdaliniuk et al., 2002).

Oxyhydroxydes
de fer B e MR Pyrite

- o

-

-
-
-

Carbonates

Figure I1-3 : Composition des sédiments (Rusch, 2010)

Dans la phase solide on trouve la matrice minérale (quartz, feldspaths ou carbonates), la fraction
argileuse (kaolinite, illite ou smectite), et la fraction organique (débris végétaux, micro-
organismes, acides fulviques et humiques) (AEAP, 2000). Cette phase solide dépend
généralement du sol érodé.

» La matrice minérale : Les quartz et les feldspaths sont présents dans les sédiments sous forme
de silicate. Tandis que les carbonates peuvent étre d’origine biologique (squelette des
animaux, coquille...), chimique (les carbonates se trouvent autour des particules en
suspension), ou d’origine géologique des roches calcaires. Ils sont essentiellement présents
dans les sédiments sous forme de calcite (CaCOs) et de dolomite (CaMg(COs),) (Manuelle,
2007). Les carbonates se précipitent dans les pores des sédiments rapidement, ou suivant
plusieurs phases successives (Beauchamp, 2005).

» Les argiles: Ce sont des minéraux alumino-silicatés, de formule générale
(nSi0O,A1,03mH,0), ayant une structure cristalline en feuillet. A 1'intérieur et a l'extérieur de
ces feuillets, les ions Si*" sont substitués par les ions AI’". Ceci leur confére une charge
négative. Afin d'amener 1'électro neutralité et de compenser la charge négative, des cations
(essentiellement K, Na", Mg*", Ca®"...) font des liaisons avec les feuillets et se placent sur
leur surface (Meer et Benson, 2007). L'ensemble de ces liaisons explique la capacité
d'échange cationique des argiles qui est a 'origine de leur caractére gonflant, leur affinité
pour les métaux lourds, et leur complexation avec la matieére organique (complexes argilo-
humiques CAH).

» La matiére organique : Elle provient des débris végétaux et animaux de la colonne d’eau vers
les sédiments. Il en existe trois classes ; (i) carbone organique particulier (COP), (ii) carbone
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organique colloidale (COC), (ii) carbone organique dissous (COD). Ces classes dépendent de
la taille et du caractére physique de la matiere organique. Ces principaux composants sont le
carbone, I’azote et la substance humique (acide humique, acide fulvique). L’abondance et la
nature de la mati¢re organique varient suivant les milieux et les aires de dépot. Les acides
fulviques sont solubles dans 1’eau mais précipitent en présence des ions Fe*” ou AI’" souvent
insolubles dans I’eau. Ce complexe flocule en milieu acide ou en présence d’ions positifs
bivalents comme Ca>" et Mg”" (Magdaliniuk et al., 2002). La dégradation de la matiére
organique aboutit a la formation d’azote minéral et de produits carbonés. La minéralisation
de ’azote produit des sels ammoniacaux adsorbés sur les fines particules et en solution dans
I’eau interstitielle.

Les principaux polluants des sédiments sont certains nutriments tels que 1’azote et le phosphore,
les métaux lourds et les micropolluants organiques (Schneider, 2001) :

» Les éléments nutritifs : Les ¢léments nutritifs sont des éléments ou des composés qui sont
essentiels a la croissance et a la survie des organismes vivants. La plupart des cellules
vivantes ont besoin de grandes quantités de certains €léments nutritifs, tels que ’azote, le
phosphore, le carbone, I’hydrogeéne, 1’oxygene, le potassium et le calcium (macroéléments
nutritifs), mais ne nécessitent que de petites quantités d’autres €léments nutritifs, tels que le
bore, le manganése, le cuivre, le zinc et le chlorure (micro éléments nutritifs). L’abondance
de certains ¢éléments nutritifs peut causer I’eutrophisation des milieux aquatiques et avoir des
effets toxiques sur I’environnement (mort des poissons, contaminations des eaux des réserves
par les toxines d’algue...) (Ironside et al., 2001).

» Les métaux lourds : Les principaux polluants métalliques qu’on trouve dans les sédiments
sont le zinc (Zn), le cadmium (Cd), le nickel (Ni), I’arsenic (As), le cuivre (Cu), le plomb
(Pb), Paluminium (Al), le fer (Fe) et le mercure (Hg). Les métaux et les métalloides lourds
sont présents de fagon naturelle dans les sols. Ils proviennent en grande partie de I’altération
de la roche mere du sous-sol. En plus, ils peuvent étre d’origine anthropique due a ’activité
humaine. On peut trouver ces polluants sous forme soluble dans 1’eau, ou sous forme de
colloides ou en suspension, et dans les phases sédimentaires (Peng et al., 2009). Ces
polluants sont fixés dans les sédiments mais sous certaines conditions physico-chimiques ils
peuvent étre remobilisés dans I’eau (Theofanis et al., 2001). D’aprés Peng et al. (2009) les
plus importants facteurs affectant la distribution des métaux dans les sédiments sont ; la
teneur en mati¢re organique, le pH, et le potentiel d’oxydoréduction (ORP). En plus, il existe
d’autres facteurs affectant moins cette répartition comme la température, la salinité, et le
temps de rétention. La teneur en matiere organique et le pH influencent directement ces
distributions tandis que le potentiel d’oxydoréduction altére indirectement la distribution des
métaux. La distribution de ces polluants dans les sédiments est corrélée avec leur
granulométrie et leur teneur en matiére organique (Karickchof et al., 1979 ; USEPA, 1994 ;
Babut et Miege, 2008).

» Les polluants organiques : Les polluants organiques sont connus mondialement dans les
dernicres décennies. Ils proviennent essentiellement des sources pyrolytiques (HAP), et des
pesticides et des différents appareils électriques. Ils persistent dans I’environnement et
possedent un caractere cancérogeéne. Parmi ces polluants, on peut citer les PCB et les HAP.

Les différentes sources de ces polluants sont présentées dans le Tableau I1-2.
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Contaminant Source

Métaux lourds (Ag, Cd, Cu, Co, Cr, Hg, Ni, Pb Eaux usées, mines, industrie, eaux de
Sb’ Sn ’ 7n ’ As)’ > 77 7 ruissellement urbaines, sidérurgie, agriculture,
T géologie

Agriculture, eaux de ruissellement urbaines,

Nutriments (P, N) eaux usées, centres de traitement des eaux
usées
Composés organiques (pesticide, herbicide, Agriculture, industrie, eaux usées, stockage,
hydrocarbure) eaux de ruissellement urbaines

Industries nucléaires, armes militaires,

Radionucléides (137Cs, 1291, 2 Pu, 230Th, 99Tc). , . .
géologie, agriculture

Tableau 11-2 : Quelques sources des principaux contaminants présents dans les sédiments
(Taylor et al., 2008)

I11.1.3 Le probléeme des sédiments contaminés

La majorité des polluants comme les métaux lourds (Pb, Zn, Cd...) et les polluants organiques
(PCB, HAP...) rencontrés dans les rivicres sont stockés dans les sédiments (Karickhoff et al.,
1979 ; Schorer, 1997 ; Babut et Miége, 2008). Ils proviennent essentiellement des décharges
industrielles, municipales, des canaux des sites sidérurgiques et des eaux de ruissellement
urbaines et agricoles.

Il existe un risque de transfert des polluants des sédiments vers I'écosystéme, ce qui les
transforme en une deuxiéme source de pollution. En effet, les contaminants stockés dans les
sédiments au fond des lacs et des riviéres sont remis en suspension lorsque ces derniers sont
¢rodés artificiellement ou naturellement (tempétes, les bateaux...).

Les contaminants peuvent se transférer par une autre voie a partir des microorganismes vivants.
Les sédiments forment une grande variété d'habitat de nombreuses espéces aquatiques et
d’organismes vivants. Les microorganismes digérent certaines toxicités et transmettent la
contamination aux plus grandes especes vivantes via la chaine alimentaire. En effet, la majorité
des organismes vivants sont capables de métaboliser et de réguler leur teneur en certains
polluants comme les métaux lourds (sauf le mercure) et les HAP (Gagnon, 1998). Cependant, ils
sont incapables d’¢liminer ou de métaboliser rapidement le mercure et les substances
organochlorées comme les PCB, le DDT et le mirex (Gagnon, 1998).

La progression de ces polluants dans la chaine alimentaire est proportionnelle a leur toxicité
Alors, cette toxicité continue a s'accroitre jusqu’a ce qu’elle atteigne les étres humains en passant
et se bio-amplifiant par chacun des maillons de la chaine alimentaire.

Gagnon (1998) a étudié ce phénomene de bioamplification dans la chaine alimentaire du golfe de
Saint-Laurent dans le cas des PCB, du mirex et du mercure. Par exemple, les concentrations de
PCB sont cent a mille fois plus élevées dans la graisse des phoques communs que chez les

37

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2013ISAL0077/these.pdf
© [H. Chahal], [2013], INSA de Lyon, tous droits réservés




macro- zooplanctons dans le méme milieu. Le niveau de contamination des organismes marins
par les substances bio-amplifiées dépend de la position de 1’organisme dans la chaine alimentaire
et de son temps de résidence dans les zones contaminées (Figure 11-4).

100 Graisse sous-cutanée2
/ N\
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......... / ------Bégas
.
/
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Rorquals
/ Oeufs d'oiseaux
/ piscivores
/ Muscle d'Anguille (1990)
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7/l et anadromes

0,01 . Macrobenthos
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0,001

Figure II-4 : Amplification des PCB dans la chaine alimentaire du golfe de Saint Laurent
Canada (Gagnon, 1998)

I1.2 Les polluants PCB dans la nature

Les polychlorobiphényles PCB sont des composés organochlorés de formule générale :

Ci2Hq0-n) Cly
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La molécule a la forme suivante (Figure I1-5):
3 2 2' 3’
4 4'

Chn £, (Chn

6'l
Figure II-5 : Formule semi-développée de la molécule de PCB

Il existe 209 congénéres dans la théorie possédant de 1 a 10 atomes de chlore. Les congénéres
varient en fonction du nombre et de la position des atomes de chlore attachées au biphényle. Le
pourcentage pondéral de chlore varie entre 21 et 68 % (INRS, 2007). Sur ces 209 congéngéres,
environ 150 congénéres sont utilisés dans des mélanges industriels.

Les PCB sont plus connus sous l'appellation commerciale Aroclor et Askarel (Etats-Unis)
Chlophen (Allemagne), Phénochloret et Pyraléne (France). Par exemple 1’ Aroclor 1242 avec 12
atomes de carbone et 42 % de taux de chlore, est le PCB 1242. La fabrication industrielle de
PCB est basée sur la chloration de biphényle par du chlore a chaud anhydre en présence d'un
catalyseur (chlorure de fer).

Parmi les congénéres PCB, les plus connus sont les suivants :

» Les PCBi: C’est un ensemble de sept congéneres appelés les PCB indicateurs PCB-28 (2
atomes de chlore), le PCB-52 (4 atomes de chlore), les PCB-101 et 118 (5 atomes de chlore),
les PCB-138 et 153 (6 atomes de chlore), et le PCB 180 (7 atomes de chlore). Ces PCB
représentent de 20 a 30 % de la teneur en PCB dans les mélanges industriels (Chevreuil,
2009) et représentent approximativement la moitié de la teneur totale d’un sédiment en PCB
(Guibert, 2009).

» Les PCB DL (dioxine like) : C’est un ensemble de 12 congénéres de propriétés biochimiques
toxiques semblables aux dioxines (PCB 77, 81, 105, 114, 118, 123, 126, 156, 157, 167, 169
et 189).

Les PCB sont inscrits sur la liste des polluants organiques persistants (POP) établie dans le cadre
du Programme des Nations Unies pour I’Environnement (PNUE). IIs sont considérés par ’ONU
comme ’un des 12 types de polluants les plus dangereux pour ’homme.

Cette dangerosité des PCB envers les étres humains est mise en évidence suite a deux
événements majeurs survenus au cours des années 1970. Le premier s’est déroulé au Japon en
1968 ou 1780 personnes a Fukuoka et Nagasaki furent victimes d’une maladie inconnue. Apres
six mois de recherche les médecins ont découvert que I’origine du mal, qui fut responsable de
plusieurs déces, était la consommation d’huile de riz contaminée par des PCB provenant d’une
fuite de compresseur a hauteur de 2000 ppm. Un événement similaire a touché 2000 personnes a
Taiwan en 1979. Une exposition chronique aux PCB peut étre nocive pour la santé de I'étre
humain (effets pulmonaires, gastro-intestinaux, hépatiques, endocriniens, oculaires et
dermatologiques, immunologiques et neurologiques). Les PCB ont été examinés mais ne sont
pas classés cancérogeénes pour I'homme par I'Union Européenne. Ils sont classés éventuellement
cancérogénes par le IARC (International Agency of Cancer Research) (groupe 2A) et
I’USEPA (classe B2). Les PCB sont en général transmis aux étres humains par voie alimentaire.
Ils sont absorbés par ingestion accidentelle lors de la consommation de la nourriture contaminée
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(poissons, lait, Iégumes, viandes) (ATSDR, 2000). Il existe des preuves indirectes sur une autre
voie de transmission, par inhalation aprés exposition professionnelle (Wolff, 1985).

I1.2.1 Propriétés physico-chimiques et utilisation des PCB

Les PCB se présentent en général sous forme d’un liquide huileux dont la viscosité et la teinte
s’intensifient avec le degré de chloration. Les plus légers sont liquides et incolores et les plus
chlorés sont solides, blancs et opaques (Pellet et al., 1993). La combustion des PCB peut
entrainer le dégagement d’une fumée chlorée et trés toxique comme les furanes, les dioxines a
partir des températures de I’ordre de 500 °C et surtout 675 °C (Pellet et al., 1993). Leur toxicité
varie selon les congénéres, les milieux et les organismes. Chacun des congéneres des PCB a ses
propres caractéristiques physiques, chimiques et de biodégradation. En général, plus les atomes
de PCB sont chlorés moins ils sont solubles et volatiles, par suite ils sont plus stables et
immobiles dans I'environnement (Scrudato et al., 1999). Les PCB résistent aux acides, bases et
températures relativement ¢élevées (<500 °C). Ils sont solubles dans la plupart des solvants
organiques et les graisses mais trés peu solubles dans 1’eau (0,007 a 5,9 mg/L) (INRS, 2007). La
solubilité¢ des PCB dans I’eau dépend de leur degré de chloration (Figure I1-6).

PCB Solubility In H,0 (ppm)

100

Solubility estimates from:
Ruell et al. (1993)

1---® - — . _ _
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Figure I1-6 : Solubilité des congéneres PCB dans I’eau en fonction de leur degré de
chloration (Ruell et al., 1993)

Sous certaines conditions chimiques, thermiques et biochimiques les PCB sont détruits. La
réduction microbienne et la dé-chloration des PCB sont liées a la position du congénére PCB sur
I’atome de biphényle. Par exemple, les PCB présents dans les sédiments et dont 1’atome de
chlore se trouve sur la position ortho (2 ou 6) de la molécule de biphényle ne subissent pas la dé-
chloration microbienne (Scrudato et al., 1999).

Les PCB sont apparus intéressants pour leurs propriétés diélectriques des le début du XXe siecle.
Les principaux pays producteurs ont été I'Autriche, la Chine, la Tchécoslovaquie, la France,
I’ Allemagne, 1’Italie, le Japon, la Pologne, I'ex-URSS, I’Espagne, le Royaume-Uni et les Etats-
Unis. La quantité de PCB totale produite dans le monde entre les années 1930 et 1993 est
estimée a 1325,810 tonnes dont 45,8 % produits aux Etats-Unis (Tableau II-3).

Ces molécules ont été massivement utilisées entre les années 1930 aux années 1970 comme
lubrifiants pour la fabrication des transformateurs électriques, condensateurs, sectionneurs de
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puissance, ou comme isolateurs dans des environnements a trés haute tension (THT) en raison de
leur relative ininflammabilité et de leurs excellentes caractéristiques diélectriques.

Quantité
Producteur Pays début | Arrét | (tonnes) % Référence
Monsanto USA 1930 | 1977 | 641246 |ag4 | deVoostet Brinkman
(1989)
Bayer AG West Germany | 1930 | 1983 | 159,062 | 12,0 9€ Voog(tl gtgg)“nkman
Orgsteklo U.S.S.R. (Russia) | 1939 | 1990 141,8 10,7 AMAP (2000)
Prodelec France 1930 | 1984 | 134,654 |10 | deVoostetBrinkman
(1989)
Monsanto UK. 1954 | 1977 | 66,542 | 5,0 | deVooetet Brinkman
(1989)
Kanegafuchi Japan 1954 | 1972 56,326 4,2 Tatsukawa (1976)
Orgsintez U.S.S.R. (Russia) | 1972 | 1993 32,00 | 24 AMAP (2000)
Caffaro Italy 1958 | 1983 | 31,002 | 23 | deVoogtetBrinkman
(1989)
S.A. Cros Spain 1955 | 1984 | 29012 | 22 | d¢Voogtet Brinkman
(1989)
Chemko Czechoslovakia | 1959 | 1984 21,482 1,6 Schlosserova (1994)
Xi’an China 1960 | 1979 8,00 0,6 Jiang et al. (1997)
Mitsubishi Japan 1969 1972 2,461 0,2 Tatsukawa (1976)
Electrochemical .
Poland 1966 | 1970 1,00 <0,1| Zulkowski et al. (2003)
Company
Zaklady Azotowe Poland 1974 | 1977 0,679 <0,1 Falandysz (2000)
Geneva Industries USA 1971 | 1973 | 0454 |<01| % VOO% g%];‘)“nkman
Total Global 1930 1993 1325,810 | 100

Tableau I1-3 : Quantité de PCB produite dans le monde entier (fonnes) (Brievik et al., 2007)

Les PCB ont aussi été utilisés comme fluides caloporteurs (dans les environnements a risque
d'incendie, dont les navires transportant des carburants), ou comme fluides hydrauliques (dans
des environnements a risque ou a contraintes thermiques tels que les mines). On les a aussi
utilisés dans les moteurs de pompe, fours a micro-ondes, ou comme additifs d’huiles ou de
produits de soudures, dans certains adhésifs, peintures et jusque dans des papiers autocopiants
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(Figure II-7). En général, le nombre de congéneres utilisés dans 1’industrie varie entre 50 et 60

congéneres.
UTILISATIONS AROCLORS
1242 1248 1254 1260
X

Condensateurs électriques

Transformateurs électrigues X X X
Transfert de chaleur
Fluides hydrauliques
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x X X X X
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Agents dispersants
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XX X X X X X X X X

Produits de calfatage

Figure II-7 : Principaux congénéres PCB utilisés dans les industries (INERIS, 2005)

11.2.2 PCB dans la nature

La présence des PCB dans I’environnement est uniquement d’origine anthropique. Les sources
de contamination peuvent étre classées en deux grandes catégories : Les sources historiques dues
a la production de PCB de 1930 a 1987 et les sources actuelles de contamination qui permettent
aujourd’hui encore la libération des PCB dans 1’environnement.

La quantité totale de PCB non détruite est inconnue, mais il en existe des stocks importants et un
volume trés significatif déja diffusé dans l'environnement. A titre d'exemple, la DGXI
(Directorate-General of the Environment, Nuclear Safety, and Protection (European Union)) a
estimé en 1994 qu'il en restait 200 tonnes (liquide) venant de transformateurs et condensateurs a
détruire. La France (en raison de sa forte ¢€lectrification et nucléarisation), puis I'ltalie et
I'Allemagne en détenaient la plus grande quantité (avec respectivement 45 tonnes, 45 tonnes et
30 tonnes) alors que la Grece, le Portugal et I'lrlande semblaient disposer de plus petites
quantités.

Les PCB sont répandus dans la nature, on peut les trouver dans I’air, les sols, I’eau et les
sédiments (Figure II-8). Cette dispersion des PCB dans I’environnement est un résultat de leurs
caractéres persistants et ubiquistes (Brunet, 2007). La persistance des PCB dans I’environnement
(durée de demi vie allant de 94 jours a 2700 ans suivant les molécules) rend possible leur
transport sur de longues distances si bien qu’ils peuvent étre détectés a des centaines de
kilométres de leurs lieux de production ou d’utilisation. Par exemple une pollution en PCB est
détectée sur le continent de 1’Antarctique. En effet, Klanova et al. (2008) ont découvert une
pollution en PCB dans les sédiments de I’Antartique avec des concentrations PCB indicateurs
variant entre 0,32-0,83 ng/g. Des concentrations plus importantes en PCB indicateurs variant
entre 0,51-1,82 ng/g sont détectées dans les sols de I’ile James Ross dans I’Antartique. Les
investigations ont montré que l’origine principale de cette contamination est le transport
atmosphérique des PCB sur de longues distances.
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Figure I1-8 : Les différentes sources de production industrielle de PCB en fonction du type
d’application et les mouvements possibles une fois libérés dans I’environnement
(Nations Unies, 2001)

1) PCB dans air

Les émissions des PCB dans I’air peuvent étre d’origine primaire ou d’origine secondaire.
L’origine primaire est le rejet atmosphérique de 1’industrie, les incinérations des déchets
industriels et les déchets d’ordure ménagere. Depuis 1990, le secteur de 1’industrie
manufacturiere est le secteur responsable de la majorit¢ des émissions des PCB dans
I’atmospheére en France (74 %). Les installations de traitement des déchets industriels dangereux
ainsi que les installations d’incinération de déchets (majoritairement les déchets hospitaliers)
seront a ’origine de la majorité de ces émissions en PCB. Suite a la mise en conformité par les
arrétés de septembre 2002 concernant les déchets dangereux et non dangereux, cette émission a
baissé de 76 % entre 1990 et 2010 (CITEPA, 2012) ; (Figure 11-9).
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Figure I1-9 : Emission atmosphérique des PCB par secteur en France métropolitaine en kg
(CITEPA, 2012)

L’origine secondaire des PCB dans 1’atmosphére est leur évaporation des sols contaminés. Les
PCB  plus chlorés sont plus volatiles que les PCB  moins  chlorés
(Scrudato et al., 1999). Les origines secondaires de pollutions de 1’atmosphére par les PCB
peuvent étre importantes. Harrad et al. (1994) estiment que 90 % des PCB présents dans
I’atmosphere de la Grande Bretagne provient de la volatilisation des PCB des sols contaminés.
En effet, la pollution en PCB émis vers ’atmosphére lors des années 1960-1970 s’est déposée
dans les sols. Apres 1’équilibre entre le sol et I’air cette quantité s’est volatilisée de nouveau dans
I’atmosphere.

2) PCB dans les sols et les cours d’eau

La quantité majeure des PCB se trouve dans les sols et les sédiments, comme ils ont une affinité
a s’adsorber sur la matrice solide des sols, des sédiments et des matiéres en suspension dans
I’eau. L’origine principale de cette pollution est [I’abandon illégal ou impropre des
transformateurs contenant des PCB dans un cours d’eau. Ainsi, un transformateur peut contenir
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jusqu’a 500 kg de PCB, I’abandon de ce transformateur dans un cours d’eau peut aboutir a la
contamination en PCB de tout I’écosystéme environnant.

Une autre source de PCB dans les cours d’eau concerne les rejets de station d’épuration par
rejets directs ou par épandage et qui contribuent a la dispersion de ces composés dans
I’environnement. L’incorporation des PCB dans les sédiments constitue le principal mécanisme
conduisant a leur immobilisation dans le systéme aquatique (Pellet et al., 1993 ; Scrudato et al.,
1999). La répartition des PCB est reliée au type de congénéres de PCB, le type du sol, la quantité
en matiere organique et I’humidité (Bianco et al., 2008). En général, les PCB ont I’affinité a
s’adsorber sur la mati¢re organique des sols. En effet, le comportement des polluants organiques
(PCB et HAP) est en relation avec 1’abondance de la maticre organique. La distribution de la
taille des particules joue un réle mineur dans la distribution des micropolluants organiques dans
un sédiment. Karickhoff et al. (1979) ont trouvé que la distribution des ¢léments hydrophobes
dans les fractions fines des sols (argiles, limons...) est liée a la teneur en carbone organique
contenue dans chacune d’entre elles. Schorer (1997) a trouvé une relation linéaire entre le
congénere PCB 138 et le carbone organique présent dans les s€diments (Figure I1-10).
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Figure I1-10 : Relation linéaire entre le PCB 138 et la teneur en matiére organique
(Schorer, 1997)

3) Pollution de la France par les PCB

En France, d’apres Parrété du 8 juillet 1975 la mise en ceuvre sur le marché et ’emploi des
polychlorobiphényles sont soumis a certaines conditions, 1’'usage des PCB est soit interdit soit
toléré dans certains systémes clos permettant leur récupération. Depuis 1979, les PCB sont
interdits d’utilisation dans les applications ouvertes comme les encres, les peintures, etc.

Le décret du 2 février 1987 interdit la vente, I’acquisition des PCB ou d’appareils en y contenant.
En outre, ce décret interdit la mise sur le marché de tels appareils neufs renfermant plus de
0,005 % de PCB en poids.

Le Décret du 18 janvier 2001 (modifiant le décret du 2 février 1987) transpose en droit francais la
directive européenne 96/59/CE du 16 septembre 1996 concernant 1’élimination des PCB, et prévoit la
réalisation d’un plan d’élimination des PCB pour les appareils les plus contaminés. L’échéance pour
cette ¢limination a été fixée au 31 décembre 2010.
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Afin de faire un bilan de contamination en PCB des surfaces aquiféres sur le plan national, une
campagne de recherche a été lancée par la Banque Nationale des Données sur I’Eau (BNDE)
sous la direction de I’Office International de I’Eau (OIE) (MEDDE, 2007).

Cette étude est réalisée sur les sédiments des différents cours d'eau, plan d'eau et les zones
estuariennes sur la période 2000-2005. Les différentes données traitées sont les concentrations en
PCBi mesurées sur les sédiments, exprimées en pg/kg de matieres seches (MS). Dans cette étude
les PCBi sont considérés comme représentant de la contamination globale en PCB.

Un ensemble de 852 sites ont été analysés dans la France entiére, 65 % de ces sites ne présentent
pas de contamination en PCBi. Environ 21 % des sites présentent une contamination en PCBi
variant entre 11 et 140 pg/kg et 10 % des sites sont atteints par une contamination supérieure a
140 pg/kg (Figure 11-11). De cette figure, on peut remarquer que la Seine et le Rhone sont les
deux fleuves les plus atteints par la pollution en PCBi. Cette forte contamination est liée a
l'activité industrielle importante.

i
s
e g o
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a 0-10 (586) *

o 11-140 (179)

141 - 270 (41)
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Direction de I'zau - Juillet 2007
Source . BD Carthage®, Agences de 'eau

Figure II-11 : Contamination des sédiments fluviaux et estuariens par le PCB
(MEDDE, 2007)

Des données plus détaillées existent sur la pollution des différents sites frangais par les PCB. Ces
données sont accessibles a ’aide des outils BASOL et BASIAS. BASOL est une base de
données gérée et diffusée par le MEDDE (Ministére de I’Ecologie, du Développement Durable
et de I’Energie). Elle constitue une base de données sur les sites et sols pollués par plusieurs
polluants parmi lesquels les PCB. Jusqu’a aolit 2012, 4244 sites sont exploités. Un autre outil
¢laboré par le BRGM a la demande du ministére de 1’environnement, une base de données le
BASIAS, sur les sites industriels en France responsable de 1’émission des polluants dans
I’environnement.
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11.2.3 Comportement PCB dans les sédiments

Dans les cours d’eau, les PCB ont I’affinité a s’adsorber sur la matrice solide des sédiments avec
une majorité de PCB adsorbée sur la matiere organique. L adsorption est ’adhésion physique ou
la réunion des ions et des molécules sur la surface d’autres molécules (Figure 1I-12).

Figure II-12 : Principe de l'adsorption

Il semble que I’adsorption de nombreuses molécules organiques puisse étre décrite par des
isothermes linéaires et interprétée en terme de partage de méme nature que le partage entre deux
phases non miscibles, ce qui est affirmé par plusieurs auteurs (Chiou et al., 1979 ; Karickhoff,
1979)

L’¢équation proposée pour cette théorie est la suivante :

qa, = KD Ce II_I
ou,

q, - laquantité adsorbée par le sol/sédiment MM ;

K, : le coefficient de partage (L*M™) de sédiment ;

C, : laconcentration restante en équilibre dans le solvant (ML™).

La distribution des PCB entre les phases aqueuses et solides est relative au pouvoir adsorbant du
sol et elle est définie par un coefficient de partage. Ce paramétre essentiel exprime le transfert
d’¢éléments hydrophobes depuis le sol vers I’eau et correspond au ratio des concentrations des

¢léments dans le sol et dans ’eau. Le facteur de répartition K, est li¢ a la teneur en carbone

organique (oc) du sol (f,) par une constante K,. propre a chaque élément, qui exprime son
affinité pour la matiére organique. Cette constante K,. peut étre assimilée a un coefficient de
partage du polluant entre le carbone organique et 1’eau avec :

K 11-2
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11.2.4 Modes de transport des polluants dans le sol

Les modes de transport des polluants dans les sols sont d’une grande variété. Les mouvements
des polluants seront conditionnés par les caractéristiques macroscopiques du terrain et les
éventuelles hétérogénéités qui pourront, selon leur nature, constituer des voies de migration
préférentielles ou, au contraire, des obstacles. Ces discontinuités du sous-sol peuvent étre
naturelles telles que les karsts, les barri¢res argileuses ou anthropiques telles que les réseaux
enterrés ou les anciennes fondations. On peut résumer ces modes par les mécanismes principaux
suivants (Rowe, 2005) :

1) Transport advectif et loi de Darcy

Les polluants sont transportés par suspension (particules fines..) ou par dissolution dans 1’eau
interstitielle mobile sous les effets des mouvements des eaux sous-terraines (Rowe, 2005)

Ce transport, avec un gradient hydraulique est contrdlé par la loi de Darcy :

v, =—ki 11-3

ou,

v,: lavitesse d'infiltration de Darcy (LT™);

k- la conductivité hydraulique de Darcy (LT™) ;
i: le gradient hydraulique (-).

Le flux massique advectif (J ) pour un contaminant chimique est donné par :

advection

- 114

advection
N
ou,

J oiveciion - 12 masse de maticre transportée par advection par unité de surface et de
temps (ML?T™") ;

¢ : la concentration du contaminant dans la phase liquide du milieu poreux, la masse de matiére
par unité de volume du fluide (ML").

Le transport advectif est proportionnel a la conductivité hydraulique, au gradient hydraulique et a
la concentration locale du soluté (Mohamed et Antia, 1998).

2) Transport diffusif

L'advection est un phénomeéne physique 1ié¢ a 1’écoulement macroscopique de I’eau souterraine
alors que la diffusion est un phénoméne moléculaire. La migration des molécules et des ions
dans l'air, 1'eau et les solides due a leur mouvement d'une zone plus concentrée a une zone moins
concentrée en phase liquide est régie par le phénomene de diffusion et de dispersion... Le taux de
variation de concentration dépend de la différence de concentration entre les deux milieux et de
la distance les séparant (Mohamed et Antia, 1998).

Le transport diffusif est contrdlé par la loi de Fick :
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oc 1I-5

Jypoo ==& D, —
diffusion e 82

ou,

Jdiffusion : le flux de matiére de 1'élément considéré traversant une unité de surface par unité

de temps dans le sens opposé au gradient de concentration (ML>T™) ;

£ : la porosité effective du matériau (-) ;

De: le coefficient de diffusion (L*T™) ;

oc ) . o ]

o : le gradient de concentration dans la direction z (ML™).
Z

Le transport diffusif constitue une partie non négligeable du transport total des polluants dans le
sol. Lorsque le transport diffusif est dans le méme sens que 1’écoulement des eaux souterraines
dans un sol, la vitesse du transport des polluants augmente (Figure II-13).
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Figure II-13 : Transfert advectif avec diffusion (Rowe et al., 2004)

3) Transport par dispersion

Lorsque la migration de matiére est associée a un flux d’écoulement élevé comme dans les
aquiféres par exemple, il apparait un troisieme mécanisme de transport appelé la dispersion
(Gaidi, 2001).

Les particules fluides qui sont initialement proches les unes des autres tendent a s'écarter et a se
propager. Ce mécanisme est attribué a des variations de la vitesse d'infiltration qui se produisent
lors du transport des polluants dans les sols. Cette variation de vitesse est liée a plusieurs facteurs
comme la tortuosité et ’hétérogénéité du sol... La dispersion mécanique traduit le fait que les
¢léments chimiques occupent lors du transfert de matiere un volume de plus en plus grand dans
le temps et dans 1'espace (Figure I11-14 (a), (b)).

concentration initiale de soluté C,

a)

R
e

concentration de soluté C,

Figure II-14 : a) Transfert advectif avec dispersion
b) Transfert advectif sans dispersion (Gaidi, 2001)
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Le phénomene de dispersion mécanique est souvent couplé au phénoméne d'advection lorsque le
milieu présente suffisamment de pores ouverts. L'advection se réfere a la vitesse moyenne de
mouvement tandis que la dispersion se réfeére a 1’écart par rapport a cette moyenne (Mohamed et
Antia, 1998).

Bien que ce phénomene soit totalement différent du processus de diffusion, la dispersion est
aussi décrite par la premiere loi de Fick :

oc 11-6
Jdisperssian =—¢ Dm A
oz
ou,
S disperssion le flux de matiere de 1'é¢lément considéré traversant une unité de surface par unité
de temps dans le sens opposé au gradient de concentration (ML™>T™) ;
£ : la porosité effective du matériau (-) ;
D : le coefficient de dispersion mécanique (L*T™) ;
oc ) . o )
o : le gradient de concentration dans la direction z (ML™).
4

4) Equation différentielle gouvernant les phénoménes de transfert
Le flux massique transport¢ par unité de surface et de temps par le couplage des trois
phénomenes de transfert advectif, diffusif et dispersif est donné par la relation suivante :

J=J + S sigiusion T, 11-7

advection disperssion

Le flux massique total est donn¢ par la formule :

11-8
f:gvc—eD%

Z
Avec D le coefficient de dispersion hydrodynamique ;

D=D,+D, 11-9

ou,
D.. le coefficient de diffusion moléculaire ;
D, . le coefficient de dispersion mécanique.

Dans le cas des vitesses d'écoulement relativement faibles dans le sol (cas des sols argileux...),
le coefficient de diffusion moléculaire controle le paramétre D tandis que le coefficient de
dispersion mécanique est négligeable, cependant pour des vitesses plus élevées, le paramétre D
varie linéairement avec la vitesse de 1'écoulement (Perkins et Johnston, 1963) (Figure II-15).
Dans les centres de stockage modernes, le coefficient de diffusion est négligé, suite a
I’interdiction du stockage des déchets liquides (Rowe, 2005).
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Figure II-15 : Gamme des vitesses d’écoulement de Darcy dans laquelle ’advection,
la dispersion mécanique et la diffusion peuvent contréler la migration des polluants a travers
une barriere d’étanchéité minérale de 1,2 m de hauteur (Rowe, 1987)

Dans le cas de certains polluants hydrophobes (PCB...) la sorption affecte, en 1’atténuant et le
retardant le transport des contaminants a travers le sol (Mohamed et Antia, 1998). La sorption
dépend de la minéralogie du sol, de la mati¢re organique et des caractéres chimiques du polluant
et le lixiviat. Ce phénomene complexe peut étre représenté par le facteur de partition K, (voir
paragraphe I1.2.3). Alors 1’équation de transport global gouvernant le transport des polluants (cas
des barri¢res minérales) peut s’écrire par :

oc o’c oc 11-10
—=Dp Vg —
ot 0°z 0z
avec,

D
DR = E 5

v
Vp = E 5
ou,

PK . . .

R=1+ : le facteur de retardation due a la sorption.

n

La vitesse de transport d’un polluant dans un sol est 5 fois plus lente que la vitesse d’écoulement
de I’eau dans le méme sol lorsque le facteur retardateur du polluant dans le sol considéré est égal
a 5. Par exemple le facteur retardateur R de certains congénéres PCB dans les sols limoneux
varie entre 27000 et 140000 (Anderson et Pankow, 1986).
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I1.3 Gestion et réglementations des sédiments pollués par les PCB

Les sédiments pollués ont fait I’objet de plusieurs recherches dans le monde entier. On trouve
beaucoup de documentations sur la gestion des sédiments pollués par les PCB et d’autres
polluants au niveau national et international (USEPA, 1994 ; AEAP, 2000 ; NRC, 2001 ; Le
Guern et al., 2004 ; Salomons, 2004 ; Brunet, 2007). Les différentes méthodes de gestion de
sédiments pollués peuvent étre décomposées en trois groupes :

1. méthodes de traitement et de remédiation ;
2. méthodes de valorisation ;
3. méthodes de mise en dépot.

Le choix entre ces différentes méthodes dépend d’une part des caractéristiques du sédiment et de
ses polluants, et d’autre part des contraintes socio-¢conomiques liées a chaque méthode de
gestion.

Avant le traitement des sédiments une phase de prétraitement peut étre appliquée aux sédiments
afin de réduire les volumes de sédiments a traiter et de rendre la solution de traitement plus
efficace. De ces méthodes, on note :

» les méthodes de séparation: bassin de séparation, coagulation floculation, criblage,
hydrocyclone, lit fluidisé, séparateur magnétique, séparateur ¢Electrostatique et
¢lectrodynamique ;

» les méthodes de déshydratation: Filtration, lagunage, séchage avec les geotubes®,
consolidation sous vide, centrifugation, évaporation.

11.3.1 Meéthode de traitement et de remediation

I1 existe plusieurs méthodes de traitement et de remédiation. Ces méthodes ont pour objectifs
principaux, la réduction de la concentration et la mobilité des PCB et par suite la réduction de la
toxicit¢ des sédiments. Cette remédiation est essentiellement réalisée selon 4 méthodes
(Figure II-16) :

1. la destruction ou la réduction de la toxicité des polluants ;
2. la séparation des contaminants des parties solides des sédiments ;

3. la réduction des volumes des sols contaminés par la séparation entre particules tres
contaminées et particules moins contaminées ;

4. la stabilisation chimique et physique des polluants afin de les rendre plus résistants aux
transferts vers I'environnement (lixiviation, érosion).
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— Méthodes de destruction thermique ]
* Incinération
* Pyrolyse
* Vitrification
» Oxydation a haute pression

— Méthodes de désorption thermique J
* Procéd¢ a trés haute température
* Traitement a basse température
* Procédé¢ thermal anaérobie
+ Aération a basse température
» Systeme d'extraction par désorption et vaporisation
» Systéme de traitement X-TRAX

— Meéthodes d'extraction ]
» Lavage des sols
« Méthode des systémes CF (CF systems®) pour l'extraction des solvants
* Traitement par extraction basique

— Méthodes d'immobilisation ]
« Stabilisation physique
» Stabilisation chimique
* Solidification/stabilisation

— Bioremédiation J
* Technique Bioslurry
» Compostage
« Installation de traitement de sol

Figure II-16 : Méthodes de remédiation des PCB et d’autres polluants (USEPA, 1994)

La majorité de ces méthodes sont en cours d'utilisation et d'autres sont toujours en phase
d'exploration. Le choix entre ces méthodes dépend essentiellement du type du contaminant par
exemple l'incinération des sédiments pollués par les PCB peut entrainer la production des
dioxines et des furanes qui sont beaucoup plus toxiques que les PCB, un traitement de fumée
apres incinération sera indispensable (Pellet et al., 1993 ; Le Guern et al., 2004).

Pour l'efficacité de chaque méthode, plusieurs facteurs doivent étre pris en considération. On
peut citer :

» la granulométrie du sédiment, plus le sédiment contient des particules fines plus la désorption
des contaminants est difficile ;

» le niveau de contamination dans le sédiment. Un haut niveau de contamination nécessite
I'application de techniques spécifiques et supplémentaires pour une décontamination
efficace ;
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» la teneur en eau initiale : lorsque le sédiment est d'une teneur en eau trés €levée, certaines
méthodes de remédiation nécessitent le séchage du sédiment. Le séchage en grande quantité
de sédiment entraine une augmentation considérable du colt énergétique.

11.3.2 Meéthode de valorisation

Les sédiments valorisés sont essentiellement utilisés dans le domaine du génie civil. Cette
valorisation peut avoir lieu avant ou aprés traitement des sédiments selon leur niveau de
pollution. Les sédiments traités sont utilisés comme matic¢res premicres pour la confection de
matériaux a matrice cimentaire (Agostini, 2006). D’autres études ont montré la possibilité
d’utilisation de ces sédiments comme matériaux routiers (Figure 1I-17) (Scordia, 2008 ; Tribout
et Husson 2011). Une des méthodes utilisées est le procédé Novosol®, développé par la société
Solvay, qui traite les sédiments selon deux étapes: une étape de phosphatation destinée a
stabiliser les métaux lourds, puis une étape de calcination permettant la destruction des composés
organiques, dont les PCB.
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Figure II-17 : Les sédiments valorisés sont utilisés en couche de fondation ou couche de
Jorme (http://www.planete-tp.com/)

Les sédiments non pollués sont utilisés dans des travaux d’agriculture (la stabilisation et la
fertilisation des sols) ou dans d’autres travaux d’entretien et de renforcement des berges. Un
autre type de dépo6t non confiné existe, le régalage. Ce genre de dépdt est utilisé pour les petits
volumes de sédiments. Il consiste a distribuer et étendre les sédiments sous forme de couches de
faibles épaisseurs sur les rives des cours d'eau (Figure II-18).
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Figure II-18 : Régalage des sédiments (http://www.planete-tp.com/)
11.3.3 Méthode de mise en dépot

La mise en dépot des sédiments pollués est un mode de gestion de sédiments pollués utilisé
mondialement. On peut distinguer trois modes utilisés en France et a I’international qui
dépendent essentiellement du niveau de pollution des sédiments :

1. P’immersion dans I’eau ;

2. les installations de stockage mono déchets, inspirées des installations de stockage des
déchets dangereux ou non-dangereux avec adaptation a la nature et la spécificité du

déchet. Ces installations peuvent étre classées pour la protection de I’environnement
(ICPE) ;

3. les installations de stockage de déchets confinés (CDF) : Ce sont des structures utilisées
mondialement pour fournir un volume adéquat pour le stockage des matériaux dragués,
retenir les particules solides lors du dépot et les contaminants a court et a long terme.

La démarche a suivre pour le choix entre les trois modes est présenté dans la (Figure 1I-19).
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Figure I1-19 : Démarche a suivre pour le choix du mode de gestion des sédiments pollués
(Le Guern et al., 2004)

1) Immersion dans I’eau (clapage)

L’immersion dans 1’eau est la méthode de dépdt la plus utilisée en France, cette filicre est
réglementée par ’arrété du 8 aolt 2006. Cet arrété indique les seuils de polluants (PCB inclus)
N1 et N2 pour les sédiments marins et estuariens et le seuil S1 pour les sédiments extraits des
cours d’eau ou de canaux (Tableau I1-4).
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Métaux N1 N2 S1 PCB N1 N2 S1
Arsenic 25 50 30 PCB totaux 0,5 1 0,68
Cadmium 1,2 24 2 PCB 28 0,025 0,05 -
Chrome 90 180 150 PCB 52 0,025 0,05 -
cuivre 45 90 100 PCB 101 0,05 0.1 -
Mercure 0,4 0,8 1 PCB 118 0,025 0,05 -
Nikel 37 74 50 PCB 138 0,05 0,1 -
Plomb 100 200 100 PCB 153 0,05 0.1 -
Zinc 276 552 300 PCB 180 0,025 0,05 -

Tableau I1-4 : Seuil francais pour I’'immersion et le stockage des sédiments en (mg/kg de
sédiment sec analysé sur la fraction inférieure a 2 mm), (Arrété du 9 aoiit 2006)

Si plusieurs polluants dépassent le seuil N2 (ou S1) 'immersion a ’eau des sédiments est
susceptible d’étre interdite. D’autres investigations complémentaires plus lourdes avec une
analyse des risques seront demandées afin d’étudier la toxicité des matériaux dragués vis-a-vis
du milieu d’immersion. Dans ce cas, la circulaire du 4 juillet 2008 propose un autre mode de
gestion des sédiments pollués, la gestion a terre. En effet, lorsque les sédiments de dragage sont
extraits ils sont considérés comme déchets et entrent dans la nomenclature 17 05 05* (boues de
dragage contenant des substances dangereuses) ou 17 05 06 (boues de dragage autres que celles
visées a la rubrique 17 05 05%*). Cette approche est fondée par le décret du 18 avril 2002 et
consolidée dans le décret du 17 octobre 2007. Donc le dépo6t a terre des sédiments pollués par les
PCB est réglementaire, a condition que la teneur en PCB soit inférieure a 50 mg/kg (seuil fixé
par I’arrété du 10 octobre 2002). Au-dessus de ce seuil, tout stockage a terre est interdit et un
mode d’¢élimination doit étre utilisé.

Lorsque I’immersion dans 1’eau des sédiments pollués n’est pas possible, les autres modes de
gestion a terre sont utilisés.

2) Les installations mono-déchets

La réglementation de stockage oblige de qualifier les déchets dangereux, non dangereux et
inertes. Le caractere dangereux d'un déchet est entouré¢ d’une ambigiiité, d’ou la nécessité d'une
évaluation détaillée afin de déterminer ce caractére. Ces propriétés dangereuses sont définies
dans le décret n°2002-540 du 18 avril 2002. Un déchet est considéré dangereux s’il répond au
minimum a ’un des 15 critéres de dangerosité (récemment le décret n°2011-828 du 11 juillet
2011, article 8 II ajoute un 15°™ critére aux 14 critéres déja existants). Le critére de dangerosité
le plus susceptible d’aboutir a un classement des sédiments en déchets dangereux est le critére H
14 (ou paraissent les PCB), ce dernier est le moins connu. Pour I’instant, il n’existe pas un
protocole officiellement normalisé de déclenchement du protocole H14. Par contre il existe un
protocole, réalisé par le MEDDE en octobre 2009, parfois utilisé. Cependant le critere H14 reste
non imposé. Un autre mode de qualification de déchets est possible suivant la décision
n°2003/33/CE du 19/12/02 indiquant les seuils entre déchets inertes, non-dangereux et
dangereux. Ces seuils sont obtenus via des essais de lixiviation ou de percolation.
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En France, les installations de stockage mono-déchets sont rarement utilisées. Par contre, on les
retrouve répandues dans plusieurs autres pays du monde. Aux Etats Unis, une pollution
importante en PCB a été détectée dans la Fox river, environ 600000 m® de sédiments étaient
pollués par les PCB avec des concentrations allant jusqu’a 186 mg/kg. D’abord une étude était
conduite sur les risques de re-suspension des PCB suite aux opérations de dragage des sédiments,
cette étude a montré que la re-suspension des PCB suite a ces opérations est plus faible que la re-
suspension des PCB causée par le passage des bateaux. Aprés 1’étude de faisabilité de plusieurs
alternatives de gestion des sédiments dragués pollués par le PCB, il a été décidé que le stockage
des sédiments pollués par les PCB en utilisant des barrieres a base d’argile (Figure I11-20) serait
le mode de gestion le plus écoenvironnemental vis-a-vis des autres modes de gestion étudiés
(USEPA, 2006)
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— FCB-Laden Sediment

Cover
Drainage Layer Composed
of 12" Sand and Piping .

5 ....-}.‘2 «— 8" Topsoil

<€— Filler Fabric to Prevent Clogging
«— Liner of Heavy Plastic

“ <«— Liner of Plastic and Manufactured Clay
W «— Filler Fabric to Prevent Clogging and
e T T Drainage Layer 36" Drainage and

«— Liner of Heavy Plastic Roating Layer

<€— Heavy Plaslic Liner

| < Liner of Plastic and
Manufactuered Clay

<«— Liner of 48" Compacted Clay

24" Clay and
Boiler Ash

- <«— Existing Boller Ash [ o To_a_a
L A 12" Gas Venting and

¢ isti .05 > . | €— Drainage System
g‘fgfﬁ%i%'a?;%ﬁfégmg %5 %5 S vy B Foundatian for Cover

Figure I1-20 : Les barriéres de fonds et de couverture utilisées dans les centres de stockage des
sédiments pollués par les PCB (USEPA, 2006)

Cette méthode de gestion choisie sera performante a court terme et a long terme. En effet, en
1980 une pollution en PCB est détectée dans les sédiments du ruisseau de Pottesburg au Canada.
La concentration en PCB dans les sédiments était supérieure a 50 mg/kg. Un volume de
35500 m® de sédiments pollués a été dragué et stocké dans un centre de stockage entre les années
1984 et 1987 (Figure 1I-21). Des investigations mensuelles sont conduites afin d’analyser la
qualité de I’eau des lixiviats collectés de ce centre de stockage. L’ensemble de ces investigations
a montré que les lixiviats collectés contenaient des concentrations en PCB inferieures aux limites
acceptées dans 1’eau potable a Ontario Canada. Cette méthode de gestion a montré sa
performance et sa faisabilité. En effet, des études conduites en 2008 ont montré que la pollution
en PCB dans le ruisseau de Pottesburg est éliminée (MOE, 2008). D’autres investigations
conduites entre 2008 et 2010 ont montré qu’il n’y avait pas de pollution en PCB de la végétation
dans une zone de 1 km entourant le centre de stockage de sédiments pollué¢s (MOE, 2010).
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Figure II-21 : Schéma du centre de stockage de sédiments pollués en PCB a Pottesburg
Canada (MOE, 2008)

En plus, une autre étude a eu lieu en 2009 sur le centre de stockage de Pottesburg afin de
déterminer la migration des PCB dans les différents composants du centre de stockage (barriere
de couverture, déchets et barriere de fond). Les résultats de cette étude ont montré que la quantité
de PCB qui a migré vers le fond du centre de stockage est faible. La majorité de cette quantité est
adsorbée sur les géotextiles (Figure 11-22), (Jones et al., 2009).
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Cell 2 Sample Collection Strata PCB Concentrations
Cover Liner Depth below Aroclor Aroclor Aroclor Total
Surface 1242 1254 1260 PCBs
cm ng/g ne/g ug/g ng/g
Grass 0-10 - - - -
Top Soil 10-30 <0.1 0.2 <0.1 0.3
Clay Till 30-90 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
Geotextile 8.0 <0.1 0.2 8.2
Drainage Layer 90-122 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
(1.5 mm) 1.8 0.55 1.6 4.0
Drainage Layer 122-145 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
Clay Cap - - - -
Average 4.0 0.5 0.9 5.4
Base Liner Depth below Aroclor Aroclor Aroclor Total
Waste 1242 1254 1260 PCBs
cm pe/g pe/g pe/g pe/g
Geotextile 1.5 0.1 0.1 1.6
0-5 0.01 <0.01 <0.01 0.01
5-10 <0.01 <0.01 <0.01 <0.01
Sand LCS 10-15 <0.01 <0.01 <0.01 <0.01
15-20 <0.01 <0.01 <0.01 <0.01
0-2 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
2-7 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
7-12 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
CCL 12-17 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
17-22 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
22-27 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1
27-32 <0.1 <0.1 <0.1 <0.1

""indicates unmeasured data

Figure I1-22 : La pollution en PCB des différentes composantes du centre de stockage
(Jones et al., 2009)

D’autres études sur le stockage des sédiments pollués par les PCB aux Etats Unis (Hudson river)
et en Suede (lac Jarnjson) ont montré la performance écoenvironnementale des centres de
stockage des sédiments pollués par les PCB. Ce mode de gestion doit prendre en considération
plusieurs facteurs socioéconomiques, ainsi la recherche d’un site de dépot doit faire I’objet d’une
¢tude d’impact des bassins sur I’environnement (milieu naturel, milieu physique, contexte socio-
¢conomique), (Le Guern et al., 2004).

3) Les installations de déchets confinés (Confined disposal facilities CDF)

Ce type d’installation est la méthode de gestion des sédiments contaminés la plus utilisée aux
Etats Unis et dans le monde. Depuis 1960, 68,4 millions de m® de sédiments dragués sont mis
dans les CDF, en outre ce type d’installations a fait ’objet de plus de 40 programmes de
recherches de gestion de sédiments contaminés (Miller, 1998 ; USACE, 2003a). En effet, ce sont
des installations confinées et entourées par des digues contenant des argiles de faible
perméabilité. Ils peuvent étre placés hors site, sur les littoraux, et sous forme d’iles. Le choix
entre ces trois zones dépend essentiellement du degré de contamination des sédiments, de la
disponibilité des sites, et d’autres facteurs économiques (Figure 11-23).

60

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2013ISAL0077/these.pdf
© [H. Chahal], [2013], INSA de Lyon, tous droits réservés



Surlace Cover

Figure 11-23 : Schémas représentant les CDF (Palermo et Averett, 2000)

Ce type d’installations est congu pour fournir un volume adéquat pour retenir les matiéres solides
et les différents contaminants des sédiments a court et a long terme. Ces objectifs sont assurés en
utilisant des matériaux de faible perméabilité comme les argiles au fond de ce type de stockage
et dans les digues. Ce type de centre de stockage est utilisé¢ en France en général pour le stockage
provisoire des déblais de dragage. Aux Etats Unis, ce type est utilis€ pour le stockage des
sédiments pollués par différents contaminants parmi lesquels les PCB. Le Saginaw Bay CDF
constitue un exemple (Figure I1-24), ot 184000 m’ de sédiments pollués par les PCB sont
stockés. La masse de PCB présente dans les sédiments est de, 11,23 kg. Des études numériques
ont montré que pendant 13,7 ans, 2 % (0,22 kg) de la quantité de PCB sera infiltrée a travers les
digues. Tandis qu’une quantité plus importante (29 %) de PCB sera volatilisée. Ces résultats sont
validés par des études de bioaccumulation sur les espéces vivantes habitant dans une zone
entourant le CDF (USACE, 2003b).

Figure I1-24 : Installation de stockage confiné a la baie Saginaw (Miller, 1998)

Afin de prendre en considération la volatilisation des PCB, le CDF de New Bedford Harbor était
couvert par une géomembrane en PEHD (polyéthylene haute densité). Cette géomembrane était
placée avant la mise en ceuvre des sédiments pollués par les PCB. Les sédiments sont placés par
pompage au-dessous de la géomembrane. Des analyses d’eaux souterraines entourant le site ont
montré que les fuites de PCB sont négligeables (Palermo et Averett, 2000).
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I1.4 Les installations de stockage de déchets

En France, il existe trois types de centre de stockage, les installations de stockage des déchets
inertes (ISDI), les installations de stockage des déchets non dangereux (ISDND) et les
installations de stockage des déchets dangereux (ISDD). Les installations de stockage des
déchets inertes sont congues pour recevoir les déchets minéraux non pollués qui ne subissent
aucun changement (décomposition, biodégradation...) ou qui n’entrent pas en réaction physico-
chimique avec d’autres maticres d’une manicére susceptible d’entrainer une pollution de
I’environnement ou de nuire a la santé humaine. Cependant, les ISDND sont congues pour
recevoir les déchets ménagers et assimilés ou déchets ménagers non dangereux, et les ISDD sont
congues pour recevoir les déchets industriels spécifiques et toxiques.

L’utilisation de ce type d’installation pour le stockage des sédiments pollués par les PCB est
possible. Une étude réalisée par ’ADEME en 2009 sur I’utilisation de ce type de centre de
stockage pour les sols pollués montre que ces trois types de centres de stockage :

» sont acceptables par les parties prenantes ;
» ¢liminent les risques juridiques a long terme ;
» possedent des techniques de mise en ceuvre en France maitrisées depuis plusieurs années.

Dans le cas de stockage des sols pollués, leurs empreintes environnementales sont élevées
(Figure II-25). Ces empreintes sont majoritairement liées au transport de terres excavées. Ce
risque peut étre réduit avec une maitrise de transport réduisant au maximum 1’émission des
polluants.

Parmi ces trois types de centre de stockage, les ISDND sont les plus susceptibles d’accueillir les
sédiments pollués par les PCB. En effet, les sédiments ne sont pas acceptés en tant que déchets
inertes tandis que les ISDD coltent trop chers (~ 120€/tonne contre 60 €/tonne pour le dépdt
dans les ISDND, Le Guern et al., 2004).

ISDD
ISDI
J
Economique ISDND Economique
51 Economique 5
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- Juridique Empreinte : : Juridique
environnementale environnementale Jundique emvironnementale
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Figure I1I-25 : Analyses des critéres des choix pour les différents types d'installation de
stockage de déchets (ADEME, 2009)

Le stockage dans un ISDND doit ainsi respecter plusieurs prescriptions relatives a la nature des
déchets a stocker et aux normes d’émission, la localisation et I’aménagement du site. Il s’agit
d’un ensemble de casiers ou « alvéoles » hydrauliquement indépendants grace a une étanchéité
en fond, latérale et en couverture. Au fond des alvéoles, les lixiviats issus des déchets stockés,
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potentiellement chargés en polluants, sont récupérés. Il existe prés de 300 structures de ce type
sur ’ensemble du territoire francais. L’exploitation d’un tel site ne doit ni étre incompatible avec
les autres activités et occupations du sol environnantes, ni générer des nuisances qui mettent en
cause la préservation de I’environnement et la salubrité publique. Pour cela, le site doit présenter
un contexte géologique et hydrogéologique favorable, c’est-a-dire des caractéristiques de
perméabilité suffisamment faibles pour pallier & une improbable pollution du sous-sol par le
lixiviat. Dans un casier, la hauteur des déchets varie entre quelques metres sur les bords jusqu’a
40 métres au centre du casier (Arrété du 09/09/1997).

11.4.1 Les barrieres de securite des ISDND

1) En couverture d'alvéole

La barriere d’étanchéit¢ en couverture (Figure 11-26) est celle qui a le plus d’impact sur
I’évolution du site (Poignard, 1999). Elle régit les échanges entre les déchets et I’extérieur et
remplit plusieurs fonctions :

» contrdle les infiltrations d’eaux pluviales afin de favoriser I'achévement de la fermentation
des déchets ;

» réduit les migrations des gaz en maximisant leur récupération ;
» sépare les déchets du vivant (rongeurs, insectes et racines) ;
» favorise un bon drainage extérieur.

Dé¢s la fin du comblement d'un casier, une couverture finale est mise en place pour limiter les
infiltrations d'eau vers l'intérieur de l'installation de stockage.

Sol de confinement : terre végétale
Fonctions : protection contre 1’érosion,
confinement et végétalisation

Couche drainante

Ecran semi-perméable: Fonction: captage de l'eau de pluie

Matériaux argileux
Fonction d’étanchéité

Couche drainante
Fonction: captage du biogaz

Couche de forme
Fonction de support

Géotextile

Figure II-26 : Barriére en couverture d'alvéole (Barral, 2008)
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Dans le cas des déchets non dangereux, le type de couverture préconisé est donc une couverture
semi-perméable permettant d'apporter une quantité d'eau suffisante aux déchets pour améliorer
sa dégradation. La perméabilité alors retenue est de l'ordre de 10”7 m/s (BRGM, 2009). Dans le
cadre du projet PCB AXELERA, d’autres méthodes de remédiation seront explorées en parallele
avec la méthode de stockage, la présence d’une barriére de couverture pour le centre de stockage
pourrait affecter les autres méthodes de remédiation et notamment la phytoremédiation.

2) En fond d’alvéole

La reglementation Frangaise et Européenne (arrété du 09/09/1997) et directive européenne
1999/31/CE) relative aux installations de stockage des déchets imposent la présence d’une
barriére active et d’une barriére passive au fond d’un centre de stockage de déchets. La barriere
active est composée d’un systétme de drainage et d’un ensemble d’étanchéité composée de
géomembrane et de géotextiles. Cette barriere a pour rdle principal d’assurer un drainage
efficace des lixiviats et le captage du biogaz afin de réduire les pollutions
éventuelles (Saadi, 2003). La barriere de sécurité passive est composée d’un systéme étanche
formé de matériaux de faible perméabilité (argiles, géosynthetiques bentonitiques GSB...)
assurant la performance et la pérennité du systéme de confinement a long terme. Le bon contact
entre la géomembrane et I’argile permet de réduire considérablement les flux de polluants dans
I’argile provenant des inévitables défauts (trous, déchirures...) des géomembranes (Pierson et al.,
2004).
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Figure I1-27 : Composition du fond d’un centre de stockage (Razakamanantsoa, 2009)
La barri¢re passive de fond des ISDND doit étre composée d’ (Figure 11-27) :

» une couche d’une épaisseur supérieure ou égale a 1 m et dont la perméabilité est inférieure a
9 .
107 m/s ;

» une couche d’une épaisseur supérieure a 5 m est dont la perméabilité est inférieure ou égale a
-6
10 m/s.

L’argile est le matériau naturel utilisé pour assurer la faible perméabilité de la couche de
sécurité. D’autres types de matériaux a base d’argile peuvent étre utilisés pour renforcer cette
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couche d’argile et méme la substituer dans certains cas; il s’agit des géosynthetiques
bentonitiques (GSB) (Daniel, 1993 ; Bouazza, 2002 ; Rowe et al., 2004 ; MEDDE, 2009).

II.5 Les argiles

Les argiles sont de grains minéraux formés par l'altération des roches silicatées par 1'eau. Elles
possedent une structure en feuillet et appartiennent a la famille des phyllosilicates. En général, la
taille des particules des argiles est < 2um. Leur structure est composée de deux unités de base,
les tétraedres et les octaedres (Velde et Meunier, 2008) (Figure 11-28) :

r \ r . 2+ 3+ . 2-
» Les tétraédres sont composés des cations Si~ ou Al occupant leur centre et des anions O
occupant leurs sommets. Les tétra¢dres sont liés entre eux en mettant en commun trois ou
quatre sommets, I'ensemble de ces tétraédres forment un réseau hexagonal.

\ , . + + + + . - -
» Les octaédres sont composés des cations Al , Fe’ , Fe’ , Mg2 , et des anions O” et OH". Les
anions occupent les sommets des octaédres tandis que les cations occupent leur centre. Les
couches octaédriques sont liées entre elles en mettant 6 sommets en commun.

atp mtoge® gt
. s a®l .

— e g e e

Figure I1-28 : Unité de base et réseaux associés

Idéalement, les sommets des tétracdres et octaedres sont composés des cations Si** et les Al3+,
les substitutions de ces cations par d'autres cations (AI’" a la place de Si*", Fe*™ a la place de
AI’") sont des substitutions isomorphes comme elles n'affectent pas la morphologie des argiles.
Grace a ces substitutions les argiles sont chargées négativement, et sont aptes a conserver leur
¢lectro-neutralité par l'attraction des cations échangeables sur les différents espaces interfoliaires
et les surfaces et bords des particules (Mitchell et Soga, 2005)

Les réseaux formés par l'assemblage des tétraedres et/ou octaedres sont appelés feuillets. Les
liaisons dans ces réseaux sont trés fortes. Le type de liaisons, différe entre liaisons d'hydrogénes
et ou liaisons de Van der Waals, liaisons hydrostatiques (Marshall, 1964).

11.5.1 Classification des argiles

Les minéraux argileux sont classés selon l'empilement des feuillets et le type de liaisons entre
deux ou trois couches de feuillets (Mitchell et Soga, 2005). Ainsi, il existe plusieurs familles de
minéraux argileux (Figure 11-29).
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Figure I1-29 : Les différentes familles d'argile selon le mode d'empilement des feuillets
(Mitchell et Soga, 2005)

Les familles les plus importantes sont les suivantes (Gaboriau, 1997) :

>

Les kaolinites : Elles sont formées d’empilement de structures en feuillets 1:1 constituées par
un octacdre et un tétracdre et dont 1’épaisseur est de 0,713 nm. En général, les liaisons entre
les unités de base sont des liaisons d’hydrogene. Les kaolinites posseédent une sous-famille
les hallocidites. Les kaolinites sont dites argiles non-gonflantes car elles ont de faibles
propriétés d’hydratation ; les espaces interfoliaires ne sont notamment pas hydratables.

Les illites : Elles sont formées de deux couches octaédriques encadrant une couche
tétraédrique (2 :1). Ces deux couches sont liées par les ions potassium. Elles possedent une
structure similaire aux micas mais moins cristallisée et ont une teneur en potassium moins
importante. Les ions potassium placés entre les feuillets empéchent leur gonflement et
amenent a une petite surface interfoliaire limitant les échanges cationiques (Reddi et Inyang,
2000).

Les smectites : Elles ont une structure similaire a celle des illites (2 :1). Par contre, les
feuillets ne sont pas liés par les ions potassium, et les molécules d’eau peuvent pénétrer
facilement les espaces interfoliaires. Cette famille regroupe minéralogiquement plusieurs
especes dont les plus importantes sont la montmorillonite, la bedellite, I’hectorite et la
saponite. Les smectites sont caractérisées par une plasticité, un gonflement, une surface
spécifique élevée, et un retrait important.

Les propriétés les plus intéressantes de ces minéraux sont présentées sur la Figure 11-30.
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Surface spécifique CEC Espace interfoliaire

Minéral (m*/g) Densité (mEq/100 g) (A)
Kaolinite 10-20 2.60-2.68 3-15 1.2
[llite 65-100 2.6-3.00 10-40 10
Smectite 700-840 2.35-2.70 80-150 9.6— infinité

Figure I1-30 : Principales propriétés des minéraux d'argiles (Reddi et Inyang, 2000)

11.5.2 Les bentonites

La bentonite est une argile appartenant a la famille des smectites. Elle est composée de 75 % a
90 % en masse de montmorillonite (Egloffstein, 2001). Elle est utilisée mondialement dans
plusieurs applications notamment dans les barrieres d’étanchéité des déchets. La faible
perméabilité des bentonites, leur plasticité et gonflement ainsi que leur capacité de sorption
importante envers les contaminants empéchent la migration des polluants vers I’environnement
(Murad et Cushman., 2000).

1) Mécanisme de gonflement et d’hydratation de la bentonite

La propriété de gonflement de I’argile est liée a son aptitude a emprisonner les molécules d’eau
dans les espaces interfoliaires (Meunier, 2005). Cette eau immobile est liée aux molécules des
feuillets par des forces ¢électriques fortes et est considérée comme un prolongement de la surface
solide (Kolstad et al., 2004). Le gonflement total de la bentonite est ¢gal a la somme du
gonflement unitaire de chaque espace interfoliaire. L'hydratation de la bentonite se déroule en
deux phases (Kolstad et al., 2004 ; Anderson et al., 2010) :

» La phase cristalline : Cette phase d’hydratation est commune pour les différents types
d’argile. La phase cristalline a lieu en premier lorsque plusieurs couches d'eau hydratent les
surfaces extérieures et l'espace interfoliaire de la bentonite initialement sec. Plusieurs
molécules d’eau s’arrangent linéairement pour former une structure quasi-cristalline entre les
espaces interfoliaires (Anderson et al., 2010). L’espace interfoliaire gonfle jusqu'a atteindre 4
monocouches dont 1’épaisseur totale est de 1,96 nm.

» La phase osmotique : Cette phase se déroule aprés la phase cristalline lorsque les molécules
d'eau hydratent a nouveau les espaces interfoliaires. Elle a lieu lorsque les cations dans les
espaces interfoliaires sont monovalents. Ceci explique le faible gonflement de la bentonite
calcique par rapport a la bentonite sodique. En effet, les forces électriques entre les cations
polyvalents et les feuillets sont plus grandes et empéchent ainsi le gonflement osmotique.
Plusieurs couches d’eau occupent les espaces interfoliaires, ceci aboutit & un gonflement de
cet espace allant jusqu’a 100 nm. A 1’équilibre, la quantité d’eau immobile est importante et
est proportionnelle au nombre des couches d’eau occupant les espaces interfoliaires. Avec
I’augmentation de la quantité d’eau immobile, la tortuosité augmente, par suite le flux d’eau
entre les particules de bentonite s’affaiblit et ceci explique la relation inverse entre le
gonflement et la perméabilité (Shackelford et al., 2000 ; Jo et al., 2001).
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2) La capacité d’échange cationique

La présence de cation dans I’espace interfoliaire explique une autre caractéristique de la
bentonite a savoir sa capacité d’échange cationique. Il s’agit de la quantité de cations qu’une
argile minérale peut absorber sur ses surfaces chargées négativement. Ses propriétés peuvent
ainsi étre modifiées en interagissant avec différents liquides d’hydratation. Les liaisons créées
sont énergétiquement faibles et le degré d'échange dépend de la valence, de 1'abondance et de la
taille des cations. En général les cations de plus grande valence et de plus petite taille remplacent
ceux de valence plus faible et de taille plus grande (Kolstad et al., 2004 ; Muhammed, 2004).

Lir<Na'<K'< Rb*< Cs* < Mg* < Ca* < Ba* < Cu* < Al < Fe* < Th*

Les cations les plus facilement échangeables sont situés a gauche. Par exemple, les ions sodium
sont habituellement échangés lorsqu'ils sont en contact avec une solution contenant des ions Ca*.
Cette chaine de remplacement est valable uniquement lorsque les concentrations en cations sont
identiques. En effet, si un cation de plus faible valence (Na*) est en plus grande quantité qu'un
cation de plus grande valence (Ca*>), les ions de plus faible valence vont se substituer aux ions de
plus forte valence (Meer et Benson, 2004).

I1.6 Les Géosynthétiques Bentonitiques (GSB)

Les Géosynthetiques Bentonitiques (GSB) sont des matériaux composites, formés par deux géo
synthétiques (géotextiles ou géomembranes) entre lesquelles il y a des matériaux minéraux (la
bentonite). Le Comité Frangais des Géosynthétiques (CFG) en donne la définition suivante
« tous produits manufacturés en forme de nappe, constitués d’'un assemblage de matériaux
comprenant au moins un geotextile et de la bentonite, utilisés dans le domaine de la
géotechnique, du génie civil et assurant une fonction d’étanchéité ». L’étanchéité des GSB est
assurée par les bentonites qui sont des matériaux a base d’argile de trés faible perméabilité
(Shackelford et al., 2000). Cependant le role des géotextiles est la séparation, le renforcement et
la protection du GSB. Un autre role important des géotextiles est la limitation de la migration de
la bentonite a 1’état sec et a 1’état hydraté.

11.6.1 Classification des GSB

Les GSB peuvent étre classés selon leur mode d’assemblage (CFG, 1998). Ainsi, il existe trois
types de GSB composés d’un géotextile de support et d’'un géotextile de couverture entre
lesquels il y a une couche de bentonite. On distingue ces types de GSB selon le mode
d’assemblage de ces trois couches (Figure 11-31) :

» les GSB collés : Les deux géotextiles sont collés a la surface de la bentonite a I’aide d’une
colle hydrosoluble ;

» les GSB cousus : L’ensemble est uni mécaniquement par un systéme de couture ;

» les GSB aiguilletés: Les trois couches sont assemblées par aiguilletage. En effet,
I’aiguilletage traverse la couche de bentonite de part et d’autre et se fixe sur les géotextiles.
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GSB Aiguilleté

X1 Bentonite

L Bentonite

Figure I1-31 : Type de GSB selon le mode de liaison

Les GSB peuvent aussi différer selon la nature (poudre ou granulé) et le type de la bentonite
utilisée. Ainsi, il existe trois types de bentonite utilisés dans les GSB : les bentonites sodiques,
calciques et calciques activées. La bentonite sodique est caractérisée par un gonflement
important allant jusqu’a 18 fois son volume initial, tandis que le gonflement de la bentonite
calcique est moins important (4 fois son volume initial, Silvestre et al., 2004). La rareté de la
bentonite sodique a amené a activer la bentonite calcique a 1’aide de carbonate de sodium. Le
sodium remplace le calcium de la bentonite calcique afin d’obtenir une bentonite calcique
activée ayant des propriétés de gonflement et de perméabilité similaires aux bentonites sodiques.
En plus du type et de la nature de la bentonite utilisée dans les GSB, d’autres composantes
peuvent différer comme le type et la nature du géotextile, la teneur en smectite, la masse
surfacique en bentonite...

11.6.2 Avantages et inconvénients des GSB

Les GSB sont largement utilisés ces derniéres années dans les centres de stockage des déchets et
dans d’autres applications dans le domaine du géoenvironnement. Cette utilisation considérable
est une conséquence de leurs propriétés intéressantes et avantageuses vis-a-vis d’autres barriéres
d’étanchéité minérales utilisées. Les principaux avantages sont les suivants (Bouazza, 2002) :

» Faible conductivité hydraulique: La conductivité hydraulique des GSB varie entre
2.10™"° m/s et 2.10™"% m/s selon le degré de confinement (Petrov et al., 1997a). En effet, ces
différentes valeurs répondent aux seuils imposés par les différentes réglementations pour les
barrieres d’étanchéité.

» Facilité de mise en ceuvre : Les GSB sont stockés sous forme de rouleau. Cette forme rend
leur mise en ceuvre efficace, plus facile et moins coliteuse. Rowe et al. (2004) ont remarqué
que les déformations du systéme d’étanchéité géomembrane/GSB sont moins nombreuses
que les déformations du systéme d’étanchéité géomembrane/argile compactée. Par suite, le
risque de fuites des lixiviats a travers la géomembrane est moins important. La mise en
ceuvre efficace des GSB est I’une des principales raisons pour cette diminution.

» Capacité d’auto-cicatrisation : Les GSB hydratés ont une capacité d’auto-cicatrisation. Cette
capacité est conférée au GSB par le gonflement de la bentonite. En effet, le gonflement de la
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bentonite aide a la fermeture de certaines fissurations ou endommagement. Shan et Daniel
(1991) ont testé la capacité d’auto-cicatrisation des GSB en fonction de la taille des trous. Ils
ont créé trois trous de diameétres respectifs 12, 25 et 75 mm dans trois GSB. Ils ont testé la
conductivité de ces trois GSB apres hydratation sous une charge de 14 kPa. Ils ont trouvé que
la conductivité hydraulique des GSB ayant des trous de 12 et 25 mm n’était pas affectée.
Tandis qu’ils ont remarqué une augmentation importante de la conductivité hydraulique pour
les GSB ayant un trou de 75 mm. Didier et al. (2002) ont montré qu’un GSB a besoin de 15
jours pour fermer un trou de 30 mm. Sivakumar Babu et al. (2001) ont montré que la
méthode d’assemblage des GSB peut affecter la capacité d’auto-cicatrisation du GSB.

En plus de ces propriétés importantes, beaucoup d’études ont montré que les GSB sont capables
de résister aux cycles de gel/dégel et a la dessiccation. La réhydratation du GSB apres
dessiccation provoque le gonflement de la bentonite et par suite a la fermeture des fissures
(Rowe et al., 2004).

Malgré ces propriétés avantageuses, les GSB au fond des centres de stockage sont amenés a
résister aux différents types de sollicitations dont on peut citer (Pierson et al., 2004) :

» sollicitations chimiques par la charge ionique du lixiviat de décharge en cas de fuite a travers
la géomembrane ;

» sollicitations hydrauliques par la charge potentielle de lixiviat en cas de fuite a travers la
géomembrane ;

» sollicitations mécaniques par poingonnement et tassement différentiel en fond et cisaillement
sur les flancs ;

» sollicitations thermiques par les réactions exothermiques dues a la décomposition des
déchets.

La performance des GSB face a ces différentes sollicitations a fait ’objet de plusieurs études
(Shan et Daniel, 1991 ; Petrov et al., 1997a ; Shackelford et al., 2000 ; Jo et al., 2001 ; Jo et al.,
2004 ; Rowe et al., 2004 ; Guyonnet et al., 2009...). Ces différentes études ont relevé quelques
limites des GSB :

» La faible épaisseur des GSB : D’une part la faible épaisseur des GSB est avantageuse et
d’autre part elle peut ne pas I’étre. Ainsi, la faible épaisseur des GSB les rend vulnérables
aux sollicitations mécaniques. En plus, ils ont une capacité de sorption et une capacité
d’atténuation des polluants relativement faibles par rapport aux barri¢res d’argile compactée
(Bouazza, 2002 ; Rowe et al., 2004). En outre, leur faible épaisseur entralne une
augmentation du gradient hydraulique appliqué a leur surface.

» La migration de la bentonite : Lorsque la bentonite est hydratée sa résistance aux
cisaillements est faible. Par suite il y a un risque de migration de la bentonite, ce qui laisse
des zones dans le GSB a faible teneur en bentonite, ainsi plus vulnérable contre les
sollicitations hydriques. La migration de la bentonite est encore possible suite aux défauts de
I’installation.

» L’altération chimique : Les propriétés hydrauliques et de gonflement des GSB sont altérées
suite a des sollicitations chimiques. La performance des GSB est affectée par 1’échange
cationique entre la bentonite et les différents lixiviats agressifs. Principalement 1’échange
ionique entre ions monovalent et polyvalents altére les propriétés des GSB. Cette altération
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peut se révéler a court terme ou a long terme (vieillissement du GSB). Bien que la
performance des GSB prouvée face a différents types de lixiviats, les essais de compatibilité
et de perméabilité restent indispensables afin d’examiner la performance du GSB. Les études
de compatibilité des GSB avec différents lixiviats seront développées plus tard.

Les propriétés hydriques et de gonflement des GSB sont dues a la bentonite. Les caractéristiques
physiques et chimiques de la bentonite sont présentées dans la partie suivante.

II.7 Facteurs affectant le gonflement et la conductivité hydraulique
des GSB

Dans ce paragraphe, on présente les facteurs les plus importants qui affectent le gonflement de la
bentonite présente dans les GSB et leur conductivité hydraulique.

11.7.1 Les parametres influencant le gonflement de la bentonite

Le phénomene de gonflement des argiles est décrit par la théorie de la double couche diffuse.
Cette théorie basée sur le modele de Gouy-Chapman (1910-1913) consiste au fait que les
phyllosilicates électrolysés négativement se comportent comme des condensateurs plans (Figure
II-32 a) (Meunier, 2005). Sur ces couches le potentiel €lectrique diminue exponentiellement en
s’¢loignant de la surface chargée grace aux contre ions provenant du solvant (Mitchell et Soga,
2005). Stern (1924) a développé ce modele en introduisant un film mince « Stern Layer »
directement adjacent aux surfaces chargées (Figure II-32 (b)). Ce film est constitué de dipdles
orientés de 1'eau et de cations hydratés fixes répartis linéairement (Meunier, 2005). A proximité
immédiate de ce film, réside une couche diffuse de cations hydratés attirés par la surface de
l'argile.

a) Modéle Gouy-Chapman b) Amélioration du modéle par Stern

solid Stern layer diffuse layer electrolyte
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Figure I1-32 : a) Modéle de Gouy-Chapman b) Modéle de Gouy-Chapman Stern
(Mitchell et Soga, 2005)

L’épaisseur de la double couche diffuse (1) est déterminée par la formule suivante (Mitchell et
Soga, 2005) :
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W7 F’n

ou ;

€ la permittivité relative du milieu (C.mol'm™) ;
o lapermittivité du vide (C.mol"'m™) ;

R: la constante des gaz (J.mol'K™") ;

F: la constante de Faraday (C.mol") ;

T: la température absolue (K) ;

V! la valence des cations (-) ;

n: la concentration en ions (mol).

Le gonflement de la bentonite est affecté par différents paramétres. Plusieurs études ont examiné
I’influence de ces parametres (Shackelford et al., 2000 ; Jo et al., 2001 ; Jo et al., 2004 ; Lee et
al., 2005 ; Liu, 2010). Les principaux parametres qui influent le gonflement de la bentonite sont
la valence, la concentration du fluide, la constante di¢lectrique et le pH du fluide.

1) Lavalence

Shackelford et al. (2000) ont étudié I’effet de la valence des fluides sur I’indice de gonflement de
la bentonite en réalisant des essais sur la bentonite sodique. Trois types de fluides avec la méme
concentration ionique sont utilisés : LiCl, MgCl, et AICl;. Les résultats ont montré que I’indice
de gonflement (mL/2g) de la bentonite sodique diminue avec I’augmentation de la valence des
fluides utilisés (Figure 1I-33). Ce résultat est conforme avec la formule de Gouy-Chapman qui
considére que la plus faible épaisseur de la double couche diffuse est obtenue par les cations
AP’*. En plus, Liu (2010) a montré que les cations métalliques contribuent fortement a la
modification de la microstructure des argiles.

Jo et al. (2001) ont aussi étudié 1’effet de la valence sur I’indice de gonflement de la bentonite
sodique. D’abord, ils ont confirmé les résultats de 1’é¢tude de Shackelford et al. (2000). En plus,
ils ont remarqué que le gonflement de la bentonite est plus affecté pour le passage d’une valence
de +1 vers +2 que pour le passage d’une valence de +2 vers +3. Et le type du cation divalent
influence faiblement I’IG de la bentonite sodique.

L’échange cationique entre les ions monovalents et divalents réduit 1’espace interfoliaire et par
suite inhibe le gonflement de la bentonite (Egloffstein, 2001). Ce résultat montre que la présence
de cations polyvalents dans le lixiviat affecte le gonflement de la bentonite.
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Figure I1-33 : Influence de la valence sur le gonflement de la bentonite sodique
(Shackelford et al., 2000)

2) Influence de la concentration sur le gonflement de la bentonite

L’¢tude de I’influence de la concentration de 1’¢électrolyte sur la capacité de gonflement de la
bentonite est bien développée dans la littérature. Les ¢études effectuées par Jo et al. (2001)
paraissaient intéressantes. En effet, I’influence de la concentration de 1’¢lectrolyte sur le
gonflement est évaluée dans cette étude. Des essais de gonflement libre sur une bentonite
sodique sont réalisés. Huit différents types de fluides a cinq concentrations croissantes sont
testés.

Les résultats montrent que 1’augmentation de la concentration de I’¢lectrolyte diminue 1’1G de la
bentonite sodique (Figure 1I-34). Pour les cations monovalents, 1’effet de la concentration sur
I’IG est plus important pour des concentrations supérieures a 0,025M. Ainsi pour les cations
polyvalents I’effet de concentrations sur I’'IG est immédiat. Ces résultats sont conformes avec les
résultats de Muhammed (2004) et Kolstad et al. (2004).

Liu (2010) a montré qu’il existe un changement de la microstructure de la bentonite suite a son
contact avec différents types de cations métalliques. D’une maniere générale, plus la
concentration en cations métalliques est importante, plus 1’épaisseur de la double couche diffuse
des particules est faible, donc, plus la floculation des particules est forte. En conséquence, une
microstructure plus compacte se forme (Liu, 2010)

Dans une autre étude Lee et al. (2005) ont testé I’influence de la concentration d’une solution de
CaCl, sur le gonflement de la bentonite (Figure II-35). La solution de CaCl, est d’une
importance distincte grace a son agressivité et sa présence importante dans les lixiviats naturels
des déchets (Egloffstein, 2001).

Les résultats obtenus confirment ceux de I’étude de Jo et al. (2001).
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Figure I1-34 : Variation de l'indice de gonflement de la bentonite en fonction de la
concentration de l'électrolyte (Jo et al., 2001)
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Figure I1-35 : Effet de la concentration d'une solution de CaCl2 sur la bentonite sodique
(Lee et al., 2005)
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3) Influence des propriétés physiques du fluide sur ’IG

Les propriétés physiques du fluide concerné dans ce paragraphe sont la conductivité électrique et
le pH. Ces propriétés sont faciles et rapides a mesurer. Ces propriétés peuvent d’une part
influencer directement le gonflement de la bentonite, et d’autre part étre utilisées comme
indicateur de I’agressivité du fluide vers la bentonite.

L’effet du pH sur le gonflement de la bentonite sodique est testé par Jo et al. (2001). Ils ont
remarqué que 1’IG est constant pour des pH entre 3 et 12 et sa valeur est comparable avec I’'IG de
la bentonite en contact avec de I’eau déminéralisée (IG=35 mL/2g). La valeur de I'IG diminue
fortement pour des pH supérieurs a 12 ou inférieurs a 3. Les investigations ont montré que pour
des pH=1 la montmorillonite est dissoute. Par contre, pour des pH=13, la réduction de la phase
osmotique du gonflement de la bentonite est la raison de faible IG. Les transformations subies
par la bentonite pour des faibles ou fortes valeurs de pH sont irréversibles (Gates et Bouazza,

2010)

La conductivité électrique du fluide a tester peut étre utilisée comme un indicateur d’agressivité
du fluide sur la bentonite. Pour des fluides ayant une conductivité électrique > 1000 puS/cm la
mesure de concentration des cations bivalents est conseillée (Egloffstein, 2002).

11.7.2 Relation entre le gonflement de la bentonite et la
conductivité hydraulique des GSB

Les principaux facteurs influencant le gonflement de la bentonite ont ét€ présentés. L agressivité
d’un fluide envers la bentonite peut étre déterminée et expliquée a I’aide de ces différents
parameétres. L’indice de gonflement de la bentonite est considéré comme un indicateur de
compatibilité chimique entre la bentonite et le fluide testé (Guyonnet et al., 2009). Ainsi I’1G est
un indicateur de performance hydrique des GSB et il existe une relation entre I’'IG et le
coefficient de perméabilité du GSB (Jo et al., 2001, Kolstad et al., 2004,).

Jo et al. (2001) ont étudié cette relation pour 1’interaction entre les bentonites sodiques granulées
avec les solutions contenant un seul cation (LiCl, NaCl, CaCl,, MgCl,, ZnCl,, LaCls). Kolstad et
al. (2004) ont étudié cette relation pour I’interaction entre les bentonites sodiques avec des
solutions contenant plusieurs cations (Li-Ca, Na-Mg, Li-Na-Ca-Mg). Les deux résultats sont
présentés sur la Figure I1-36. Les résultats de Kolstad et al. (2004) confirment les résultats de
Jo et al. (2001). Ces deux études montrent qu’avec I’augmentation de I'IG, la perméabilité
diminue et vice versa.
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Figure I1-36 : Relation entre la conductivité hydraulique et le gonflement de la bentonite
sodique (Kolstad et al., 2004)

I11.7.3 Les parameétres affectant la conductivité hydraulique des
GSB

La performance hydraulique des GSB est liée a la performance hydraulique de la bentonite
présente dans le GSB (Shackelford et al., 2000). Dans la littérature, plusieurs études sont
consacrées a I’influence de divers parametres sur la performance hydraulique des GSB (Petrov et
al., 1997 a ; Ruhl et Daniel, 1997 ; Shackelford et al., 2000 ; Bouazza, 2002) :

1) La nature du fluide d’hydratation

La performance hydraulique des GSB est affectée par la nature du fluide d’hydratation. En effet,
les mémes parametres des fluides qui affectent le gonflement de la bentonite affectent aussi la
conductivité hydraulique des GSB ; les paramétres les plus importants sont la valence et la
concentration des cations présents dans le fluide de percolation. Pour une méme concentration,
une augmentation de la conductivité hydraulique est mesurée avec 1’augmentation de la valence
des cations (Figure 1I-37).

D’apres la théorie Gouy-Chapman, la valence et la concentration sont des paramétres qui
rentrent dans le calcul de ’épaisseur de la double couche diffuse. L’augmentation de 1’un de ces
parametres réduit le diamétre de la double couche diffuse induit une attraction entre les
particules, ce qui ameéne a la floculation du mélange et a son instabilité. Ceci diminue le
gonflement et augmente les vides entre les agrégats de particules floculées. On assiste ainsi a une
augmentation de la perméabilité du systéme en question (Saiyouri et al. 2000 ; Liu, 2010).

L’augmentation de la concentration de la solution est suivie par un accroissement de la
conductivité hydraulique (Petrov et al., 1997a ; Shackelford et al., 2000 ; Jo et al., 2001). De
méme, la conductivité hydraulique des GSB est affectée par des pH < 3 ou des pH > 12.
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Figure I1-37 : Effet de la valence et de la concentration de la solution sur la conductivité
hydraulique des GSB (Jo et al., 2001)

Dans le cas des solutions organiques, 1’effet de la concentration en éthanol est discuté par Petrov
et al. (1997b). Ils ont mesuré une diminution de la conductivité hydraulique des GSB pour des
concentrations en éthanol comprises entre 25 % et 50 %. En revanche, pour des concentrations
en éthanol supérieures a 75 % la conductivité hydraulique du GSB décroit. Ruhl et Daniel (1997)
ont ¢étudié I’effet d’un fluide organique synthétique agressif sur la conductivité hydraulique des
GSB. Ce fluide simule les lixiviats des déchets dangereux, et il contient de 1’acétone, phénol,
acide benzoique, dichlorométhane et du cadmium dont les concentrations varient entre
1000 mg/L et 5000 mg/L. Ce lixiviat synthétique a un faible impact sur la conductivité
hydraulique du GSB. Dans le cas des hydrocarbures hydrophobes (comme le kérosene), la
performance des GSB n’est affectée que pour de trés grands gradients hydrauliques
(Rowe et al.,, 2007). Il1 faut noter que les grands gradients hydrauliques sont interdits
généralement dans les réglementations des installations de stockage.

2) La préhydratation des GSB

Les GSB peuvent étre préhydratés lors de leur mise en ceuvre, ou par I’eau des précipitations
ainsi que par ’eau provenant des sols adjacents (Rowe et al., 2004). Ruhl et Daniel (1997) ont
prouvé que le fluide de préhydration des GSB affecte 1’altération des GSB en contact avec les
solutions chimiques. Ainsi, la préhydratation des GSB avec de I’eau déminéralisée avant
I’application de fluide de test améliore la performance hydrique des GSB (diminution de k)
tandis que la préhydratation des GSB avec des solutions contenant différentes concentrations en
NaCl diminue les performances hydriques (Petrov et al., 1997a; Ruhl et Daniel, 1997). La
préhydratation des GSB avec de 1’eau du sol avant le contact avec les lixiviats réels, a diminué
de 5 a 10 fois la conductivité hydraulique du GSB par rapport au GSB mis en contact direct avec
les mémes lixiviats réels (Shackelford et al., 2010).

3) L’indice des vides final

Le volume des vides des GSB est un sujet trait¢ par I’équipe de Rowe. Les résultats des
différentes études (Petrov et al., 1997a ; Rowe et al., 2004) ont montré que I’augmentation de
I’indice des vides final implique une augmentation de la conductivité hydraulique (Figure I1I-38).
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Figure I1-38 : Variation de la conductivité hydraulique en fonction des indices des vides
finaux (Petrov et al., 1997a)

Petrov et al. (1997a) expliquent que la diminution de la conductivité¢ hydraulique des GSB est
liée a la baisse des indices des vides résultants. D’aprés Bouazza (2002), une baisse des indices
des vides finaux est proportionnelle au degré de confinement (Figure 11-39).
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Figure I1-39 : Conductivité hydraulique des GSB en fonction du degré de confinement
(Bouazza, 2002)

Les principaux facteurs affectant la conductivité hydraulique des GSB sont présentés. La
conductivité hydraulique mesurée pour différents types de GSB en interaction avec différents
types de fluides est présentée dans le tableau suivant (Tableau II-5) :
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.. .. Pression de Conductivité
Liquide de Liquide .
Etude préhydratation d'hydratation confinement hydraulique
(kPa) (m/s)
Petrov et al.
1997a ED ED 3a4kPa 52.10™"
33a36kPa 1,3.10™"
101 a 108 kPa 7,5.10"2
NaCl0,01 M 3a4kPa 6,0.10™"
33a36kPa 1,5.10™"
101 & 108 kPa 5,0.10™"2
NaCl 0,1 M 3a4kPa 1,2.10"°
33436 kPa 2,0.10™"
101 & 108 kPa 6,5.10™"2
NaCl 1 M 3a4kPa 9,0.107"°
33a36kPa 8,0.10™"
101 4 108 kPa 2,0.10™"
NaCl2 M 3a4kPa 3,0.107
33a36kPa 5,0.101°
101 a 108 kPa 6,0.10"
Joetal.
2001 CaCl, 0,005 M 35kPa 1,3.10™"
CaCl, 0,01 M 35 kPa 1,2.10"
CaCl, 0,025 M 35 kPa 2,6.107
CaCl, 0,1 M 35 kPa 6,3.107
CaCl, 1M 35 kPa 8,7.107
MgCl, 0,005 M 35 kPa 1,0.10™"
MgCl, 0,01 M 35 kPa 2,1.10™"
MgCl, 0,025 M 35 kPa 1,7.10°®
MgCl, 0,1 M 35 kPa 6,5.107
MgCL 1 M 35 kPa 59.107
LaCl; 0,01 M 35 kPa 1,4.10™"
LaCl; 0,025 M 35 kPa 2,8.10°
LaCl; 0,1 M 35 kPa 1,1.10°
ED 35 kPa 1,5.10"-9,1.10"
Guyonnet
etal. 2005  NaCl Lixiviat réel 10kPa 1,4.10"-5,0.10™"
Lixiviat réel Lixiviat réel 