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Introduction générale

L’extension de I’urbanisation, trés forte au XX siecle, s’est traduite par une augmentation
considérable des zones urbaines et donc des volumes d’eaux pluviales ruisselés lessivant les
surfaces urbaines et entrainant avec elles une quantité considérable de polluants (métaux
lourds, hydrocarbures etc.) (Gasperi et al., 2012; Lee et Bang, 2000). Il s’en est suivi une sur-
sollicitation des réseaux de collecte et de traitement des eaux ainsi que divers
disfonctionnements avec rejets vers les milieux naturels et donc dégradation des milieux
récepteurs (Dechesne et al., 2005; Loperfido et al., 2014; Pitt et al., 1999). Ainsi, les techniques
alternatives aux techniques classiques de gestion des eaux pluviales se sont développées pour
favoriser I’infiltration des eaux pluviales a la source, permettant du méme coup de réduire la
sollicitation des réseaux de collecte et de traitement et de recharger directement les nappes
phréatiques (Lee et al., 2012). Cependant, ces techniques posent deux types de problémes : i)
I’accumulation en surface de polluants qui, a terme, avec la formation géologique support
(essentiellement des alluvions), forme, un sol pollué ; ii) la réinfiltration des eaux de
ruissellement potentiellement chargées en divers polluants, qui constitue un risque de
dégradation de la qualité des sols récepteurs et de la nappe phréatique.

A Chassieux (Est de Lyon), le bassin Django Reinhardt a été mis en place au-dessus du depot
fluvioglaciaire qui occupe une grande partie de la plaine lyonnaise pour infiltrer les eaux de
ruissellement d’un bassin versant industriel et pavillonnaire. Des études ont fait apparaitre, au
niveau de la zone non saturée (ZNS) du bassin, une pollution significative et régionalisée, c’est-
a-dire de fortes concentrations de polluants en certains endroits particuliers et notamment aux
interfaces entre matériaux de propriétés granulomeétriques contrastées. Ce type de formation
geologique est caractérise par une hétérogénéité lithologique forte résultant des divers types de
remplissages sédimentaires successifs. A grande échelle (bassin versant), ces hétérogénéités
sont souvent négligées (Destouni et Cvetkovic, 1989; Russo, 1993; Vrugt et al., 2004). En revanche, a
I’échelle d’un ouvrage tel qu’un bassin d’infiltration, elles doivent étre prises en compte car
elles peuvent étre favorables a I’établissement de chemins préférentiels pouvant avoir un
impact important sur la qualité des eaux souterraines. La présence de polluants et leur
régionalisation observée dans le dépdt étudié pose la question du devenir des polluants en zone
vadose sous les bassins d’infiltration (Clark et al., 2010), et en particulier dans le cas des
formations fluvioglaciaires fortement hétérogenes. Il est nécessaire de comprendre les
mécanismes de transferts des polluants afin d’évaluer la fonction épuration de ces systemes
d’infiltration en vue d’évaluer le risque de contamination de la nappe phréatique et du sous-
sol.

Sur le site étudié, le dép6t fluvioglaciaire résulte de I’assemblage de matériaux (lithofaciés)
aux proprietés probablement contrastees. Ainsi, la cause de la régionalisation des polluants est
non établie mais supposée provenir soit du contraste de propriétés hydrodynamiques et son
corollaire en termes d’écoulements préférentiels, soit d’un contraste de propriétés
hydrodispersives ou géochimiques. En effet, les lithofaciés constitutifs du dépot fluvioglaciaire
étudié peuvent se distinguer, a priori, au regard de ces trois types de propriétés : propriétés
hydrodynamiques (transfert d’eau et écoulements préférentiels), propriétés hydrodispersives
(modes de convection-dispersion des polluants au sein de chacun des lithofacies) et propriétés
geochimiques (notamment réactivité vis-a-vis des polluants). Dans ce travail, on cherche a
identifier la cause de la régionalisation de la pollution observée sur le site étudie, de sorte a
identifier la nature des propriétés mises en question, et dans un objectif plus global de
compréhension des mécanismes de transfert de masse. Plus précisément, I’hypothése sous-
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jacente est que le contraste de propriétés hydrodynamiques important induit des écoulements
préférentiels a I’origine d’une forte regionalisation des polluants retenus par le sol et que le
facteur physique est prédominant. L’objectif de la thése est d’évaluer, par une étude numerique,
I”effet des écoulements préférentiels sur le transfert des polluants a I’échelle de la section. Pour
cela, un premier volet est réalisé pour permettre de déterminer les comportements
hydrodynamiques de chacun des lithofacies et de démontrer I’influence de I’architecture du
dépdt (agencement des lithofaciés) sur I’établissement d’écoulements préférentiels pour
certaines conditions hydriques initiales et hydrauliques appliquées en surface. Un second volet
concerne les répercussions de tels écoulements sur les transferts non réactifs. Cette partie
permet de distinguer les rdles relatifs de I’hétérogénéité des écoulements a I’échelle de la
section et le fractionnement de I’écoulement localement (du fait des hétérogénéités intrinséques
propres a chaque lithofacies), notamment pour les lithofaciés grossiers qui sont souvent
propices a des écoulements fractionnés de type MIM (eau Mobile-IMmobile). Le troisieme
volet traite de la caractérisation geochimique de chaque lithofacies et du couplage de
I’écoulement avec les processus geochimiques de rétention des polluants. Il s’agit de
selectionner les mécanismes majoritairement responsables de la rétention des polluants dans le
dépdt. Pour chaque volet, plusieurs scenarii seront proposés en se basant sur un profil uniforme
ou a hétérogénéite lithologique croissante (prise en compte de tous les lithofacies observés in
situ, prise en compte des lithofaciés majoritaires en volume, etc.) et sur des mécanismes plus
ou moins complexes (adsorption simple, précipitation des métaux, etc.). Cette étude permettra
de quantifier I’impact des hétérogéneités physiques et géochimiques sur les transferts des
polluants et d’établir les hétérogénéités a considérer a minima pour expliquer les observations
faites in situ.

En se concentrant sur la caractérisation de I’état et du fonctionnement de la zone filtrante d’un
sol urbain particulier (bassin d’infiltration de Chassieu), I’approche proposée dans la thése vise
a développer des connaissances propres a ce milieu hétérogene et complexe, dont la
représentation a été, jusqu’a ce jour, trop simpliste au regard du role crucial de zone tampon
qu’elle joue entre la ville et les ressources hydrogéologiques.

La méthodologie générale de la thése suit le schéma proposé ci-dessous (Figure 1).

Il s’agit, dans un premier temps, de positionner la thése dans son cadre d’étude. Le chapitre 1
‘Positionnement de la thése dans le projet GESSOL’ recontextualise le projet Gessol, décrit
précisément le site d’étude et caractérise les sédiments urbains accumulés en fond de bassins
d’infiltration ainsi que le dépdt fluvioglaciaire et son architecture lithologique. On se basera
sur des travaux antérieurs qui ont proposé une étude sédimentologique compléte du dépot
fluvioglaciaire (typologie locale des lithofaciés et éléments architecturaux fluvioglaciaires).
L’auscultation d’une tranchée dans le bassin permet de caractériser la rétention des polluants
dans le corps méme du dépét fluvioglaciaire et de poser la question de la compréhension et de
I’identification des mécanismes responsables de la rétention observée.

Les questions posées et le recensement des données a disposition sur le bassin et le dép6t
fluvioglaciaire permettent d’établir la nécessité de faire appel a I’outil modélisation numérique
pour test et validation des hypothéses sur les mécanismes en jeu, par confrontation aux données
observeées. La question posée amene donc la nécessité de présenter les modeles de transferts
usuels, et en particulier ceux sélectionnés dans cette étude. De ce chapitre 2 ‘Etat de I’art sur
le transfert d’eau et de masse en milieux poreux homogénes et hétérogenes’, on fait
apparaitre le besoin de connaitre tous les parametres d’entrée du modéle et notamment les
propriétés hydrodynamiques, hydrodispersives et géochimiques.

Le chapitre 3 ‘Matériels et méthodes’ fait un bilan des propriétés hydrodynamiques,
hydrodispersives et géochimiques connues ou restant a déterminer. Si les propriétés
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hydrodynamiques ont fait I’objet d’études antérieures et sont a disposition, les propriétés
hydrodispersives et geochimiques restent a déterminer. Ce chapitre présente donc tous les
aspects méthodologiques relatifs a I’obtention de ces parametres, incluant la description des
essais colonnes pour la détermination des parametres hydrodispersifs et des batchs pour les
propriétés geochimiques. Le Cuivre (Cu) est étudié ici comme polluant modele.

Le chapitre “‘Résultats et discussion’ présente tour a tour (i) la modélisation des écoulements
préférentiels et étudie les facteurs qui leur sont favorables (notamment en termes de flux
imposés en surface), (ii) la répercussion des écoulements préférentiels sur les transferts de
masse pour les solutés non réactifs et (iii) I’effet de la réactivité du polluant vis-a-vis de sa
sensibilité aux écoulements préférentiels, et la validation des hypothéses de modélisation par
confrontations aux observations (teneurs observées sur la tranchée). Concernant le transfert
réactif de masse, les cartographies des teneurs en métaux lourds seront étudiées en mettant en
évidence une accumulation des polluants en certains points, ce qui engendre une hétérogénéité
spatiale des concentrations a I’échelle d’une tranchée.
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Cadre de la thése / Programme GESSOL et projet FAFF

1.1.Programme GESSOL et projet FAFF

Cette thése s’inscrit dans le cadre du programme de recherche GESSOL "fonctions
environnementales et GEStion du patrimoine SOL", et plus particulierement du
projet Formation et evolution d’un Anthroposol et évaluation de sa Fonction
Filtration (FAFF). Ce projet a pour objet d’étude les bassins d’infiltration. Ces
ouvrages sont considérés comme des incubateurs d’anthroposol dans la mesure ou
les matiéres transportées par les eaux pluviales ont tendance a décanter en surface,
a s’accumuler et former avec les premiers horizons du sol sous-jacent un néosol ou
anthroposol. Cet anthroposol constitue un filtre entre les eaux injectées en surface
et la nappe phréatique dont il convient d’optimiser les fonctions filtration et
épuration. Le programme FAFF vise donc la compréhension du fonctionnement de
cet anthroposol et la thése vise a traiter la problématique de la modélisation des
transferts des polluants dans la zone vadose en vue de I’identification des
mécanismes impliqués. Dans ce chapitre, on contextualise le travail de thése en
présentant successivement le projet GESSSOL et le programme de recherche FAFF,
et en définissant finalement la question précisément traitée dans cette these.

1.1.1. Objectifs

Le programme de recherche GESSOL a été initié en 1998 par le ministére en charge
de I'écologie. La premiere phase du programme de recherche (1998 et 2000) a
focalisé les recherches sur les fonctions environnementales des sols qui déterminent
aussi la qualité des autres composantes de I'écosystéme (eau, air et biodiversité).
La deuxiéme phase (2003) a consisteé en I’étude de I’influence des pratiques
agricoles sur les transferts et la qualité des sols et la qualité des eaux souterraines.
La troisiéme phase (2008 et 2009) a eu pour objectifs, entre autres, d’observer et
évaluer les fonctions du sol et les services rendus a la société.

L’objectif du programme de recherche GESSOL est de structurer une communauté
de recherche sur la gestion des sols, de fournir aux décideurs publics et aux usagers
des sols des connaissances et des outils opeérationnels pour évaluer, surveiller,
gérer, voire améliorer la qualité des sols, qu'ils soient naturels, agricoles ou urbains.
Le projet de recherche FAFF au sein duquel cette thése a été effectuée fait partie
intégrante du programme GESSOL et répond a trois de ses axes principaux : (i)
Evaluer et observer les fonctions du sol et les services rendus a la société, (ii)
Préserver le patrimoine « sol » et sensibiliser les acteurs et (iii) Améliorer et
restaurer les sols pour une ou plusieurs de leurs fonctions. Il s’agit d’étudier la mise
en place d’un anthroposol au sein d’un bassin d’infiltration et d’étudier I’évolution
temporelle de sa fonction de filtration vis-a-vis des flux d’eau et de polluants.

Les bassins d’infiltration d’eaux pluviales sont des ouvrages qui ont été développés
dans le contexte des techniques alternatives pour gérer en amont les flux d’eaux
ruisselées sur les surfaces urbaines imperméables et notamment les routes. Les
bassins d’infiltration infiltrent les eaux pluviales collectées sur des bassins versants
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urbains sur une surface relativement restreinte. Or, les eaux pluviales transportent
un ensemble de polluants et de matiere en suspension. Les volumes conséquents
d’eau collectés sur de larges surfaces urbaines sont ensuite infiltrés sur une surface
restreinte au sein de bassins d’infiltration (Mikkelsen et al., 1997), ce qui est favorable
a une accumulation importante de matiére en surface et donc la formation d’une
couche sédimentaire en fond de bassin d’infiltration. Il s’agit de la premiére étape
de formation d’un anthroposol. Les matieres issues de la couche accumulée en
surface vont ensuite migrer vers la profondeur et contaminer graduellement les
horizons supérieurs du sol au sein des bassins d’infiltration. Ces processus
d’accumulation et formation d’une couche sédimentaire en surface ainsi que de
contamination progressive des horizons sous-jacents sont des facteurs d’évolution
des sols et de formation d’un anthroposol (Datry et al., 2003). Les bassins
d’infiltration peuvent étre vus comme des incubateurs d’anthroposols.

A partir de I’étude d’un bassin d’infiltration d’eaux pluviales urbaines de la région
lyonnaise, le projet FAFF avait pour objectif d’étudier la formation et I’évolution
d’un anthroposposol formé au sein d’un bassin d’infiltration mis en place au-dessus
d’un dep6t fluvioglaciaire hétérogéne (dépdt couvrant une grande superficie de la
région lyonnaise). Les facteurs structurant la pédogéneése sont I’eau comme vecteur
principal de transport et la distribution des hétérogénéités des premiers metres de
la zone non saturée. Dans ce contexte, il a été question d’etudier la fonction
filtration de cet anthroposol, définie comme une fonction de régulation et de
filtration des eaux s’infiltrant dans le bassin et des substances chimiques (métaux
lourds et matiere organique) et particulaires (minérales et organiques) associées
(Winiarski et al., 2006).

Un site a eté particulierement étudié. Il s’agit du bassin de rétention-infiltration
Django Reinhardt qui est un site OTHU équipé depuis une dizaine d’années.
L’OTHU (Observatoire de Terrain en Hydrologie Urbaine) est un laboratoire
extramuros d’observation des rejets urbains et de leurs impacts sur les milieux
récepteurs sur la région lyonnaise pour proposer de nouvelles solutions de
conception et de gestion de I’assainissement. L’OTHU unit 9 établissements de
recherche, 12 laboratoires, 110 chercheurs et de nombreux partenaires
opérationnels (Grand Lyon, Agence de I’eau, région Rhdne-Alpes, etc.)

Le bassin Django Reinhardt infiltre les eaux pluviales recueillies sur un bassin
versant périurbain semi industriel. Pour ce site, une caractérisation compléte de la
couche de surface (polluants accumulés) et du dépdt fluvioglaciaire sous-jacent est
proposée et permet de suivre I’évolution de I’anthroposol. Par ailleurs, FAFF a été
aussi I’occasion de procéder a une caractérisation de sédiments urbains provenant
d’une vingtaine d’autres sites (industriels, tertiaires, résidentiels) situés sur la
méme formation géologique afin de généraliser les résultats obtenus sur le site
pilote Django Reinhardt.

1.1.2. Programme de travail
Le programme de travail se déroule selon 4 actions (Winiarski, 2014) :

1. Caractérisation de la structure lithologique et du fonctionnement hydrologique
de I’anthroposol par approche hydrogéophysique.
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2. Etude du front de taille d’une tranchée afin de caractériser I’accumulation des
polluants (métaux lourds, matiere organique, etc.) et de faire la correspondance
avec I’effet des hétérogénéités lithologiques rencontrées.

3. Construction et validation de modéles numériques hydrodynamiques simulant la
fonction filtration en adéquation avec le pattern d’accumulation des polluants
décrits plus haut (résultats de la tranchée). C’est dans une des composantes de cette
partie-la que ce travail de thése intervient.

4. Valorisation des résultats quant a la conception et la gestion d’ouvrages urbains.
Elaboration de scénarios afin d’évaluer cette fonction filtration en fonction des
conditions initiales et aux limites du milieu, et de son degré d’hétérogéneité
lithologique, de sorte & généraliser les résultats a d’autres sections présentant des
héterogenéités lithologiques différentes.

1.1.3. Modélisation de la fonction filtration a I’échelle de la
tranchée

Comme énoncé précédemment, il s’agit de I’étape n°3 du projet GESSOL. On
cherche dans cette étape a proposer une modélisation conceptuelle du
fonctionnement hydrologique et géochimique de la capacité de filtration de la
pollution de la section étudiée. On cherche donc a comprendre et modéliser la
fonction de filtration de I’anthroposol. Pour cela, la couche supérieure (sédiments
accumulés) est considérée comme source de pollution et modélisée comme
condition limite supérieure (Dechesne et al., 2005). Le dép6t fluvioglaciaire sous-
jacent est modélise en prenant en compte I’hétérogénéité lithologique et le contraste
de propriétés hydrodynamiques, hydrodispersives et geochimiques des lithofacies
qui le constituent.

La modélisation de la filtration a I’échelle de la tranchée passe avant tout par la
modélisation des écoulements dans la zone non saturée, étant donné que I’eau est
le principal vecteur des matieres exogénes. Les écoulements au sein-méme du
bassin (et donc dans les alluvions sous-jacentes) sont modélisés pour les conditions
météorologiques et hydrauliques réelles. Les résultats de modélisation sont validés
par confrontation a des données expérimentales. L analyse des écoulements dans la
zone non saturée, et en particulier les écoulements préférentiels mis en exergue par
la modélisation, sont mis en correspondance avec des zones préférentielles
d’accumulation des polluants au sein de la tranchée.

La modelisation du transfert de solutés requiert ensuite le couplage des données
d’écoulements avec les processus de transport aqueux (convection et dispersion),
les mécanismes biophysicochimiques (rétention des polluants) et de filtration
particulaire (Brusseau et Rao, 1990). La détermination des caractéristiques
hydrodispersives de chaque hydrofacies est obtenue a I’aide de I’outil colonne de
laboratoire par le biais des techniques classiques de tracage : injection et suivi d’un
traceur et modélisation associée prenant en compte la potentialité de fractionnement
de I’eau en zone stagnante et mobile (modéle MIM). Ces résultats permettront de
modéliser, dans un premier temps, le transfert de solutés non réactifs au sein de
chacun des lithofaciés constitutifs du dép6t fluvioglaciaire
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Une fois les mécanismes de transport aqueux de solutés détermines, ceux-ci seront
couplés avec les mécanismes de rétention pour les polluants. Pour cela, des
isothermes d’adsorption sont effectués pour caractériser le potentiel d’adsorption a
I’equilibre pour chacun des lithofaciés.

Les outils numériques correspondent a des modéles (2D et 3D) tels que HYDRUS
(Simunek et al., 2005). Ces modeéles sont disponibles en tant qu’intégrateur de
connaissances des processus dans les sols et milieux poreux pour la détermination
des champs de vitesse et des concentrations en polluants dans I’ensemble de la
couche de surface/sous-sol. Ces modeles sont en outre employés au sein de I’équipe
depuis plusieurs années.
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1.2.Site d’étude : le bassin d’infiltration
Django Reinhardt

1.2.1. Les bassins de I’Est lyonnais

A I’échelle de I’Est lyonnais, le projet FAFF a permis de collecter un jeu de données
trés riche sur les anthroposols en formation dans divers bassins d’infiltration. Une
étude complete de I’anthroposol comprenant la couche de surface et le dép6t
fluvioglaciaire sous-jacent a été réalisée sur le bassin d’infiltration pilote Django
Reinhardt. Ce bassin est I’objet des investigations principales et sert de bassin
pilote incubateur d’un anthroposol typique. Pour pouvoir généraliser les résultats
aux autres bassins d’infiltration de la région lyonnaise, 19 autres bassins
d’infiltration ont été étudiés au regard de la couche accumulée en surface. En effet,
le contexte géologique est identique dans toute la région et la seule différence
notable entre bassins provient de I’entrant et en particulier de la couche accumulée
en surface. On a voulu ici étudier la correspondance entre caractéristiques physico-
chimiques de la couche et type de bassin versant associé au bassin d’infiltration.
Ainsi, pour les 19 autres bassins d’infiltration, seule la couche de surface a été
prélevée et caractérisée d’un point de vue physico-chimique. Les bassins étudiés
ont été sélectionnés sur des critéeres de taille, d’age, de volume et sur le type
d’environnement urbain d’ou proviennent les eaux de pluies infiltrées dans ces
bassins. La liste des bassins étudiés comprend :

- 5 bassins classés comme agricoles.

- 5 bassins classés en catégorie : résidentiel, parking et voirie.

- 9 bassins classés comme industriels, Django Reinhardt est le bassin le plus
vieux de I’étude
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Tableau 1 : Classification des bassins étudiés d'aprés le SAGE de I’Est Lyonnais

(2009)

Chemin de Feyzin Agricole
Grange Blanche Agricole
Parilly Agricole
Pierre Blanche Agricole
Villardier Agricole
Centre routier Parking
Triangle de Bron Parking

Le Carreau Résidentiel

ZAC Paul Claudel Résidentiel
Boulevard Urbain Est | Voirie

Charbonnier Industriel
Django Reinhardt Industriel
IUT DOUA Industriel
Leopha Industriel
Minerve Industriel
PAE Mi-plaine Industriel
ZAC des Pivolles Industriel
ZAC du Chéne Industriel
ZAC Pesseliere Industriel

1.2.2. Choix du site d’étude

Le site d’étude choisi (bassin d’infiltration d’eaux pluviales Django Reinhardt) est
un des plus grands bassins d'infiltration de I'Est lyonnais avec une activité
industrielle marquée. Par ailleurs, il est le plus ancien bassin d’infiltration parmi
les ouvrages étudiés. Par la suite, nous utiliserons I’abréviation « bassin DjR »
lorsque nous y ferons référence. Le choix a été porté sur ce bassin en particulier,
celui-ci ayant fait I’objet, depuis plusieurs années, d’un suivi expérimental en vue
de mieux comprendre et modéliser les phénomeénes de transferts des polluants dans
les ouvrages réels. Nous disposons donc de plusieurs données sédimentologiques,
hydrodynamiques et géochimiques constituant une base de données considérable a
laquelle nous ferons référence dans ce chapitre. Cela permet de faire un état des
lieux des connaissances disponibles au début de la thése et ainsi des connaissances
a acquerir et expérimentations de caractérisation nécessaires pour aboutir a une
modélisation compléte des phénomeénes de transferts dans le dépot fluvioglaciaire.
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1.2.3. Description du site d’étude

Le bassin DjR est situé a I’Est de Lyon (Figure 2), au sud de la commune de
Chassieu. Cette commune est en partie située sur la colline a dominance morainique
de Genas. Le sud de la ville se situe dans le couloir fluvioglaciaire de Décines. Les
dépots fluvioglaciaires datent du Wirm récent d’aprés (Mandier, 1984).

Ce bassin d’infiltration recueille les eaux pluviales provenant d’un bassin versant
constitué par une zone industrielle d’une superficie de 185 ha, située au sud de
Chassieu (Figure 3). Le bassin versant est imperméabilisé a 75% et est équipé d'un
réseau séparatif. Les eaux pluviales collectées séjournent, en premier lieu, dans un
bassin de rétention-décantation situé en amont du bassin d’infiltration (Figure 3c et
Figure 4). Une partie des eaux pluviales accéde ensuite au bassin d’infiltration par
surverse (Figure 4). Le bassin d’infiltration, d’une surface d’1 ha, est creusé dans
des alluvions fluvioglaciaires dont la conductivité hydraulique saturée moyenne
varie entre 7.10° et 9.10° m.s? (BURGEAP, 1995). L’épaisseur de la zone non-
saturée est de 13 m sous la surface du bassin, soit 18 m sous la surface
topographique.

| ® Bassins
d'infiltration

Bassin DjR ;l

j ) '_,:'-'

Moraines glaciaires Dépdts fluvioglaciaires

Alluvions fluviatiles Alluvions fluviatiles
modemes anciens
Loess |== = Dernier maximum glaciaire

Figure 2 : Carte des formations superficielles et position géographique du bassin DjR
par rapport aux bassins d’infiltration de I’Est lyonnais (Winiarski, 2014)

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 28

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Cadre de la thése / Site d’étude

Bassin de rétention étanche

c) 32000 m?
Digue
de dé-
W cantation
£ Regulateur— ™
E { Entrée
: A\ des eaux
Bassin pluviales
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Figure 3 : a) Situation des bassins de rétention-décantation et d’infiltration dans la
zone industrielle située au sud de la ville de Chassieu a I’Est de I’agglomération
lyonnaise (Goutaland, 2008) b) Photo aérienne (image Google Earth 2015) et c) Principe
de fonctionnement : représentation schématique des flux d’eau (Goutaland, 2008)

On distingue deux compartiments a étudier : les sédiments issus des eaux pluviales
urbaines et le sous-sol en place (dépot fluvioglaciaire) datant du dernier maximum
glaciaire (Figure 4). Un agrandissement de la « zone étudiée » dans la Figure 4 nous
permet de distinguer plus clairement les composantes de cette zone. La Figure 5
permet de mettre en évidence la superposition de deux matériaux d’origines
distinctes.

Les sédiments urbains ou « poussiéres de routes » proviennent de Bassins Versants
Urbains (BVU) ou péri-urbains et reposent sur un substrat fluvioglaciaire décapé
par les travaux de construction des bassins d’infiltration. Tous les 5 a 6 ans, ces
matériaux de surface, exogenes, sont curés et exportés hors des bassins.

Les matériaux de surface déposés sont des matériaux récents dont I’épaisseur est
fonction du temps écoulé depuis le dernier curage et de la dynamique de transfert
et de sédimentation (nature du bassin versant, rapport bassin versant/surface du
bassin d’infiltration, nature et organisation des bassins de décantation, etc.). On
observe sur le bassin DjR des épaisseurs allant de 5 a 20 cm.
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Figure 4 : Schéma de principe du fonctionnement du site et localisation de la zone
étudiée (Winiarski, 2014)

Sédiment urbain
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Formation
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Couche sombre
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Figure 5 : Vue générale des deux compartiments formant le site d’étude (Goutaland,
2008)
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En dessous des sédiments urbains, on observe une couche ayant subi des processus
de transformation de par la proximité de la surface et de la couche sédimentée en
surface. Dans le cas du bassin DjR étudié, cet horizon est constitué de graviers a
matrice sableuse avec une assez forte proportion de limons. Ce niveau de 25 cm
environ est enrichi en matiere organique de couleur foncée d’ou I’appellation
« couche sombre ».

Enfin, on trouve les matériaux fluvioglaciaires sous-jacents issus des dynamiques
de dépbt (tressage, chenalisation, phase érosive...) suite a la fonte des glaciers
quaternaires. Cette dynamique a conduit a une grande hétérogénéité des lithofacies
et notamment de la distribution granulomeétrique dans ces matériaux. Tous les
matériaux présentés dans ce chapitre ont fait I’objet d’une caractérisation
sedimentologique avant le commencement de la these. L’étude sédimentologique
de la couche accumulée en surface et du dépot fluvioglaciaire est présentée ci-apres.
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1.3.Caracteérisation des sédiments
urbains

Comme présenté dans la description du site, deux compartiments sont pris en
considération : les sediments urbains et le dépdt fluvioglaciaire. Dans cette partie,
I”’étude va porter sur la qualité des sédiments urbains rencontrés dans le bassin
(DjR) ainsi que dans les autres bassins d’infiltration.

1.3.1. Echantillonnage

Pour le préléevement des matrices sédimentaires accumulées en surface, la stratégie
d’échantillonnage a éte établie a partir des recommandations émises par le
Laboratoire Central des Ponts et Chaussées (Tableau 2) dans le guide technique
d’avril 2006 « Recommandations pratiques pour la gestion des produits de
I’assainissement pluvial » et adaptée en fonction des caractéristiques des ouvrages
(taille, présence ou non de sediments).

Tableau 2 : Nombre de points de prélevements en fonction de la surface du bassin

Rappel des recommandations du LCPC sur le plan d’echantillonnage
$>100 m? 8 prélevements
100<S<5000 m? 14 prélévements

S$>5000 m? 20 prélévements

S : surface du bassin

Des fiches de prélevements ont été établies pour chaque bassin d’infiltration avec
le nombre de points de prélévements, I’épaisseur de sédiments et les coordonnées
GPS. Les positions des points ont eté mesurées a I’aide d’un GPS de précision 5 m,
et I’humidité exprimée en pourcentage volumique a été mesurée en surface lors du
prélevement a I’aide d’une sonde TDR portable TRIME EZ de la société IMKO
GmbH (Ettlingen, Allemagne), avec électronique de mesure intégrée dans le corps
des sondes. On note que, pour le site DjR, les prélevements ont été concentrés pres
de I’arrivée des eaux pluviales (soit pres de la sortie du bassin de rétention-
décantation).
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1.3.2. Caractérisation des sédiments urbains

1.3.2.1. Eléments majeurs et ETM

Les résultats montrent que les sédiments urbains sont riches en phosphore (1,81
mg/g) et azote (3,75 mg/g). Le phosphore est essentiellement sous forme
inorganique (1,24 mg/g) et peu disponible. Il faut rappeler que le contexte
géochimique est calcaire et que le phosphore peut donc precipiter avec le calcium
ou s’adsorber sur I’oxyde de fer qui est aussi un élément majeur fortement
concentré dans ces matériaux (Badin et al., 2009).

Afin d’extraire les Eléments Traces Métalliques (ETM), une minéralisation par
attaque acide sur la fraction inférieure a 1 mm a été realisée. Les résultats montrent
que la surface du bassin présente des caractéristiques pédologiques et géochimiques
de matériaux fortement contaminés par les métaux lourds. Le Tableau 3 indique les
concentrations de 3 ETM. Les sédiments de surface présentent donc des
concentrations trés élevées en ETM, en particulier en Zn.

Tableau 3 : Concentration moyenne en ETM des sédiments (9 échantillons)

Pb (mg/kg de MS) Cu (mg/kg de MS) Zn (mg/kg de MS)
113,9 + 29,3 168,6 + 47,9 2440,6 + 851,5

Ces paramétres ont été mesurés a plusieurs reprises sur ce bassin. On pergoit une
stabilité des concentrations en métaux lourds au cours du temps (“signature
urbaine™) avec des teneurs significatives et bien au-dela des teneurs usuelles pour
les sols naturels (Baize, 1997).

1.3.2.2. Fraction minérale

En ce qui concerne la fraction minérale des matrices urbaines, nous avons analysé
ponctuellement une quarantaine de particules grossieres au microscope
électronique a balayage MEB (> 10 microns). L’analyse des rayonnements X émis
par les particules excitées par le faisceau d’électrons incidents a permis d’avoir une
indication sur la composition atomique des phases analysées. La plupart des
particules analysées présentent des compositions montrant I’abondance de quartz,
de plagioclases et quelques feldspaths potassiques. Quelques particules riches en
Ca (calcite) sont également observées. Nous n’avons observé que quelques
minéraux présentant des éléments lourds : oxydes ou hydroxydes de fer, oxydes de
titane et d’assez nombreuses particules grossiéres contenant du soufre et du baryum
(barytine vraisemblablement).
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1.3.2.3. Fraction Organique

La matiére organique MO est obtenue par perte de masse aprés calcination de
I'échantillon & 550°C pendant 4 heures. La teneur en carbonates correspond a la
perte de masse a 950°C pendant 2 heures. Les sédiments de surface présentent des
teneurs tres élevees en MO qui peuvent étre 50 fois supérieures a celles des
échantillons du sol naturel sous-jacent. Dans tous les echantillons, cette quantité
varie entre 7 et 15% (Figure 6).

16 -
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Figure 6 : Quantité de MO en pourcentage dans les échantillons sédiments prélevés
(Winiarski, 2014)

Une partie de la matiere organique est d’origine anthropique et provient de
I’essence imbrulée ou de [I’application de pesticides ou autres produits
phytosanitaires a proximité du bassin versant. Les divers procédés industriels
peuvent aussi se traduire par le rejet de substances liquides polluées avec des
molécules organiques.

Tableau 4 : Concentrations en contaminants organiques de I’échantillon du bassin DjR

PCBs (ng/kg) Dioxines (ng/kg)
255000,00 36,30

Pesticides et alkylphénols

Diuron (ng/g) Para-ter-octylphénol (ng/g) 4-nonylphénol (ng/g)
3,40 41,00 1019,10

Il n'existe pas de données sur les concentrations en PCBs dans les bassins
d'infiltration. Ces premiers résultats (Tableau 4) montrent que les concentrations en
PCBs et Dioxines sont importantes comparées a celles dans des sédiments du Rhéne
en aval de Lyon qui sont au maximum de 60-80 pg/kg. Les concentrations en diuron
et en alkylphénols sont 4 & 10 fois plus élevées que celle retrouvées dans des
sédiments impactés par des rejets urbains (Tissier et al., 2005; Wu et al., 2013), sachant
que I’usage du diuron est interdit depuis 2009.

Les résultats montrent une forte contamination par les HAPs (Tableau 5). L'examen
des ratios entre les différentes molécules permettent de montrer que l'origine des
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HAPs est la combustion pyrolytique des carburants, des feux de végetation et des
diverses émissions industrielles et domestiques (Durand, 2003). Cela dit, des études
antérieures ont souligné que les HAPs ne renseignent que sur une infime fraction
de la matiére organique anthropique dans le milieu urbain. La forte teneur en
matieres organiques des sédiments leur confere une cohésion favorable a
I’agrégation.

Tableau 5 : Concentrations en HAP (ng/g) de I’échantillon composite du bassin DjR

Naphtalene Phenanthrene Anthracene Fluoranthene
39,3 65,4 26,4 133,6
Pyrene Benz[a]anthracene Chryzene Benzo[b]fluoranthene
121,6 111,2 70,6 140,7
Benzo[k]fluoranthene Benzo[a]pyrene Indeno[1,2,3-cd]pyrene Benzo[ghi]perylene
71,2 43,5 85,6 142,1

1.3.2.4, Conclusion

L'analyse simultanée de nombreux parameétres géochimiques et structuraux sur la
surface du bassin d’infiltration Django Reinhardt et, en paralléle, de 19 bassins
d'infiltration dans le contexte du programme de recherche FAFF (Winiarski, 2014)
permet de tirer les conclusions suivantes: Malgré une certaine variabilité des
parametres mesurés entre les divers sites, on peut mettre en avant une certaine
homogénéite de composition entre les bassins d’infiltration, essentiellement en lien
avec les propriétés usuelles de sédiments urbains. Malgré une relative hétérogéneité
des concentrations des éléments majeurs et micropolluants organiques ou minéraux,
la présence systématique de certains éléments (métaux lourds, HAPs, Dioxines,
PCBs, Alkylphénols) est specifique aux 19 bassins et n’est pas différenciée par la
typologie de l'activité ou les caractéristiques physiques du bassin versant. On est
ainsi en présence d’une signature chimique urbaine. Le sediment caracterisé dans
le bassin DjR n’échappe pas a la regle et posséde les caractéristiques spécifiques
des sédiments urbains issus des milieux urbanisés et imperméabilisés.

En complément de ces données, les résultats du programme FAFF montrent que les
sédiments urbains sont le facteur essentiel de la mise en place d’un anthroposol
dans un bassin d’infiltration (Winiarski, 2014). C’est une source de pollution pouvant
migrer principalement dans le sous-sol. Elle constitue donc un risque pour la qualité
du sous-sol et de la nappe phréatique. La présence de polluants organiques et
métalliques connus pour leur toxicité chronique a faible dose montre les enjeux liés
a la gestion de ces ouvrages d'infiltration. Les questions qui se posent portent alors
sur le role des sédiments urbains : Représentent-ils un bon piege a polluants qui
permettent de limiter leur mobilité dans I'environnement ? Quelle est leur influence
sur les transferts vers le sous-sol et la nappe phréatique ? Dans ce contexte de
compréhension des transferts en zone vadose, une description sedimentologique,
c’est-a-dire une analyse précise de I’anthroposol dans toute sa profondeur, devient
nécessaire et est présentée dans ce qui suit.
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1.4.Caractérisation du depot
fluvioglaciaire

Afin d’étudier le continuum sédiments urbains (résidu) - formation alluvionnaire
(filtre), une tranchée a été effectuée pour ausculter une partie de la zone non saturée
sous la surface d’infiltration dans le bassin d’infiltration DjR. Cette tranchée permet
de décrire les différents matériaux rencontrés dans la zone non saturée pouvant
constituer des hétérogénéités influencant les écoulements d’eau, la rétention et le
transfert des polluants et matieres relargués par les sédiments de surface. Plusieurs
types d’interprétation de cette tranchée sont proposés :

- Une caractérisation sédimentologique permettant de décrire la structure et la
texture des materiaux rencontres sous la surface. Cette description permettra
d’obtenir une géométrie utilisable dans la partie modelisation.

- Une caractérisation géochimique permettant de décrire I’accumulation dans
la zone non saturée des polluants relargués par les lessivats chargés en ETM
et MO provenant des sédiments urbains décrits dans le chapitre précédent. La
description des zones d’accumulation préférentielle dans le dépdt permettra
de donner des indications sur les mécanismes de transferts et de rétention.

1.4.1. Réalisation de la tranchée

Une excavation a la pelle mécanique a mis a jour une paroi verticale, sur laquelle a
été effectuée la description sédimentologique aux échelles du lithofacies et de
I’élément architectural. Cette excavation a été réalisée dans la zone A du bassin
d’infiltration en mai 2005 (Figure 7).

l". Zone A 5

Emprise de la parol T <o /
d'excavation décrite {

/
Emprise de la partie | r.-'f
talutée de lexcavation |

Figure 7 : Excavation réalisée dans les zones A du bassin DjR (Goutaland, 2008)
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La Figure 8 montre la réalisation de I’excavation de la zone A. Les dimensions des
parois verticales sont de 13,5 m de long et 2,5 m de profondeur.

Seeisss 2 £ N N

Figure 8 : Réalisation de I’excavation de la zone A. La paroi d’excavation visible est
celle qui a été décrite sédimentologiquement (Goutaland, 2008)

Une premiere description a été effectuee et un échantillonnage a été réalisé du haut
vers le bas, a I’aide d’une pelle couloir et d’une truelle. Au total, 95 échantillons ont
été prélevés sur la paroi de I’excavation réalisée, soit 86 échantillons dans le dépot
fluvioglaciaire et 9 échantillons de sédiments urbains.
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Figure 9 : Schéma de la tranchée et des lithofaciés ; les points rouges indiquent
I’emplacement des 95 échantillons prélevés et analysés (Winiarski, 2014)

1.4.2. Caractérisation sedimentologique
Les analyses granulométriques ont été réalisées par tamisage a sec selon la norme

NF P94-056. Les classes granulométriques sont définies de la facon suivante (D
correspondant au diameétre des grains) : argiles : D <4 um, silts : 4 pum <D < 63 um,
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sables : 63 um < D <2 mm, graviers : 2 mm < D < 64 mm, cailloux : 64 mm <D <
256 mm, blocs : 256 mm < D.

La caractérisation de ce dépot fluvioglaciaire a I’échelle de la tranchée met en
évidence une typologie de 4 lithofaciés, presentée dans le Tableau 6 :

- Sable : Sables moyens, pauvrement a bien classés, de grain moyen 325 + 43
pm, sans matrice silteuse ou argileuse, laminations internes planes ou
inclinées correspondant aux phases de dépdt des sables et se présentant sous
la forme de lentilles d’épaisseur tres variable a stratifications internes.

- Gravier avec matrice: Mélanges sablo-graveleux présentant une
granulométrie étalée (sables fins a graviers grossiers), généralement présents
dans les 30 & 80 premiers centimétres sous la surface du bassin, fraction de
graviers prépondérante (85%).

- Gravier bimodal : Mélanges sablo-graveleux a granulométrie bimodale,
présentant un mode grossier - graviers moyens a grossiers - et un mode
sableux - matrice de sables moyens (325 um).

- Graviers sans matrice sableuse, assez bien a bien classés, de taille
centimetrique pour les éléments les plus grossiers, sous la forme de lentilles
inclinées progradantes ou de fines couches subhorizontales. Ils sont associes
aux graviers sableux bimodaux, au sein d’une structure d’alternance.

Sur le triangle des textures graviers/sables/fines présenté en Figure 10, I’ensemble
des lithofacies echantillonnes sur la paroi de I’excavation creusée dans le bassin DjR
a représenté, soit 86 échantillons au total, dont 11 lithofaciés Sable, 13 lithofacies
Gravier sans matrice, 30 lithofaciés Gravier avec matrice et 32 lithofaciés Gravier
bimodal. L’analyse granulométrique par tamisage mécanique permet de distinguer
facilement les lithofacies sableux (fraction sableuse supérieure a 70% et fraction en
particules fines inférieure a 5%), et dans une moindre mesure les graviers sans
matrice (fraction en graviers supérieure a 90%). La distinction entre les deux types
de graviers sableux est cependant moins nette. Les graviers sableux ont une fraction
en graviers comprise entre 70 et 90%. La limite entre les lithofaciés gravier bimodal
et gravier avec matrice se situe a environ 15% de fraction sableuse.
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Tableau 6 : Typologie de lithofaciés du dépdt fluvioglaciaire sous-jacent au bassin DjR
basée sur la classification de Heinz (Heinz et al., 2003), le dép6t fluvioglaciaire est
majoritairement constitué par les lithofacies mélanges sablo-graveleux sans ou avec
bimodalité (Goutaland, 2008)
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Lithofaciés
1009 Sable
10% [® Gravier bimodal

®] Gravier avec matrice
# | Gravier sans matrice

100% 50% 10%

Fines

Figure 10 : Triangle textural représentant les fractions en graviers (D > 2 mm), en sables
(2 mm > D > 63 um), et en fines (argiles et silts, D < 63 um) et les domaines de variation
granulométrique des lithofacies fluvioglaciaires sous-jacents au bassin DjR
(Goutaland, 2008)

1.4.3. Caractérisation géochimique et régionalisation de la
pollution

La tranchée a permis de prélever divers échantillons et de reporter les zones
d’accumulation des polluants dans la tranchée. Pour I’ensemble des polluants, on
trouve un pattern similaire. Les données sont présentées pour la matiere organique et
quelques métaux lourds.

La teneur en MO fluctue en fonction de la profondeur (Figure 11). La couche
supeérieure de gravier avec matrice présente des teneurs en MO relativement élevées
a 25 cm en dessous de la surface. En ce qui concerne la lentille de sable, la teneur en
MO augmente entre 1,50 m et 2 m de profondeur. La teneur en MO est quasiment
nulle dans les graviers sans matrice.
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Figure 11 : Moyennes et écart types des teneurs en MO des 9 sections de la tranchée
(Winiarski, 2014)

L'analyse des concentrations en ETM met en évidence un fonctionnement particulier
pour les quatre lithofaciés suivants : la couche sombre d’une épaisseur moyenne de
25 cm (Gravier avec matrice), le sable, le gravier bimodal et le gravier sans matrice.
En outre, les trois ETM etudiés (Pb, Cu et Zn) semblent avoir un comportement
similaire (Figure 12). On se retrouve avec une accumulation dans le premier horizon
ainsi que dans la lentille de sable. A la verticale de la lentille de sable, ces profils se
traduisent par une bimodalité forte avec concentration a la fois en surface et entre
1.5 et 2 m de profondeur. On remarque un premier pic des concentrations en ETM
entre 20 et 40 cm au niveau de la couche sombre (Figure 12). On observe une
augmentation des concentrations en ETM entre 1,4 m et 2 m au niveau de de la
lentille de sable (Figure 12). Enfin, les graviers propres ne semblent pas du tout
participer a la rétention des métaux lourds.

Dans tous les cas, on note une distribution hétérogéne des polluants avec
accumulation en surface mais aussi au sein de la lentille de sable ou en certains
endroits particuliers. La distribution non uniforme des polluants peut provenir soit
d’écoulements particuliers avec présence d’écoulements préférentiels, soit de
propriétés geochimiques particuliéres telles que les propriétés de rétention des
polluants des divers lithofaciés.
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Figure 12 : Moyennes et écart-types des concentrations en ETM (mg/kg de MS) par
sections, en fonction de la profondeur (m) (Winiarski, 2014)
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D’une maniere génerale on observe des pics de teneur en MO qui provient de la
surface notamment dans I’horizon sous-jacent a la couche de sédiments urbains.
Plus en profondeur, et dans la lentille de sable en particulier, on retrouve des
concentrations en MO significativement plus importantes que dans les autres
lithofaciés. Cette régionalisation particuliére pourrait trouver sa source soit dans
des écoulements préférentiels conduisant les polluants en certains endroits de la
tranchée soit d’autres facteurs tels que le contraste de propriétés geochimiques
induisant ainsi une rétention différenciée. De par I’étude numérique de divers
scénarios associés a une caractérisation compléte des propriétés hydrodispersives
et geochimiques des lithofaciés constitutifs de la tranchée, diverses hypothéses
explicatives des résultats seront proposées et testées. Ce travail de validation
numérique des différentes hypothéses permettra de proposer un modéle conceptuel
de fonctionnement du systéeme anthroposol présent en fond de bassin d’infiltration
et de sa fonction de filtration de la pollution.
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1.5. Conclusion

L’étude specifique du bassin d’infiltration DjR dans une zone industrielle, ainsi que
les données obtenues sur 19 autres bassins d’infiltration situés sur la plaine
fluvioglaciaire de I’Est lyonnais, ont permis le recueil d’une masse importante et
originale de données (Winiarski, 2014). Les résultats montrent plusieurs phénomeénes
(Figure 12) :

)] une pollution importante des sediments de surface par les métaux lourds,
les HAP et les PCB, du fait des ruissellements sur les surfaces urbaines
et les rejets de temps secs,

i) une régionalisation particuliére de la pollution dans la zone vadose sous-
jacente, avec des concentrations en ETM et MO relativement
importantes au niveau de la lentille de sable auscultée (entre 1 met2 m
de profondeur) et au niveau des lentilles de gravier sans matrice. Ainsi,
ce pattern particulier constitue une photographie de la pollution en un
instant donné qui résulte des mécanismes de rétention et de transfert en
exergue dans I’anthroposol.

Ces données contiennent donc une information cruciale sur les mécanismes de
transfert et de rétention des polluants dans les premiéres couches d’un bassin
d’infiltration.

bvv s

Sédiments urbains

.

Concentration 1 en métaux (

| Domaine d’étude

rL Dépot fluvioglaciaire

Concentration 2 en métaux

—»| Nappe phréatique

Figure 13 : Schéma conceptuel du domaine étudiée

Dans cette thése, on cherche a comprendre les causes de la régionalisation observée
pour identifier les mécanismes de rétention et de transfert des polluants a I’échelle
du dep6t. Cette forte régionalisation est liée au caractere hétérogene de la formation
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geologique. La présence de divers lithofacies (graviers avec matrice, sable et
gravier sans matrice) laisse présupposer des propriétés de transferts contrastées.
Ainsi, plusieurs hypothéses sont plausibles pour expliquer la régionalisation
observée :

)] contraste de propriétés hydrodynamiques et mise en place
d‘écoulements préférentiels,
i) contraste de propriétés hydrodispersives et écoulements particuliers au

sein de chaque lithofacies, et
iii) contraste de propriétés géochimiques et donc de potentiels de rétention
des polluants.

On cherche donc & identifier la source parmi ces trois options. L’outil choisi est la
modélisation numérique. En effet, I’outil modelisation numérique permet
d’implémenter graduellement I’influence des trois sources potentielles (contraste
de propriétés hydrodynamiques, hydrodispersives et géochimiques), de tester
diverses hypotheses (exemples : épisodes pluvieux) et de quantifier le transfert de
polluants a I’échelle de la section, tant en termes de rétention dans la section que
de quantification des flux a 2.5 m de profondeur. Ces données numériques pourront
ensuite étre confrontées aux observations de la tranchée. Ce travail est effectué avec
pour hypothése centrale que le contraste de propriétés hydrodynamiques est de
toute fagon déterminant et que les écoulements préférentiels résultants ont une
influence majeure sur le transfert de masse. Ainsi, ce travail de thése porte
précisément sur les conditions qui favorisent le cheminement préférentiel de I’eau
et de polluants au-travers du dep6t fluvioglaciaire jusqu’a I’arrivée a la nappe. Ces
données numeriques sont ensuite couplées avec diverses hypothéses, en prenant en
compte les hétérogénéités quant aux propriétés hydrodispersives et / ou
geochimiques potentielles, pour arriver a conclure sur les effets respectifs du
contraste des propriétés hydrodynamiques, hydrodispersives et géochimiques.

La modélisation numérique ne peut se faire sans connaissance des principes de
modélisation numérique des transferts de masse. Ainsi, dans le chapitre suivant,
une revue de la littérature est proposée sur la modélisation des écoulements et le
transfert de masse en zone vadose dans les formations hétérogenes.
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2. Etat de I’art sur le transfert d’eau et
de masse en milieux poreux
homogene et hétérogenes

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 46

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

2.1. Transfert d’eau et de masse en
milieux poreux hétérogenes

2.1.1. Ecoulement dans un milieu poreux

2.1.1.1. Caractéristiques physiques d’un sol

Le sol est un milieu poreux triphasique constitué d’une matrice solide, d’une
composante liquide et d’une composante gazeuse. Il est caractérisé par sa texture,
sa structure, sa porosité et sa masse volumique apparente séche.

2.1.1.1.1. Masse volumique apparente seche

La masse volumique apparente séche p, (exprimée en g.cm™3) est définie comme
le rapport de la masse du solide et du volume total de sol :

Py = (Equation 1)
Vtot
2.1.1.1.2. Texture et structure

La texture d’un sol fait référence a sa composition granulométrique, qui se décline
en plusieurs fractions selon la taille des particules constituant le sol. Les particules
de diametre supérieur a 2 mm sont appelées graviers. Les particules plus fines se
subdivisent en trois classes texturales : les sables, les limons et les argiles. Les
fractions respectives argile / limon / sable permettent de définir la texture des sols
(triangle des textures). La structure d’un sol est déterminée par I’arrangement
spatial des eléments de la phase solide et des liaisons entre eux. Alors que la texture
est une caractéristique intrinséque du milieu poral, la structure d’un sol est une
caractéristique dynamique qui varie en fonction du temps et de I’espace.

2.1.1.1.3. Porosité
La porosité désigne I’espace occupé par les phases gazeuse et liquide dans le sol.

Les pores sont des vides interstitiels interconnectés ou non. Ils se distinguent par
leur degré d’ouverture et leur degré de connexion (Figure 14).
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Pore fermé Pore ouvert Pore cylindrique a
en cul de sac double ouverture

Figure 14 : Schéma de pores (Marsily, 1981)

La porosité est aussi un indice qui permet d’évaluer I’espace relatif de sol occupé
par les vides. Elle est définie par le rapport entre le volume des vides occupé par
I’air et le gaz et le volume total de sol :

Vy

ge=—t=1-2 (Equation 2)

Viot Ps

Ou p; est la masse volumique des solides.

Ms
Vs

ps = (Equation 3)

La porosité est d’abord régie par la texture et la structure intrinséque du sol mais
elle peut étre influencée par des évenements extérieurs : présence de vers et de
racines, fissures...

L’écoulement en milieu poreux désigne le mouvement de I’eau au sein de ce milieu.
Il s’effectue au travers des pores actifs, partiellement ou complétement saturés. La
capacité d’un fluide & se mouvoir dans un milieu poreux dépend notamment du
degré d’hétérogénéité physique de ce milieu. Différents modeles permettent d’en
rendre compte.

2.1.1.2. Ecoulement en milieu poreux continu et homogene

Le modele darcien s’appuie sur les hypothéses de continuité du milieu poreux et
d’homogénéité de I’écoulement. 1l permet d’envisager la structure de la matrice par
un ensemble de volumes représentatifs a I’intérieur desquels peuvent étre définis
des parametres caractérisant en tout temps et en tout point du milieu I’état de I’eau
dans le sol (teneur en eau, masse volumique, pression, concentration) et
I’écoulement (vitesse de I’eau, propriétés hydrodispersives).

Dans les milieux darciens, I’eau est mise en mouvement au sein de la matrice
poreuse par gradient de charge hydraulique. La variation de la hauteur hydraulique
H en différents endroits de la matrice induit un flux d’eau g selon la relation linéaire
suivante appelée plus communément loi de Darcy :

g =—[K] VH (Equation 4)
AveCH=h+z (Equation 5)
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Ou h est le potentiel de pression de I’eau et z la charge de la gravité.
K désigne la conductivité hydraulique du milieu ; elle représente la capacité du
milieu poreux a conduire I’eau.

En milieu saturé, tous les pores du milieu sont remplis d’eau et participent ainsi a
I’écoulement : la conductivité hydraulique est alors a saturation. En milieu non
saturé, la conductivité hydraulique dépend de la teneur volumique en eau 6 qui
traduit le fait que seuls certains pores sont saturés et permettent I’écoulement.

Le principe de conservation de la masse permet d’établir une équation de continuite,
sous les hypothéses d’un fluide incompressible et d’un milieu a viscosité constante.
Cette équation tient compte de la variation de la teneur en eau :

% =-V§+ o, (Equation 6)

Avec ¢, correspondant aux sources ponctuelles volumiques.

La combinaison des deux équations précedentes permet d’aboutir & une équation
genérale de I’écoulement en milieu non saturé appelée équation de Richards. Sous
sa forme généralisée, elle s’écrit donc :

Z—f =V(K(6) VH) — ¢, (Equation 7)

La modélisation d’écoulement au sein d’un milieu a variabilité structurale et
texturale est plus complexe. L’écoulement dans de tels milieux s’effectue de
maniére hétérogéne et non continue. Sa modélisation requiert alors le recours a
d’autres concepts plus élaborés que la modélisation classique par I’équation de
Richards.

2.1.1.3. Ecoulement en milieu poreux non continu et
hétérogéne
2.1.1.3.1. Ecoulements préférentiels et zones stagnantes

Les hetérogénéités texturales et structurales d’un sol sont a I’origine d’une
variabilité spatiale des propriétés hydrodynamiques du sol. Cette variabilité se
manifeste dans I’écoulement par une distribution non uniforme des vitesses du
fluide au sein des pores. Il est possible de distinguer des zones ou I’écoulement est
plus ou moins lent, voire complétement nul. On parle de régionalisation de
I’écoulement. On différencie ainsi dans le milieu poreux une eau libre qui se
deplace sous I’action de la gravite ou sous I’effet d’un gradient de pression et une
eau stagnante dont le déplacement est limité par des phénomenes de capillarité et/ou
d’adsorption. La teneur en eau totale est considérée comme étant fractionnée en une
eau dite immobile et une eau dite plus mobile. A I’inverse des zones stagnantes,
I’écoulement est accéléré lorsqu’il a lieu au travers de chemins préférentiels. Aussi,
les différences entre les parametres hydrodynamiques entre deux lithofacies
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peuvent creer des écoulements préférentiels. Trois types d’écoulement ont été
identifiés : le bypassina flow, le fingering flow et le funneled flow (Miyazaki, 2006).

(a)

Figure 15 : Trois types d'écoulement préférentiel : a) bypassing flow b) fingering
flow c) funneled flow (Miyazaki, 2006)

Le bypassing flow (Figure 15a) a lieu dans des fissures et macropores. Ce sont des
zones trés perméables a I’origine d’écoulements préférentiels si elles sont en
contact avec I’atmosphére ou si la pression de I’eau a I’intérieur des fissures et
macropores est positive. Néanmoins, les macropores peuvent aussi constituer des
obstacles a I’écoulement lorsqu’ils sont sous-jacents a une couche d’eau souterraine
et que la matrice du sol est sous succion.

Le fingering flow (Figure 15b) s’explique par la superposition d’une couche de sol
fin sur une couche de sol de texture plus grossiére. Sous certaines conditions, il
peut étre engendré dans des sols a texture homogeéne.

Le funneled flow (Figure 15¢) se démarque du type précédent par I’inclinaison des
deux couches de sols. La pression dans I’écoulement augmente avec la distance le
long de I’interface a cause de I’accumulation d’eau et finit par provoquer une percee
dans le sol grossier au-dela d’une valeur critique.

L’existence et I’intensité des écoulements preférentiels varient en fonction du
niveau de saturation en eau du milieu (Birkholzer et Tsang, 1997) mais il a été observé
que les écoulements préférentiels ont d’abord lieu dans des zones saturées en eau.
Il a par ailleurs été démontré que la présence de macropores favorise I’écoulement
en conditions saturées (Kohne et Gerke, 2005), (Lamy et al., 2009).

2.1.1.3.2. Modeles d’écoulement a double porosité ou double
perméabilité

Les ecoulements ayant lieu dans des milieux présentant une hétérogéneité due a la
présence d’agrégats ou encore de fissures peuvent étre décrits par des modeles a
double porosité ou double perméabilité. Les modeles bimodaux sont largement
utilisés pour modéliser les écoulements préférentiels a toutes les échelles.

IIs reposent sur le principe d’un fractionnement de I’écoulement & I’échelle
macroscopique dans deux domaines, I’un correspondant aux vides de la matrice
poreuse (inter-porosité) ou au systeme de fracture (macroporosité) ; I’autre faisant
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référence aux éléments constitutifs de la matrice poreuse (microporosité ou intra-
porosité). Le modéle a double perméabilité suppose que le fluide se déplace a la
vitesse de Darcy dans les deux domaines alors que le modele a double porosité
permet seulement le mouvement du fluide dans les macropores ou fractures. Dans
certains cas, la différence entre les deux vitesses est telle que I’écoulement au sein
de la matrice poreuse peut étre considéré comme négligeable. Le modele MIM
(Mobile-IMmobile) peut alors rendre compte d’un fractionnement de I’écoulement
qui suppose un fluide immobile dans la microporosité et un fluide mobile dans la
macroporosité (Figure 16).

matrice fracture immobile mobile
w | fm

\ 4

Figure 16 : Modeles bimodaux d'écoulement préférentiel a) Modele a double
perméabilité (gauche) b) Modele MIM (droite) (Kohne et al., 2009)

Il existe également des modeles multimodaux qui combinent I’approche avec une
eau mobile et une eau immobile a I’existence de sous domaines aux porosités
différentes. Par exemple, on peut envisager un écoulement preférentiel dans la
fracture et un fractionnement de I’eau dans la matrice ou encore un écoulement
fractionné dans la matrice ainsi que dans la fracture, etc.

Dans le cas des modéles a double perméabilité et & double porosité, on définit dans
le milieu, a I’échelle macroscopique, deux systemes poreux homogénes ayant
chacun ses caractéristiques propres (tailles des pores, porosité, perméabilité...) et
des propriétés différentes liées a I’écoulement et au transfert de solutés (teneur en
eau, potentiel de pression...). Des échanges ont lieu entre les deux compartiments
par gradient de charge hydraulique et/ou de concentration. L application de la loi
de Richards dans les deux systemes permet d’aboutir a deux équations regissant
I’écoulement dans le milieu a double-perméabilité (Simunek et al., 2003) :

a6 r 2 .
i RS v o —w

o Vas + ouw, ” (Equation 8)
aem — — FW < -

5 = Vgm + ou, + Py (Equation 9)
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I, représente I’échange de solutés ou d’eau entre les deux domaines. Il dépend
notamment de la différence de pression entre la matrice et la fracture (Gerke et van
Genuchten, 1993a) :

Ty = ay (hy —hy) (Equation 10)
Ou «a,, est le coefficient d’échange de I’eau entre la matrice et la fracture.

Les expressions de la teneur en eau globale 6 et de la vitesse d’écoulement globale
q font intervenir les contributions correspondantes de la matrice et de la fracture
ainsi que w le pourcentage volumique occupé par la fracture et la matrice (Gerke et
van Genuchten, 1993b) :

0=wb+ (1-w)0y, (Equation 11)
g=wqr+ (1—w)qpy (Equation 12)

Les modéles & deux dimensions sont employes pour bien décrire I’écoulement
préférentiel et le transport de solutés dans des milieux a agrégats (Rao et al., 1980),
(Seyfried et Rao, 1987) ou en présence de macropores (Gardenas et al., 2006).

2.1.1.3.3. Ecoulements préférentiels aux échelles supérieures

Les modeles précédents d’adressent a I’échelle des matériaux (et donc échelle du
cm®). Des approches ont aussi été développées pour la modélisation des
écoulements hétérogenes aux échelles supérieures. En modélisant la zone non
saturée, (Birkholzer et Tsang, 1997) ont montré que les écoulements préférentiels
s’effectuaient vers les zones a grande conductivité hydraulique en s’appuyant sur
un modele découpant le milieu poreux en pixels affectés de perméabilités
différentes.

Precipitation

Model Area Vadose Zone
.,’7 \ . Saturated Zone

Random Permeability

Field (20.0 m x 10.0 m) g
g Geometric Mean: 10" m'

m Deviation;
5 4o(n m log) ; Gravity

Gorrelation Length: 0.5m

80 x 40 Cells 3
Groundwater Table B ¢

Figure 17 : Zone du modéle (Birkholzer et Tsang, 1997)
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Figure 18 : Distribution spatiale de la perméabilité intrinseque (log,, ( ) avec
log,o ks = —12.07 m? (Birkholzer et Tsang, 1997)
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Figure 19 : Distribution spatiale du flux relatif pour le cas saturé
(Birkholzer et Tsang, 1997)

Par ailleurs, la mise en place d’écoulements préférentiels au sein d’une tranchée a
été mise en évidence par les travaux de (Goutaland et al., 2013). Ces modélisations
ont été obtenues pour la tranchée étudiée avec les propriétés hydrodynamiques
illustrées ci-dessous (Figure 20).
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Figure 20 : Modélisation numérique des champs de teneur en eau (volumetric water
content) et du potentiel de pression (water pressure head) en fonction du temps pour le
cas de la géométrie compléte (Goutaland et al., 2013)

Une architecture géométrique et des parametres de texture ont été proposés dans les
travaux de (Coutinho et al., 2015) pour mettre en évidence la variabilité spatiale et
I'effet de I'hétérogénéité du sol sur les flux insaturés, établissant ainsi la premiére
étape vers la modélisation de I'écoulement insaturé dans le bassin & la méso-échelle
(Figure 21).
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Section S1 Section S3 Section S5
Schematiclithology Schematiclithology Schematiclithology
Length (m) Length (m) Length (m)
1.5 % 15 30 15 30

Depth (m)
B L
1 1 =

Modeling

8 (msm?)
N N O ] ] ] I ] I [ N N .
0010 0045 0.080 0.115 0150 0.185 0220 0255 0290 0325 0360 0395

|:| Gravier bimodal - Gravier avec matrice |:| Sable

Figure 21 : Modélisation numérique des champs de teneur en eau (volumetric water
content) en fonction du temps pour trois sections hétérogenes, les sections et leurs
géomeétries respectives sont indiquées en haut de la figure (Coutinho et al., 2015).

2.1.2. Transport de solutés en milieu poreux

Le transport de solutés en milieux poreux fait intervenir des mécanismes
fondamentaux de convection, dispersion et diffusion capables d’affecter la vitesse
d’écoulement. Des modéles ont été congus pour rendre compte a la fois de ces
phénomenes et des hétérogenéités du milieu parmi lesquels deux approches
mécanistiques (CDE et MIM) sont développées a I’échelle macroscopique. En
outre, les solutés se déplacant en milieu poreux peuvent réagir avec le milieu poreux
et faire I’objet d’une rétention d’ou la nécessité de coupler les variables et

parametres geochimiques décrivant les processus réactifs aux equations décrivant
I’écoulement.
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2.1.2.1. Les mécanismes de transport aqueux

Le transport en milieu poreux est influenceé par deux mécanismes fondamentaux
(Figure 22) :

- la convection

- la dispersion hydrodynamique qui associe dispersion mécanique et diffusion

moléculaire.
Convection Dispersion
[ J
L4 ° °
.‘ .0 .o
® o. ® ® o t=0
° .. e o °.
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Figure 22 : Mécanismes physiques affectant le transport de solutés en milieu poreux

La convection désigne I’entrainement des solutés dans le fluide en mouvement au
sein de la matrice poreuse. Le soluté est transporté a la vitesse de Darcy. Le flux
caractérisant le transport de masse par convection est caractérisé par le vecteur j.on,
selon la relation suivante :

Jeonv = ‘_iC (Equation 13)

En I’absence d’écoulement de I’eau, le processus de diffusion moléculaire se référe
a la diffusion des solutés dans toutes les directions de I’espace, des concentrations
les plus fortes aux concentrations les plus faibles. La dispersion mécanique
intervient en cas de mouvement de I’eau. Elle permet une augmentation de la
dispersion des solutés en raison de I’hétérogéneité de la distribution des vitesses
dans les pores et entre les pores.

Finalement, la combinaison des phénoménes de dispersion mécanique et de
diffusion moléculaire est a I’origine d’une densité de flux jg, qui dépend
notamment du gradient de concentration en solutés dissoute et de la teneur en eau
en conditions non saturées :

Jasp = —6 [D] VC (Equation 14)

Ou [D] est le tenseur hydrodynamique. Il dépend des caractéristiques du milieu
(tortuosite et dispersivité) ainsi que de la vitesse d’écoulement de I’eau entre les
pores selon les modalités suivantes :
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D, =1D,+,v, (Equation 15)
Dy =1D, +Ar v, (Equation 16)
Avec :

v, . la vitesse porale, c’est-a-dire la vitesse de I’eau dans les pores :

v, = % (Equation 17)

Et ou D, est le coefficient de diffusion moléeculaire. 1l dépend du soluté.

7: la tortuosite du milieu et A;etA, sont les dispersivités transversale et
longitudinale du milieu

D, et Dy sont respectivement les contributions longitudinale et transversale de la
dispersion hydrodynamique.

Plus précisément, la dispersivité A varie en fonction de la structure du milieu, de sa
texture et du niveau d’occupation de I’eau. Elle est notamment d’autant plus grande
que le degreé de saturation en eau du milieu est faible (Fesch et al., 1998a), (Latrille,
2013) et que le milieu est constitué de gros grains ou d’agregats grossiers (Padilla et
al., 1999).

L’importance de la dispersion hydrodynamique par rapport a la convection peut
étre estimée a I’aide d’un nombre adimensionnel appelé nombre de Péclet :

Pe = VPTL (Equation 18)

Ou L designe une longueur caractéristique du milieu poreux. En laboratoire, lorsque
des essais colonnes sont realisés, L correspond le plus souvent a la longueur des
colonnes.

2.1.2.2. Modélisation du transport de solutés

La complexité de la géométrie du milieu poreux ne permet pas d’envisager une
description déterministe du milieu a I’échelle microscopique. Les modeles CDE et
MIM sont fondés sur une approche mécanistique des processus d’écoulement et
utilisent des parametres et variables moyens a I’échelle macroscopique.

2.1.2.2.1. Modéle de convection-dispersion simple (CDE)

Le modele CDE est fondé sur le principe de conservation de la masse. Il suppose
I’lhomogénéité de I’écoulement et I’intervention exclusive des phénoménes de
convection et de dispersion. Dans de telles conditions, la modélisation des transferts
en milieu poreux s’appuie sur la résolution de I’équation générale suivante :
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oc ., . .
b Jeonv t Jausp (Equation 19)

= —V(§C—6DVC)

Le modele CDE comporte deux parametres : la vitesse d’écoulement dans les pores
v, et le coefficient de dispersion hydrodynamique D.

On definit pour les processus de convection et de dispersion des temps
caracteristiques t.,,, et tp, notamment pour les essais en réacteurs (essais en
colonnes de laboratoire) :

teonw = - (Equation 20)
Ett, = % (Equation 21)
14

Ou L designe la distance a parcourir dans le milieu.
t.ony COrrespond au temps de séjour du soluté dans le milieu poreux.

Dans certains cas, le modéle classique de conversion-dispersion manque de
pertinence pour traiter le transfert de polluants dans le sol (Kéhne et Gerke, 2005). Le
modéle de convection-dispersion a deux régions d’eau peut étre alors privilégié.

2.1.2.2.2. Modéle de convection- dispersion a deux régions d’eau
(MIM)

Le modele de convection-dispersion de type MIM permet de mettre en évidence
une régionalisation de I’écoulement au sein d’un milieu poreux. Il établit donc la
distinction entre une eau mobile et une eau dite immobile car bloquée dans des
zones stagnantes. Il peut étre appliqué pour un sol hétérogene tout comme un sol
homogene et permet ainsi d’évaluer le degré d’hétérogénéité du sol en question du
point de vue de I’écoulement.

Différents processus entrent en jeu et modifient le transport de solutés dans le
milieu.

L’écoulement dans la zone mobile est affecté par les processus de convection-
dispersion alors que la zone immobile est uniquement le lieu d’une diffusion
moléculaire résultant d’échanges de solutés avec la zone mobile. Ce transfert de
solutés entre les deux régions d’eau est modélisé selon une cinétique de 1°" ordre.
Par ailleurs, la dispersion est supposée nulle dans la partie immobile : D;,,, = 0.
Les équations de convection-dispersion régissant le modéle MIM s’écrivent alors
(van Genuchten et Wierenga, 1976) :

06,,C 00imCi - .
;"t =+ ‘;"t = = -V(qC,, — 6,,D,, VCp,) (Equation 22)
PimCim —oc (C,, — C Equation 23
ot - ( m im) ( quation )
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Avec :

6,, : la teneur en eau volumique dans la région d’eau mobile ; 6;,, la teneur en eau
volumique dans la région d’eau immobile ; C,, la concentration dans la phase
mobile ; C;,, la concentration dans la phase immobile; D,, la coefficient de
dispersion ; o le coefficient cinétique d’échange entre les deux régions d’eau.

L’écriture de la 1% équation peut faire intervenir la vitesse de pores dans la zone
mobile :

Um = 5= (Equation 24)
Ainsi, la résolution des equations de la modélisation de type MIM nécessite la
connaissance de trois paramétres caractéristiques : la teneur en eau mobile 6,,, le
coefficient de dispersion D,,,, le coefficient d’échange a. Comme pour le modéle
CDE, on peut définir des temps caractéristiques :

» |e temps de convection ou temps de séjour t.,n, -

teony = i (Equation 25)

= le temps de dispersion dynamique tj, :
D 1

=

(Equation 26)

Ou f,, désigne la fraction d’eau mobile dans le sol :

fm = %m (Equation 27)

La fraction d’eau mobile est a priori indépendante de la vitesse d’écoulement dans
les pores (Pang et Close, 1999). Le coefficient de dispersion D,, est identique au
coefficient de dispersion hydrodynamique du modéle CDE.

Les facteurs ayant une influence sur la dispersion se rapportent a la structure ou la
texture du milieu ainsi qu’a la teneur en eau ou encore a la vitesse d’écoulement
(Padilla et al., 1999).

= |e temps d’échange t. :

t, = m (Equation 28)

Ce temps caractéristique désigne le temps au bout duquel les concentrations dans
la zone mobile et dans la zone immobile sont & I’équilibre. Le coefficient d’échange
fait référence a la cinétique de transfert de solutés par diffusion entre les deux zones
d’eau. Si a est nul alors le transport de solutés n’a lieu que dans la zone mobile.
Seuls des phénomenes de convection-dispersion interviennent. Dans le cas ou « est
tres grand, on tend vers une situation d’homogéneéisation de I’écoulement entre les
deux régions d’eau du fait d’échanges trés rapides. Le coefficient d’échange o croit
avec la vitesse porale et la teneur en eau (Padilla et al., 1999). Il dépend également de
la géométrie des pores (Fesch et al., 1998b).
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Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

Sous certaines hypothéses (Snow, 1999), des techniques ayant recours a un ou
plusieurs tracages ont été développées pour mesurer sur le terrain la teneur en eau
immobile et le coefficient d’échange entre les domaines d’eau mobile et immobile
(Clothier et al., 1992; Jaynes et al., 1995).

La comparaison des temps caractéristiques de I’écoulement permet d’évaluer
I’importance des mécanismes relatifs a la convection, a la diffusion et a la
dispersion du soluté dans le milieu poreux (Sardin et Schweich, 1991).

2.1.2.2.3. Modélisation de la réactivité

Isotherme d’adsorption

La rétention des polluants par la matrice peut étre traduite dans les équations par
I’introduction d’un terme S (aussi appelé @, par la suite) correspondant a la teneur
en polluants associés a la matrice solide. Une des maniéres de quantifier S revient
a le définir a partir de la concentration du polluant en phase aqueuse C (Simunek et
al., 2003). On caractérise les isothermes d’adsorption & température fixée (S =
f(0)). Le terme S représente tous les mécanismes susceptibles de retenir le polluant
dans ou sur la phase solide. La formulation usuelle de cette isotherme est de la
forme (Ncibi, 2008) :

_ KqCP
T 14nCh

(Equation 29)

K4, n et B sont des paramétres de forme. Grace a ces parametres, il est possible de
definir plusieurs types d’isothermes, de type linéaire (adsorption proportionnelle a
la concentration, d’ou I’utilisation du facteur K;), de Langmuir (avec prise en
compte d’un seuil de saturation des sites d’adsorption) ou de Freundlich (fonction
puissance). Cette formulation générale est utilisée par les outils de modélisation de
type HYDRUS car elle permet de retranscrire bon nombre de cas.

Différents types d’isothermes

Différents modéles ont été proposés pour modéliser les isothermes de sorption. Les
isothermes linéaire, de Freundlich, de Langmuir, de Redlich-Peterson et de Temkin
sont souvent considerées et décrites ci-dessous :

S =KC, (Equation 30)
1/ - .

S=KiC,'m (Equation 31)
_ QmaxK1LCe - H

S = TKiCe (Equation 32)
— _ArpCe - .

vy (Equation 33)
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Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

S = B;In(K;C,) (Equation 34)

Parmi les formulations suivantes (Ncibi, 2008), quatre peuvent étre décrites

par

I’équation implémentée dans HYDRUS. Toutes ces isothermes peuvent étre
linéarisées (Coles et Yong, 2006; Ncibi, 2008) soit telles quelles, soit par application
du logarithme. (Limousin et al., 2007) caractérisent les isothermes selon les classes C,

L, H et S. Les isothermes linéaires représentent la catégorie L (« linear »),

les

isothermes de Langmuir, de Freundlich, de Redlich-Peterson et de Temkin, qui
présentent un plateau, appartiennent aux catégories H et L. Les isothermes

appartenant a la catégorie S présentent un point d’inflexion.

Cinétiques d’adsorption

Les processus de sorption sont rarement instantanés et peuvent requérir un certain
temps, notamment pour les mécanismes de précipitation qui font suite a la
dissolution de certaines phases minérales du sol. Ainsi, la relation directe entre S
et C décrite par les équations ci-dessus présuppose des mécanismes de rétention
instantanés et doit étre modifiee pour prendre en compte la cinétique. Il est alors
nécessaire de prendre en compte le temps d’atteinte de la teneur a I’équilibre, et la
loi considérée est souvent une loi de premier ordre reliant S(t) et sa valeur a

I”équilibre :
as 1 [ KyCP 8 .
it (1+dnc/’“ - S) (Equation 35)

Ou t« correspond au temps caractéristiqgue du mécanisme.

Approche réactionnelle

Les jeux d’équations décrits ci-dessus correspondent a une loi macroscopique de
rétention, mais elles ne reposent sur aucune hypothése concernant les mécanismes.
L’identification précise des mécanismes impliqués peut étre réalisée en se basant
sur I’approche réactionnelle. Les mécanismes sont alors écrits sous la forme de
réactions chimiques pour lesquelles on détermine les constantes thermodynamiques
ainsi que les cinéetiques. Les concentrations de toutes les espéces en solution ou
associees a la matrice solide sont ensuite determinées par la résolution du jeu
d’équations. Divers modules ou codes géochimiques tels que PHREEQC (Parkhurst
et Appelo, 1999) peuvent permettre la résolution du systéeme et I’identification des
mécanismes en jeu. Les mécanismes géochimiques connus ou supposés sont décrits
comme la résultante d'un ensemble de réactions chimiques (Parkhurst et Appelo,

1999) :
Y aiR; © Y biP; Keg (Equation 36)
Keq = ITai(R;) < I1b;(P) (Equation 37)
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Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

Ou (Ri) sont les reéactifs, (P;) les produits, et ai et b; sont les coefficients
steechiometriques de la réaction. L’équation 37 dite loi d'action de masse, détermine
les conditions d'équilibre en termes d'activites des especes (X). Activites (X) et
concentrations [X] sont reliées par le coefficient d'activité vy :

X) = y[x] (Equation 38)

Dans le cas de solutions idéales (faible salinite), on peut faire correspondre activité
et concentration (y = 1). Pour les solvants ainsi que pour les phases solides
précipitées pures, l'activité est proche de 1. Sinon, divers modéles usuels sont
utilisés pour déterminer le coefficient d'activité en fonction de la force ionique ainsi
que l'activité des solides non purs (formation de solutions solides) (Sigg et al., 2006).
La résolution du probleme chimique, c'est-a-dire la détermination des
concentrations de toutes les especes en solution est déterminée en appliquant les
principes suivants (Sigg et al., 2006) :

 conservation de la masse (ou du nombre d'atomes) sauf en cas de réactions
nucléaires,

« électro-neutralité de la solution : compensation des charges négatives et positives,
* loi d'action de masse a I'équilibre définie par I'équation reliant la constante
thermodynamique aux activités des réactifs R; et des produits P;.

La cinétique des réactions est prise en compte par I'évaluation de la vitesse de
chacune des réactions. Une premiere approximation consiste a appliquer la loi de
Vant Hoff. Les vitesses dans chacun des sens de la réaction sont fonction des
activités des produits ou réactifs selon le sens considéré, I'équilibre ayant lieu
lorsque les deux vitesses se compensent :

Vaop © Kpop [1(R)% Equation 39

Vpog © Kpog 1'[(Pj)bj Equation 40

Rétention des metaux lourds (ou éléments traces métalliques)

Les éléments métalliques naturels, métaux ou dans certains cas métalloides,
caractérisés par une masse volumique élevée supérieure a 5 g.cm, sont souvent
étudiés dans un contexte urbain (émission par la circulation automobile et les
diverses acticités urbaines) (Douay et al., 2007; Gobel et al., 2007). Outre les
mécanismes de transport aqueux (convection et dispersion), les métaux sont soumis
a diverses réactions chimiques :

e Hydrolyse : En phase aqueuse, les métaux lourds peuvent s’associer avec les
molécules d’eau pour former une forme hydratée Me(H20)"", n étant le nombre
de molécules d’eau entourant le métal. En se déprotonant, les molécules d’eau
conférent plusieurs fonctions acides au métal hydrolysé Me(H,O)"™".

e Complexation en phase aqueuse : Les métaux peuvent étre complexés par des
ligands pour former des complexes en phase aqueuse. La complexation avec des
molécules organiques peut étre importante dans les sols riches en matieres
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Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

organiques en raison de la forte affinité entre métaux et matiére organique. Les
mécanismes d’hydrolyse et de complexation des métaux en phase aqueuse sont
genéeralement trés rapides (Sigg et al., 1992), de sorte qu’ils peuvent étre
considérés comme instantanés.

e Adsorption : L’adsorption résulte d'un ensemble de mécanismes qui lient les
métaux ou leurs complexes aux particules de sol selon un arrangement plan (a
I”interface particule solide / eau interstitielle) (Sposito, 1989).

o Complexation de surface de sphére interne: Les métaux
developpent des liaisons covalentes a forte energie avec les groupes
fonctionnels de la particule. Ce type d’adsorption fournit des
complexes de surface assez stables et concerne souvent les métaux
hydroxylés.

o Complexation de surface de sphere externe: Les métaux sont
adsorbés du fait de liaisons moins énergétiques, essentiellement de
nature électrostatique. Dans ce cas, les métaux sont souvent
hydratés.

o Attraction électrostatique dans la couche diffuse : Les métaux sont
adsorbés du fait de liaisons électrostatiques encore plus faibles. Ils
se situent dans la couche diffuse autour des particules.

La complexation de surface de sphére externe et I’attraction électrostatique
constituent I’adsorption non spécifique aussi appelée échange cationique. La
capacité d’échange cationique (CEC) correspond & la quantité maximale de cations
adsorbables par échange cationique (en termes de charge). La CEC varie de 10™*°
meq/100 g pour des sables jusqu’a des valeurs de 60-80 meq/100 g pour des sols
argileux.

e Mécanismes de précipitation : La précipitation des métaux résulte de la
juxtaposition de mécanismes de précipitation classique en phase aqueuse et de
mécanismes de précipitation de surface.

o La précipitation classique consiste en I’association des métaux
lourds avec certains solutés, appelés ligands, pour former une
nouvelle phase solide dénommeée précipité. Ces précipités se forment
autour de noyaux de nucléation correspondant a des microparticules
ou a des micro-aspérités a la surface des grains solides. Il n’y aaucun
échange d’atomes entre les nouvelles phases formées (précipités) et
les grains, dans la mesure ou I’interface précipité / grain est « fixe »
(Stumm, 1992)

o La précipitation de surface fait suite a I'adsorption des métaux a la
surface des particules (Stumm, 1992) et a la saturation des sites
d’adsorption. Au fur et a mesure que les sites d’adsorption se
saturent, les cations adsorbés peuvent “migrer” dans le réseau
cristallin des grains solides et induire une contamination progressive
de ces derniers. On assiste alors a la formation d'une phase nouvelle
avec une interface précipité / particule évoluant dans le temps par
échange de matiére et par recristallisation (Ainsworth et al., 1994).
Cette étape peut piéger certains métaux dissous dans I’eau
interstitielle, on parle alors de co-précipitation (Sigg et al., 1992).

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 63

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Etat de I’art sur le transfert d’eau et de masse en milieux poreux hétérogénes

En termes de cinétique, les mécanismes d’adsorption et de
précipitation classique et de surface sont supposés étre relativement
rapides, avec une dépendance vis-a-vis de la nature chimique des
minéeraux et du mécanisme impliqué (Scheidegger et Sparks, 1996). A
contrario, la dissolution des minéraux est, en regle générale,
nettement plus lente.

e Transport particulaire et colloidal : Le transport particulaire et colloidal
correspond au processus de transport des métaux lourds par les particules
mobiles. Il résulte de de la fixation des métaux sur les particules de petites
dimensions et donc mobiles, du fait de mécanismes d’adsorption ou de
précipitation. Les particules colloidales sont présentes dans tous les milieux
(eau, sol, air) et sont de nature tres variée : inorganique, organique abiotique, et
microorganismes (McCarthy et Zachara, 1989). Du fait de leurs propriétés de
surface, ces particules sont facilement vecteurs du transfert de polluants (métaux
trace, radionucléides, pesticides, hydrocarbures, microorganismes
pathogénes...). Les colloides peuvent provenir de la mobilisation de particules
présentes dans les sols ou sédiments, d’eaux ruisselées et infiltrées dans le sol,
ou de la lixiviation de sites de stockage de déchets (Baumann et al., 2006).

Modélisation des transferts réactifs : une double complexité

Les concepts présentés ci-dessus établissent donc que la connaissance de
I'écoulement dans le milieu poreux est nécessaire a I'étude du transfert (Langergraber
et Simunek, 2005; Steefel et al., 2005). En particulier, les équations de transfert
requierent la connaissance des variables teneur en eau 0 ainsi que flux d’eau, et
donc une connaissance compléte de I’écoulement. Neanmoins, il faut aussi procéder
au couplage avec les processus geochimiques ou physico-chimiques, souvent plus
difficiles a appréhender (difficulté de caractérisation compléte des grains et de leur
potentialité d'interaction avec les polluants, difficulté de caractérisation de I'état de
surface initial, difficulté de détermination de toutes les caractéristiques
thermodynamiques, etc.). Un autre point important est relatif & la régionalisation
des sites d'adsorption ou des endroits propices a la précipitation / dissolution des
phases (Jardine et al., 1993; Nielsen et Biggar, 1986). Les interactions ne seront pas du
méme ordre et de la méme nature selon que les sites d'adsorption sont au centre des
particules et / ou agrégats ou en surface. Enfin, diverses hypothéses implicites sont
couramment admises en termes d'étude de transfert des polluants. On considére que
tous les solutés sont transportés de maniere identique par l'eau et subissent les
mémes processus de convection et de dispersion. Ainsi, il suffit de déterminer a
I'aide d'un tracage (suivi de I'écoulement par un traceur) ces mécanismes pour les
appliquer a tous les solutés. En second lieu, on considére que I'écoulement
conditionne le transfert mais, qu'en retour, ce dernier affecte peu I’écoulement
d'eau. Cela permet de déterminer I'écoulement sans se préoccuper du transfert, pour
ensuite fixer le champ écoulement et déterminer le champ concentration a partir du
champ transfert. Mais dans certains cas (grande variabilité spatiale de salinité ou
de concentration, solutions non idéales, etc.), les données du probleme peuvent étre
plus complexes.
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2.2. Conclusion

La revue de littérature a permis de présenter les concepts fondamentaux relatifs aux
transferts ainsi que les équations principales régissant le transfert des polluants en
zone vadose hétérogéne. On met en évidence la complexité de la prise en compte
des écoulements préférentiels et des modeles relatifs. Cette prise en compte peut se
faire de plusieurs manieres et a plusieurs échelles. Certains modéles ont été
developpés pour représenter les écoulements préférentiels a I’échelle du milieu
poreux (ou du lithofacies) tels que les modéles a double porosité et a double
perméabilité. Ces modeles permettent de retranscrire un fractionnement de la teneur
en eau totale en fractions plus mobiles et plus stagnantes au sein d’un méme
lithofaciés et a I’échelle du cm® (approximativement et dépendamment du
lithofaciés). Par ailleurs, d’autres modeéles ont été développés pour prendre en
compte I’hétérogenéité des lithofacies a une échelle supérieure, a savoir celle de
I’architecture du dépdt. Selon la physique des écoulements et des transferts de
masse, les diverses approches pourraient étre utilisées séparément ou devraient étre
couplées. Il n’en demeure pas moins que la question de la modélisation numérique
des flux hétérogénes ameéne la question du couplage des hétérogénéités intrinseques
(fractionnement de I’eau au sein de chaque lithofacies) avec les hétérogénéites
architecturales (contraste de propriétés a I’échelle du dépot).

La modélisation de I’écoulement doit étre couplée a celle des transferts de solutés
dans les lithofacies. Il faut donc coupler les équations d’écoulement avec les
équations de transfert comprenant les équations de convection dispersion et leurs
versions plus complexes (modéle MIM) et les équations associées a la réactivite.
La résolution de ces équations requiert la détermination compléte des parametres
associes. Il faut donc déterminer les propriétés hydrodynamiques, hydrodispersives
et géochimiques pour tous les lithofacies. Les études antérieures ont permis de
caractériser certaines de ces propriétés, notamment les propriétés
hydrodynamiques. Le chapitre « Matériels et méthodes » fait un bilan des données
a disposition et présente les méthodes expérimentales et numériques permettant
I”acquisition de toutes les propriétés nécessaires a la modélisation des écoulements
et des transferts dans la zone vadose du dépot fluvioglaciaire.
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Matériels et méthodes / Introduction

3.1.Introduction

Ce chapitre porte sur les méthodes expérimentales permettant la détermination des
propriétes hydrodynamiques, hydrodispersive et géochimiques des lithofacies
constitutifs de la zone vadose du dépdt fluvioglaciaire étudié. Le dépdt a été
préalablement étudié d’un point de vue sédimentologique. Par ailleurs, ces mémes
études antérieures ont proposé une caractérisation hydrodynamique des lithofaciés.
Ces données sont donc a disposition et permettent la modélisation numérique des
écoulements en conditions non saturées. En revanche, les propriétés
hydrodispersives et géochimiques n’ont été étudiées que partiellement. En effet, les
études précédentes ayant porté sur les transferts n’ont concerné que le lithofacies
constituant la couche supérieure, a savoir le gravier avec matrice (Fevrier, 2001;
Lassabatere, 2002; Lassabatere et al., 2007 (2); Lassabatere et al., 2004). Ces propriétés
restent a déterminer pour le cas des autres lithofacieés, incluant le gravier bimodal,
le sable et le gravier sans matrice. Ces données antérieures sont a compléter dans
la mesure ou la réactivité de ces matériaux vis-a-vis des polluants n’a été étudiee
que pour le lithofaciés supérieur et pour certains métaux (notamment, le plomb, le
cadmium et le zinc). Le polluant choisi ici (le cuivre) n’a pas fait I’objet d’études
particulieres.

Le premier sous-chapitre présente la caractérisation hydrodynamique des
lithofaciés. Ces données font suite aux travaux menes au sein de I’équipe (Goutaland,
2008; Goutaland et al., 2008; Goutaland et al., 2013; Goutaland et al., 2007). Des essais
d’infiltration ont été menés et exploités par la méthode BEST (Lassabatere et al., 2006)
pour proposer une caractérisation complete des courbes de rétention d’eau et de
conductivité hydraulique en non saturé pour tous les lithofaciés. Le second sous-
chapitre présente les méthodes d’obtention des propriétés hydrodispersives du sable
et du gravier bimodal en conditions saturées et non saturées par tragcage en colonnes
de laboratoire. Le troisieme sous-chapitre présente les méthodes de caractérisation
geochimique de la rétention du cuivre par les litofaciés par des expériences de type
Batchs (essais en réacteurs fermés). Les paramétres de sorption sont déterminés
pour le cas du cuivre qui sert de polluant modéle. Le cuivre est choisi en raison de
sa présence en concentrations conséquentes dans bon nombre de bassins
d’infiltration, de sa relative toxicité et de sa mobilité élevée (Dechesne et al., 2004).
Enfin, le dernier sous-chapitre présente I’outil numérique HYDRUS, les options
numeriques et les divers scénarios numériques réalises.

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 67

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Matériels et méthodes / Caractérisation hydrodynamique des lithofaciés

3.2.Caracterisation  hydrodynamique
des lithofacies

La caractérisation des proprietés hydrodynamiques des hydrofaciés est necessaire
pour décrire les écoulements d’eau dans le dépbt sédimentaire. Les lithofaciés qui
constituent le dépo6t fluvioglaciaire ont des granulométries contrastées et, de ce fait,
des courbes de rétention d’eau et de conductivité hydraulique contrastées (Nielsen
et Biggar, 1986).

Les courbes hydrodynamiques caractéristiques sont determinantes pour la
modélisation des écoulements en non saturé. Ces courbes comprennent la courbe
de conductivité hydraulique en non saturé K(0) et la courbe de rétention d’eau,
associant la pression capillaire h a la teneur en eau 0. Dans la cadre de cette étude,
les caracteristiques hydrodynamiques des matériaux de chaque lithofacies ont été
modélisées par les égquations de van Genuchten-Mualem (van Genuchten, 1980) :

::;: = [1 + (%)n]_m (Equation 41)

Avec :

m=1 —% (Equation 42)
l 1ymy?

c=w [ -t | (Equation 43)

Ou 05 et 6, sont respectivement les teneurs en eau volumiques a saturation et
résiduelle, h [m] la pression capillaire, hg, [m] le paramétre d’échelle de la pression
capillaire, m et n [-] des paramétres de forme de la courbe de rétention d’eau relies
par la condition de Burdine, K [ms™] et Ks la conductivité hydraulique et la
conductivité hydraulique a saturation. | [-] est un paramétre d’ajustement relatif a
la tortuosité et a la conductivité du réseau de pores, il est considéré constant (I =
0.5).

La caractérisation des proprietés hydrodynamiques des lithofacies a été realisée par
des études antérieures et par infiltrométrie (Goutaland, 2008; Goutaland et al., 2013).
Trois méthodes ont été mises en ceuvre pour caractériser les différents parametres
des équations (1) a (3), a savoir les tests d'infiltration Beerkan (Lassabatere et al.,
2006), la méthode Arya et Paris (Arya et Paris, 1981), et la recherche de valeurs dans
la littérature sur la conductivité hydraulique a saturation. Les méthodes sont
choisies en fonction du type de matériau. La méthode Beerkan est appliquée in situ
sur des lithofaciés avec matrice sableuse (Braud et al., 2005). Cette méthode consiste
en I’application de plusieurs volumes d’eau prédéfinis au sein d’un anneau posé a
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méme le sol. Les temps nécessaires a I’infiltration des volumes d’eau sont notés
jusqu’a atteinte du régime permanent (temps d’infiltration constants). Ces données
sont associées aux données granulométriques et exploitées par I’algorithme BEST
(Lassabatere et al., 2006) pour déterminer les courbes hydrodynamiques
caractéristiques. Pour les matériaux plus grossiers, le modele d’Arya et Paris (Arya
et Paris, 1981) a été appliqué pour déterminer les courbes de rétention d’eau. La
conductivité hydraulique a saturation a été déduite des essais d’infiltration selon la
méthode Beerkan et renforcée par une analyse de la littérature (Mualem, 1976;
Reynolds et Elrick, 1985). Les parametres ont ainsi été déterminés pour un nombre
consequent de points pour chaque lithofacies sur le site de Django Reinhardt. Deux
courbes de rétention d’eau et de conductivité hydraulique ont été sélectionnées pour
chaque lithofacies. A noter que ces données ont été consolidées par d’autres
experimentations sur des dép6ts fluvioglaciaires en cours de formation (Goutaland et
al., 2013). Les parameétres ainsi déduits et correspondant aux équations sont détaillés
dans le Tableau 7.

Tableau 7 : Propriétés hydrodynamiques estimées par la méthode BEST pour les
lithofaciés constitutifs du dép6t fluvioglaciaire

Hydrofaciés/Paramétres ?rrn?’ m) ?rsn?’ m) ?mz_ll)/hg n(-) I(<n51 h)
Sable 0.013 0.337 20.5 2.92 3.52
Gavier avec matrice 0.037 0.274 4.74 2.40 0.551
Gravier bimodal 0.032 0.226 0.840 2.71 0.0432
Gravier sans matrice 0.020 0.360 111.6 2.70 360

Ces caractérisations ont fait apparaitre des propriétés hydrodynamiques contrastées
avec plusieurs ordres d’écart, notamment sur la conductivité hydraulique a
saturation, ce qui laisse présager des comportements hydrauliques contrastés. Les
courbes caractéristiques 4(6) et K(89) correspondant aux lithofaciés du dép6t
fluvioglaciaire sont présentées dans la Figure 23. L’ensemble des résultats de
caractérisation hydrodynamique est présenté dans (Goutaland et al., 2013).
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Figure 23 : Courbes de rétention d’eau (droite) et de conductivité hydraulique
(gauche) pour les 4 lithofaciés (Winiarski, 2014)
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3.3.Caracterisation hydrodispersive des
lithofacies

3.3.1. Introduction

L’étude du transport de solutés dans le milieu poreux nécessite la détermination des
parametres hydrodispersifs de ce milieu (Straface et Rizzo, 2013), sachant que
I’écoulement dépend non seulement de I’hétérogénéité texturale et structurale du
sol mais aussi de la vitesse du fluide et du degreé de saturation en eau du milieu. Des
expériences de tracage en colonnes de laboratoire ont été réalisées pour déterminer
les paramétres hydrodispersifs et permettre la modélisation du transfert non réactif
et réactif.

Deux lithofacies ont eté caractérisés au regard de leurs propriétés
hydrodispersives : Le gravier bimodal et le sable. Le gravier sans matrice n’a pas
été caractérisé en raison de sa texture trés grossiere, I’outil colonne de laboratoire
n’étant pas approprié. Pour chaque lithofacies, les colonnes ont été realisées pour
six conditions expérimentales (trois vitesses, en conditions saturées et non
saturées).

3.3.2. Matériaux et solutions utilisés

Les solutions utilisées pour réaliser les essais en colonnes de laboratoire sont de
deux types :
- une solution neutre de NaNO; a 1072 mol. 1~ pour saturer la colonne puis
évacuer le soluté en fin de percolation
- unesolution de KBra 1072 mol. ™! contenant I’ion bromure comme traceur
de I’eau. Les bromures se situent parmi les anions inorganiques les plus
souvent utilisés au cours d’opérations de tragage en hydrogéologie ou ils
présentent un comportement tout a fait conservatif.

Le milieu poreux utilisé dans le cadre des expeériences au laboratoire est issu d’un
depot fluvioglaciaire I’Est lyonnais. Il s’agit de la carriére Perrier a Satolas qui est
la seule carriere encore en activité (non remblayée) et qui se trouve dans la partie
amont du Bassin de Meyzieu (Figure 24). Les echantillons ont a été prélevés a la
pelle mécanique a différents endroits.
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Figure 24 : a) Photo aérienne de la carriere Perrier & Satolas située au sud de I’aéroport
Saint-Exupéry de Lyon. (Image Google Earth 2016) b) Photo d’une partie de la carriére

La distribution granulométrique des échantillons prélevés dans le cadre de cette
thése a été étudiée et les résultats obtenus corroborent ceux des travaux de
caractérisation granulométrique présentés dans la caractérisation sédimentologique
du chapitre 1 (Cf. Tableau 6). Cette derniere a servi de référence pour la préparation
des sols placés dans les colonnes. Des matrices types ont eté reconstituées a partir
des moyennes de fractions granulométriques issues des échantillons prélevés in situ
en vue de s’assurer de la bonne reproductibilité¢ des colonnes et de la
représentativité des résultats obtenus (Tableau 8).

Tableau 8 : Fractions granulométriques utilisées pour les essais en colonnes de
laboratoire

Lithofacies

d < 0.4 mm

0.4mm<d<lmm

Imm<d<2mm

2mm<d<4mm

4mm<d<10 mm

Gravier bimodal

26,30%

23,30%

5,61%

10,72%

34,07%

Sable

77,88%

19,35%

2,77%
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Avant mise en place dans les colonnes, le gravier bimodal a été tamisé a partir de
1 cm et le sable a été tamisé a 1 mm selon la norme NF P 94-056 (1996). La
dimension maximale de 1 cm a été choisie pour répondre a deux critéres : inclure
des éléments suffisamment grossiers pour retranscrire la texture grossiére du
matériau, et permettre sa mise en place dans des colonnes de dimensions usuelles
en respectant un ratio minimal de 10 entre le diamétre de la colonne et le diamétre
maximum des grains. Le sable a été tamisé & 1 mm car la majorité des particules
ont un diameétre inférieur a 1 mm.
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Figure 25 : Tamis vibrant utilisé pour la classification granulométrique des matériaux
utilises

Prealablement a la mise en place dans les colonnes, le sol a été humidifié avec de
la solution neutre de maniere a avoir une teneur en eau a 10%. Les colonnes sont
ensuite saturées pendant 48 h au moins puis soumises a tracage pour les colonnes
saturées, ou drainées pendant au moins 24 h avant injection des solutés pour les
conditions non saturées.

3.3.3. Transfert en colonne de laboratoire

3.3.3.1. Principe

Le principe de I'étude en colonne selon une approche "dynamique des systemes" est
d'émettre en entrée de colonne un signal connu et d'analyser ensuite le signal obtenu
en sortie de colonne (Figure 26). Le signal en téte de colonne est un créneau de
soluté, de concentration Co et de durée dt.
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Figure 26 : Principe du tracage de I’écoulement en colonne de laboratoire
(Fevrier, 2001)

Concrétement, apres avoir injecté la solution neutre jusqu’a I’obtention du régime
d’ecoulement permanent, un créneau de solution tracante est injecté en entrée du
dispositif pendant une durée &t. 1l est suivi par une nouvelle injection de solution
neutre. Tout au long de I’expérience, la colonne contenant le dépot fluvioglaciaire
reconstitué est parcourue par un fluide a debit constant. Les concentrations
mesurées en sortie permettent d’établir la courbe d’élution et d’évaluer au cours du
temps la réponse du systéeme au signal impulsé en entrée.

La déformation de la courbe d’élution est révélatrice des phénomeénes impliqués
dans le transport de solutés a travers I’échantillon de sol traversé (Lewis et Sjostrom,
2010). Ainsi, un écoulement homogeéne est caractérisé par une symétrie de la courbe
d’élution. La présence de régions d’eau immobile peut étre attestée par une
asymétrie et un etalement de la courbe d’élution. Certains disfonctionnements et
mauvais conditionnements des colonnes peuvent étre mis en évidence par les
tracages (Figure 27).
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Figure 27 : Courbes d'élution (Sardin et Schweich, 1991)

3.3.3.2. Dispositif expérimental

En conditions saturées, I’injection du soluté s’effectue par le bas de la colonne au
moyen d’une pompe péristaltique maintenant un débit constant. Un systéme de
vannes permet de basculer d’une solution & une autre sans interrompre le débit
(Figure 28). Ce systeme permet de réaliser une injection créneau a débit constant.

billes de verres

pompe ) L
péristaltique traceur
collecteur
de fraction —

solution "neutre"

Figure 28 : Schéma conceptuel du dispositif expérimental en conditions saturées
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Figure 29 : Schéma conceptuel du dispositif expérimental en conditions non saturées

En conditions non saturées, le soluté pénetre dans le matériau etudié par le haut de
la colonne. Deux pompes péristaltiques assurent alors la régularité du deébit (Figure
29). La pompe du bas sert a extraire la solution interstitielle, et la pompe du haut a
injecter la solution. Concretement, la pompe du haut est mise en route pour activer
I’écoulement, la pompe du bas est activée quand I’eau dans la colonne atteint le bas
de la colonne. Les deux pompes réglées au méme debit assurent un régime
d’écoulement permanent.

3.3.3.3. Montage des colonnes

Les colonnes utilisées sont en PVC. Elles mesurent 30 cm de hauteur et disposent
d’un diamétre intérieur de 9.8 cm. Leur section est de 75.43 cm2. Des billes de verre
de 5 mm de diamétre placées en haut et en bas sur 3 cm assurent une bonne
homogénéisation du flux sur toute la section a I’entrée et la sortie de la colonne. De
part et d’autre du matériau mis en place, un ensemble grilles en plastique + filtres
papiers (ouverture 0.45 um) est mis en place pour éviter la contamination du
matériau avec les billes de verre.

Le remplissage des colonnes a été effectué en plusieurs couches successives de
3.5 cm d’épaisseur environ. Chaque couche a été tassée a I’aide d’un pilon. La
longueur utile du lit poreux, c’est-a-dire la longueur de sol contenu dans les
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colonnes a I’issue du montage, a été mesurée a 27 cm. Des mesures de teneur en
eau du matériau sont réalisées au cours du remplissage de la colonne.

3.3.3.4. Protocole expérimental

Le déroulement des expériences de tracage comprennent plusieurs phases :
- Saturation des colonnes
- Injection de la solution tragante et percolation
- Drainage en fin des essais

Le protocole expérimental est detaillé en Annexe 1. Chaque expérience a été
réalisée en triplicats afin de s’assurer de la reproductibilité des essais.

Les expériences de tracage ont d’abord été effectuées en conditions saturées pour
des vitesses différentes, puis en conditions non saturées (Tableau 9). Les vitesses
d’écoulement étudiées sont des vitesses rencontrées dans les bassins d’infiltration
et des vitesses classiquement utilisées pour les études de transfert de solutés dans
les sols (Magesan et al., 1995; Shimojima et Sharma, 1995). Elles correspondent aussi
aux vitesses choisies pour la modélisation des transferts dans la partie étude
numerique de la thése.

Tableau 9 : Récapitulatif des conditions d’expérience fixées pour la
caractérisation de I’ecoulement au travers de chaque lithofaciés

Conditions hydriques Saturées Non saturées

Vitesse de flux

e . _1~ | 0,025/ 0,064| 0,127 0,025| 0,064| 0,127
d’injection (em.min™")

En début de manipulation, la colonne de matériau a été saturée par capillarité avec
mise en contact avec la solution neutre par le bas de la colonne. La solution neutre
a été placée dans une bouteille de Mariotte connectée aux colonnes et placée au
niveau du bas de la colonne. Puis, la bouteille de Mariotte a été remontée plusieurs
fois pour favoriser I’ascension du fluide dans la colonne. L’opération s’est déroulée
sur 48 h. Ensuite, pour I’obtention du régime permanent, un volume de 1V, de
solution neutre a eté injecté par le bas au débit voulu.

La phase de percolation débute suite & I’obtention du régime permanent. Elle
consiste en I’injection d’un créneau de solution tracante pendant une durée limitée.
Le volume de soluté utilisé est fonction du volume Vq représentant le volume total
d’eau contenu dans la colonne. En conditions saturées, il comprend le volume d’eau
ajouteé en début d’expérience pour humidifier le sol et le volume d’eau apporté par
la bouteille de Mariotte pour saturer la colonne. Ce dernier volume est estimé par
pesée de la colonne avant et apres saturation. Un volume de 1/2 V,, a été nécessaire
pour le tracage de I’écoulement dans la colonne. Vient ensuite le lavage du milieu
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poreux avec un volume de 7/2 V, de solution neutre. Cette phase qui favorise
I’entrainement de la solution tracante vers la sortie de la colonne est généralement
suffisante pour assurer une sortie compléte du traceur.

Une fois les trois vitesses d’écoulement testées en conditions saturées, la colonne
est drainée pendant 24 h. En conditions non saturées, V, correspond alors au volume
d’eau présent dans la colonne aprés drainage, ajouté du volume d’eau apporté au
moment de I’actionnement des pompes. En effet, en partant d’un état initial drainé,
I’injection d’eau et de solutés au débit désiré se traduit par une augmentation du
volume d’eau dans le systéeme. Le volume ajouté est d’autant plus important que le
débit fixé est important.

En sortie de colonne, un collecteur de fractions (GILSON, FC 204) recueille les
échantillons de soluté élué a intervalles de temps réguliers (Figure 30).

Figure 30 : Dispositif expérimental réel en conditions non saturées

Les échantillons ont éte analysés par chromatographie pour mesurer les
concentrations des ions bromure. La régularité du débit a été contr6lée en sortie de
colonne par pesée des volumes élués. Pour chaque configuration, le débit réel a été
estimé par régression linéaire de la courbe des volumes écoulés cumulés en fonction
du temps. La pente de la droite correspond au débit auquel s’est déroulé
I’écoulement au travers de la colonne.

A I’issue de la totalité des expériences, la colonne est drainée pendant 24 h. Elle
est ensuite deconstruite par couches successives. Pour chaque épaisseur, des
mesures de teneur en eau sont effectuées. Elles permettent d’évaluer la quantité
d’eau présente dans le milieu poreux a la fin des manipulations.
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3.3.4. Traitement des données expérimentales

3.3.4.1. Adimensionalisation des résultats expérimentaux

La comparaison des résultats obtenus dans des conditions d’expérience différentes
est rendue possible par une adimensionalisation des courbes d’élution. En
ordonnée, la concentration de soluté élué C est adimensionnée par le rapport avec
la concentration de la solution d’injection C,. En abscisse, la variable de travail est
le rapport V /V, ou V est la quantité de soluté élué depuis le début de I’injection, et
V, est le volume d’eau total contenu dans la colonne. En abscisse peut figurer la
proportion équivalente t/t, ou t, désigne le temps de séjour du soluté dans le milieu
poreux. En fait le ratio t/t; correspond exactement au nombre de volumes
poreux V /V,. L’évolution de I’élution du soluté en sortie de milieu poreux est ainsi
représentée par la courbe de C/C, en fonction de V/V, ou t/t;.

3.3.4.2. Méthode des moments : bilan de masse, facteur de
retard

Cette méthode est basée sur la comparaison du centre de gravité de la courbe
d'élution par rapport au centre de gravité du créneau d'entrée (Das et Kluitenberg,
1996; Dechesne et al., 2004). L’application de la méthode des moments sur la courbe
d’élution permet de déterminer des parameétres caractéristiques du transport de
solutés en milieu poreux : le bilan de masse et le facteur de retard (Niitzmann et al.,
2002; Sardin et Schweich, 1991). L’élution en sortie de systéme donne des
informations sur le systeme dans sa globalité. Ainsi, si le systeme colonne est
compose d’une association d’un milieu poreux entouré de deux lits de billes de
verre (pour homogénéiser les entrées et sorties), les informations acquises
caractériseront un milieu homogéne équivalent. Le milieu homogéne équivalent
est une analogie utilisée dans la description des écoulements des eaux souterraines
pour simplifier les problemes d’hétérogénéité ou d’anisotropie, les flux
anisotropes étant difficiles & modéliser (Warren et Price, 1961).

Le moment d’ordre n est défini par I’expression suivante :
o = J 7 C) " dt (Equation 44)

Le moment d’ordre O permet de calculer la masse de soluté récupérée en sortie de
colonne, a un facteur multiplicatif pres (relatif au débit). Le bilan de masse
correspond au ratio de la masse de soluté sortante et la masse de soluté injectée en
entree :

BM = Fo (Equation 45)

Si BM=1, le soluté est dit conservatif. La totalité du soluté injectée est parvenue en
sortie de colonne. Cela est en principe le cas des traceurs.
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Si BM<1 alors il y a rétention de solute dans le milieu poreux. Le soluté a subi des
réactions irréversibles (adsorption, précipitation...).
Si BM>1 un relargage de soluté a eu lieu.
Dans le cas ou le bilan de masse est égal a 1, le temps de séjour moyen du soluté
dans la colonne peut étre déterminé par la relation suivante :
g =t 2 (Equation 46)

Mo 2
Le temps de séjour moyen correspond au temps mis par le soluté pour percoler a
travers un volume d’eau Vo qui comprend le volume d’eau dans le sol et un volume
d’eau mort V,, présent dans des billes de verre en bas et en haut de colonne.

Le soluté parcourt donc le systeme billes de verre-matériau-billes de verre, et visite
donc tour a tour le volume d’eau présent dans le matériau et le volume mort. La
déformation du signal de sortie donne des informations globalisées correspondant
a un milieu homogeéne équivalent de longueur égale a celle du systéme. On ne peut
donc découpler I’information et obtenir une information relative aux billes de verre
et au matériau. Ainsi, il faut considérer la colonne comme un milieu homogene
équivalent de volume d’eau Vo, = V, + 1.

Une premiere stratégie consiste a augmenter la longueur du milieu homogéne
équivalent L., pour prendre en compte le volume total d’eau, en considérant que
la teneur en eau dans le milieu homogéne équivalent est égale a la teneur en eau
dans le matériau étudié et en prenant pour référence la teneur en eau réelle dans le
matériau 6,,; :

Leg = (Voi"vm) X L (Equation 47)
Vi z .
Oror = (Sx—zeq) (Equation 48)

Une deuxieme stratégie consiste a considérer que le milieu poreux a une longueur
fixe (correspondant a la dimension géométrique de la colonne de laboratoire) et que
la teneur en eau dans ce milieu équivalent est supérieure a la teneur en eau réelle
dans le matériau. Dans ce cas :

Leg=1L (Equation 49)

_ VotV
tot ™ (sxL)

(Equation 50)

Les deux stratégies reviennent a distribuer les volumes morts sur une extension
geométrique du volume poreux (stratégie 1) ou sur une longueur fixe correspondant
a la longueur réelle de la colonne (stratégie 2). Les deux stratégies ont été étudiees
et menent a des résultats comparables dans le cadre de cette étude.

Dans tous les cas, le temps de séjour théorique appelé t, correspond au temps mis
par une moléecule d’eau pour parcourir le systéme équivalent a une vitesse q :
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eq B0 . i
T, = % (Equation 51)

La comparaison entre le temps de séjour réel, estimé par les moments, et le temps
de sejour theéorique donne une estimation du retard du soluté par rapport a I’eau.
Elle est introduite par le facteur de retard R:

R = i—s (Equation 52)

N
Si R>1: alors le soluté a été retardé, ce qui résulte souvent d*interactions avec la
matrice solide.
Si R=1:1il n’y a pas eu d’interaction avec le milieu poreux.
Si R<1: le soluté passe moins de temps que prévu dans le systéme. Il peut s’agir
de phénomene d’exclusion anionique. Le soluté n’a pas visité tout le volume d’eau
de la colonne et a migreé plus rapidement qu’une molécule d’eau.

Le bilan de masse et le facteur de retard ont été déterminés grace a un programme
de calcul développé avec le logiciel Scilab. La démarche et les codes de calcul sont
disponibles en Annexe 2 et Annexe 3. A partir des concentrations de soluté
recueillies en sortie de colonne ainsi que des parameétres caracteristiques (longueur
des systémes, vitesse d’écoulement g, teneur en eau 6, durée d’injection en
entree 6t), la méthode des moments est mise en ceuvre pour le calcul du bilan de
masse et du facteur de retard. Cet outil permet ainsi de vérifier que le bilan de masse
et le facteur de retard ont des valeurs proches de 1 (propriété des traceurs).

3.3.4.3. Détermination des paramétres hydrodispersifs par
inversion numérique 1D

Avant de procéder a la modélisation numerique avec HYDRUS-1D, il est nécessaire
de normaliser les courbes d’élution afin de permettre un meilleur ajustement des
courbes d’élution numériques sur les données expérimentales. Cette normalisation
est effectuee par la méthode de résolution inverse. En effet, le modele numérique
correspond a un bilan de masse et un facteur de retard exactement égaux a 1. Des
données expérimentales non normalisées induisent par conséquent des ajustements
approximatifs et des valeurs biaisées de parameétres optimisés.

Dans le cadre de cette étude, concernant le bilan de masse, deux options ont été
utilisées : ajustement du temps d’injection ou ajustement de la concentration
injectée Co selon la confiance accordée a la mesure du temps ou de la concentration
de la solution entrante. Concernant le facteur de retard, la différence entre la valeur
1 et la valeur observée du facteur de retard a été attribuée a la présence d’une
fraction d’eau isolée lorsque le facteur était inférieur & 1. En cas contraire, il a été
considéré que le volume d’eau était supérieur a celui résident dans le lithofacies
étudié (importance des volumes morts) et on a considéré une fraction isolée nulle.
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La méthode de résolution inverse appliquée avec le code HYDRUS-1D permet de
modéliser le transfert des solutés en cas d’ecoulement homogéne de type CDE
(convection-Dispersion-Equation) ou fractionné (MIM) pour le cas des colonnes de
laboratoire (Simunek et van Genuchten, 1999). Il est courant de considérer les
conditions numériques suivantes pour la modélisation des essais colonnes: (i)
concentration initiale nulle dans les deux fractions mobile et immobile, (ii)
concentration de flux imposée en amont, et condition limite de gradient nul en sortie
(continuité de la concentration en sortie). L’ajustement des données numériques sur
la réponse observée permet de déterminer les parametres hydrodispersifs :
dispersivité A seule pour le modele CDE, ou dispersivité A, coefficient d’échange
a, fractions d’eau mobile et immobile 6,, et 6,,, pour le modele MIM. Le calage du
modele et I’optimisation des paramétres hydrodispersifs sont effectués selon
I’algorithme de Levenberg-Marquardt. Les donnees ont été systématiquement
ajustées sur le modele CDE et MIM de sorte & mettre en exergue I’amélioration du
calage par la prise en compte du fractionnement de I’écoulement et & confirmer
ainsi la régionalisation de I’écoulement. En effet, on ne peut conclure a une
régionalisation reelle que lorsque le modele MIM procure un ajustement des
données réellement meilleures que le modele CDE et propose des valeurs
optimisées plausibles physiquement.

Il convient de noter que cette procédure d’optimisation peut souffrir de problémes
de non-unicité des parametres dans certains cas. Divers quadruplets (A, a, 6,,, et
0:m) peuvent produire un ajustement correct des données. Les parametres sont
interdépendants et plusieurs combinaisons peuvent conduire & la méme
configuration. Néanmoins, cette non-unicité peut étre résolue partiellement en ne
sélectionnant que les quadruplets présentant des valeurs proches de la dispersivité.
En effet, ce parametre est sensé rester du méme ordre de grandeur que la dimension
maximale des grains. Les résultats montrent qu’une optimisation sans contrainte
sur la dispersivite peut mener a des valeurs de dispersivité tres éparses. En realité,
la dispersivité doit étre du méme ordre de grandeur que le diamétre des grains du
milieu granulaire, mais de maniére générale, elle reste dépendante plus largement
du diamétre des pores, des dimensions des colonnes et du degré de saturation du
milieu (Padilla et al., 1999). Il a été exigé que les valeurs de dispersivité ne soient pas
superieures au diamétre des colonnes (9.7 cm) et soient proches de 2 ou 3 fois
maximum la valeur du diametre maximum des grains (1 cm).
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3.4.Caracterisation geochimique et
adsorption du cuivre

3.4.1. Introduction

La détermination des isothermes de sorption pour un échantillon donné nécessite
des mesures a un état d’équilibre entre la matrice solide et la solution contenant le
ou les polluants a étudier (Echeverria et al., 1998). Certaines expérimentations peuvent
aussi étre realisées pour caracteriser la rapidité de I’atteinte de I’équilibre, c’est-a-
dire la cinétique des réactions impliquées. Plusieurs expériences rendant possible
I’étude des phénomeénes d’adsorption existent et reposent sur diverses modalites de
mise en contact du sol et de la solution (Anderson et Christensen, 1988; Curtis et al.,
1986; Huang et al., 1998; Kan et al., 1994) etc. Cette partie s’appuie sur les travaux
préliminaires et investigations de deux masters de recherche (De Rouck, 2012; Sirri,
2013). Il s’est agi ici de regrouper I’information nécessaire, compléter par des
investigations complémentaires et implémenter les données acquises au préalable
dans la démarche générale de modélisation.

3.4.2. Caractérisation physico-chimique des lithofacies étudiés

Les graviers avec matrice constituant I’horizon supérieur (50 a 80 cm d’épaisseur)
avaient été caractérisés granulomeétriquement et géochimiquement dans des travaux
antérieurs. Des analyses complémentaires minéralogiques ont été réalisées pour les
autres matériaux : le gravier bimodal et le sable.

3.4.2.1. Caractérisation minéralogique des matériaux sables,
gravier de surface et gravier bimodal

D’un point de vue minéralogique, I’analyse a été réalisée par spectrométrie de
diffraction X (XRD) sur la fraction inférieure & 100 um, au laboratoire
d’Instrumentation et de Chimie Analytique en Solution de I’Université Lyon 1
(Carpaye, 2000). Le spectre obtenu permet de mettre en évidence la présence des
minéraux cristallins suivants (par ordre d’importance) : le quartz (54%), la calcite
(11%), I’illite (4%), I’anorthite (4%) et le clinochlore (2%), la liste étant non
exhaustive. La spectrométrie de diffraction X ne permet pas de détecter les
structures non cristallines amorphes telles que les oxydes de fer ou de manganése.
Le sable et le gravier bimodal ont été caractérisés plus réecemment a I’ISA (Institut
des Sciences Analytiques) a I’aide de son diffractométre Bragg-Brentano D8 A25
Discover Bruker équipé d’un détecteur Linxeye XE. Les spectres ont ensuite été
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analysés a I’aide de la base de donnees cristallographique ICDD (International
Centre for Diffraction Data). Pour le gravier bimodal, on a caractérisé les deux
fractions granulométriques 0-2 mm et 2-10 mm.

...... ] Sable 0-2 mm
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Figure 31 : Diffractogrammes des trois matériaux : Sable (0-2 mm), Gravier avec
matrice (0-2 mm) et Gravier avec matrice (2-10 mm) mesuré (trait noir continu) et
simulé (traits de couleur) pour les différents cristaux identifiés. Les barres en
couleurs indiquent les positions des pics
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On peut noter que les diffractogrammes sont tout a fait similaires pour le sable et
les deux fractions granulométriques 0-2 mm et 2-10 mm, ce qui indique une
signature identiqgue. On peut penser a une signature minéralogique globale a
I”échelle du dépdt fluvioglaciaire. L'identification des minéraux a été realisée par
comparaison des diffractogrammes mesurés avec le schéma de diffraction des
cristaux de référence pour une seule phase. Les proportions indiquées se réferent a
la hauteur relative des pics et peuvent étre fortement influencées par la cristallinite,
le groupe structural ou des orientations préférentielles de I'échantillon.

Une interprétation quantitative relative des quantités présentes dans I'échantillon
devrait étre accompagnée et complétée par une etude pétrographique et
géochimique approfondie des matériaux. Ainsi, notre étude est seulement semi-
quantitative et nos résultats sont une premiére approximation sur les minéraux
présents en quantité importante dans les échantillons. On aboutit & des compositions
tout a fait comparables, mettant en avant par ordre d’importance, le quartz, la calcite
et les aluminosilicates (albite, clinochlore, muscovite et anorthoclase).
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Tableau 10 : Interprétation Y (en %) des spectres fondée sur la hauteur des pics des spectres

Quartz, syn Calcite, syn Muscovite-2M1 Albite Clinochlore Anorthoclase, disordered
SiO; CaCOs3 KAI2.9Si31010 (OH)z (Nao_ggcao,oz) (A|1,023i2_9808 AleQsSisOlo(OH)s (Na,K)(Si3A|)Os
ICDD data base ref. 01-079-1910 (*) 00-005-0586 (*) 01-084-1302 (*) 01-070-3752 (1) 01-074-1137 () _ 00-009-0478 (1)
Sable 0-2 mm 55.47 11.96 0.62 1.30 1.66 5.21
Gravier 0-2 mm 44.27 9.55 0.49 1.04 0.50 3.13
Gravier 2-10 mm 60.1 15.12 0.67 1.41 0.53 2.12
(*) élément majeur
(1) élément modéré
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3.4.2.2. Caractérisation géochimique

La caractérisation physico-chimique sur la fraction fine réactive (< 2 mm) montre
d’importantes teneurs en carbonates et un pH élevé, ce qui en fait un sol basique
carbonaté pour tous les lithofaciés (Tableau 11). Ce caractére carbonaté est en
accord avec I’analyse minéralogique qui révéle de fortes teneurs en matériaux
carbonates et notamment en calcite. Le sol est essentiellement minéral avec une
faible teneur en matiére organique. Il est caractérisé par une faible capacite
d’échange cationique (CEC). La CEC peut varier de 10 meq/100 g de sol pour les
sols sableux a plus de 60 meq/100 g pour les sols argileux (Chamayou et Legros, 1989).
On peut noter qu’en dépit des contrastes granulométriques, les lithofacies montrent
une similarité sur le plan géochimique, ce qui laisse supposer des réactivités
comparables, a surface spécifique équivalente.

Les teneurs en éléments chimiques majeurs et en métaux ont été mesurées par le
Laboratoire Santé Environnement Hygiene de Lyon, sur la fraction inférieure a 2
mm, pré-tamisée a 315 um. Ce sol contient certains éléments métalliques en
concentrations non négligeables dont le zinc et le plomb. Les teneurs naturelles en
ces métaux doivent donc étre prises en compte pour la détermination de leur
rétention dans le sol.

Tableau 11 : Caractéristiques du sol (Fevrier, 2001)

Parameétre Gravier Gravier bimodal |Sable Gravier
avec matrice sans matrice

pHeau 8,7 9,2 9,1 9,2

pHcaciz () 8,3 72" 7,17 7,2"

Calcaire total (g/kg) 250 181 159 189

Matiére organique (g/kg)| 4 4 4 4

CEC (meqg/kg) 16 2 2,6 2

Tableau 12 : Teneurs du sol étudié en différents éléments chimiques majeurs et en

éléments traces

Element Teneur (g/kg de sol sec) | Elément Teneur (mg/kg de sol sec)
Calcium 98 Cadmium |<0,5

Potassium 2,5 Chrome 34

Sodium 0,12 Cuivre 8

Magnésium 3,4 Nickel 12

Nitrates 29.1073 Plomb 6

Sulfates 6,1.103 Sélénium |<5

Orthophosphates | <0,5.10°° Zinc 46

Fer 13,5 Manganese | 0,4
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3.4.3. Essais en Batchs

Les Batchs sont la méthode la plus simple & mettre en ceuvre. Le solide est mis en
contact avec la solution et le mélange est ensuite agité jusqu’a ce que I’équilibre
d’adsorption ou de désorption soit atteint. La concentration en soluté restant en
solution est mesurée dans le surnageant (Cf. Figure 32).

Figure 32 : Essais Batchs en réacteurs fermés (De Rouck, 2012)

L’étude du transfert potentiel des métaux dans la Zone Non Saturée est abordée en
prenant le cuivre comme métal modeéle car il est a priori le plus facilement
mobilisable (Kabala et Singh, 2001; Schramel et al., 2000). Nous cherchons a quantifier
les isothermes de rétention du cuivre pour chacun des lithofaciés présents au sein
du dépot fluvioglaciaire. Du fait de granulométries contrastées, on peut supposer
que ces matériaux présentent des propriétés contrastées en termes de rétention
métallique. Notamment, il est souvent considéré que les matériaux fins sont plus
réactifs vis-a-vis de la rétention des polluants (Geng-Fuhrman et al., 2007).

Deux types de batchs peuvent étre réalisés : les cinétiques d’adsorption et les
isothermes a I’équilibre (Geng-Fuhrman et al., 2007). Les isothermes a I’équilibre
caractérisent I’équilibre thermodynamique final résultant de tous les mécanismes
de rétention instantanés et cinétiqguement limités. Les temps de contact considérés
pour atteindre I’équilibre sont souvent de I’ordre de 24 h a 48 h. Les cinétiques
d’adsorption caractérisent I’évolution de la rétention des polluants en fonction du
temps de contact avant atteinte de I’équilibre. Les cinétiques permettent de
caracteriser la « rapidité » des mécanismes de rétention.

Les matrices solides sont issues des lithofaciés prélevés dans la carriere Perrier
(gravier sans matrice, gravier bimodal et sable). Dans cette étude, le parti pris est
de ne pas distinguer le gravier bimodal du gravier avec matrice, les deux étant
supposés avoir le méme comportement géochimique. Les échantillons ont été
séchés en étuve a 50°C, puis tamisés a 2 mm pour les expériences en batchs. Pour
le lithofacies du gravier sans matrice, présentant une granulométrie plus grossiére,
on choisit de conserver la fraction inférieure 8 5 mm a la place de la granulométrie
2 mm.

Concernant les solutions métalliques, deux configurations ont été testées: (i)
contact avec une solution ‘reelle’ multi-contaminée représentant la qualité des eaux
s’infiltrant dans le profil de sol et (ii) contact avec des solutions synthétiques ne
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contenant que le metal d’intérét (ici le cuivre). Les solutions réelles multi-
contaminées ont été obtenues par lixiviation des sediments en surface de divers
bassins d’infiltration (mise en contact de sédiments de bassin d’infiltration avec
une eau distillée). Trois sédiments de trois bassins d’infiltration ont été lixivieés.
Les sites dans lesquels ont été prélevés les sédiments pollués sont des bassins
d’infiltration d’eaux pluviales de I’Est Lyonnais aux caractéristiques assez
diverses. Il s’agit des bassins d’infiltration Django Reinhardt, du Carreau et de
Grange Blanche. Ces bassins ont éteé sélectionnés en accord avec les résultats
préliminaire du programme FAFF en raison de la nature du bassin versant
(industriel, résidentiel et agricole, respectivement) et du potentiel réel de
contamination. Les concentrations initiales en cuivre, zinc et nickel ont été
mesurées pour ces trois solutions. Les solutions obtenues sont ainsi chargées en
divers éléments (Zn, Ni, entre autres) et contiennent du cuivre a une concentration
de I’ordre de 15 pg/L. Cette concentration est de I’ordre de grandeur des
concentrations des eaux de pluie (Colandini, 1997).Ces solutions meres sont ensuite
diluées, afin d’obtenir des solutions dont les concentrations sont egales a 75, 50,
25, 10, 5 et 1% de la concentration initiale avant utilisation dans les batchs. Les
solutions diluées ont ainsi été mises en contact avec tous les lithofaciés pour
caractériser les isothermes d’adsorption a I’équilibre. Concernant I’option (ii), les
solutions synthétiques sont constituées de cuivre anhydre CuO a 1 g/L. La solution
mere est diluée pour donner lieu a un large panel de concentrations a mettre en
contact avec les matrices solides. Le nitrate de sodium (NaNQOs3) a éteé rajouté de
sorte a maintenir constante la force ionique des solutions des batchs.

Concrétement, pour toutes les solutions, 4 g de matrice séche sont introduits dans
un pilulier (réacteur fermé) de 60 mL et mis en contact avec 40 ml de solution, ce
qui donne lieu a un ratio Liquide/Solide (L/S) de 10. Toutes les manipulations sont
réalisées en triplicatas, a température constante (22 °C), dans une salle climatisée.
Les réacteurs sont ensuite agités au moyen d’un plateau agitateur, pendant le temps
d’agitation nécessaire. Celle-ci s’étale sur une période de 24 h pour I’étude des
valeurs a I’équilibre. Une gamme initiale de temps de contacts: 1 min;2;3;4;5
;10;15;20;30;45;60 ;240 (4 h); 360 (6 h) est établie pour la caractérisation
de la cinétique d’adsorption. L’isotherme a I’équilibre est obtenue pour un temps
de contact de 48 h. Suite aux temps de contact entre les solutions et les matrices
solides, le surnageant est filtré a 0,45 um puis acidifié si nécessaire avec 200 pL
d’acide nitrique pour les aliquotes destinés a la mesure des concentrations en
métaux. Les concentrations meétalliques sont déterminées par spectrométrie
d’absorption atomique a flamme ou four selon des métaux et la gamme de
concentrations. La concentration adsorbée dans la matrice solide est calculée par
bilan de masse en considérant que la masse totale introduite dans le réacteur se
distribue entre phase liquide et phase solide, donnant lieu a la relation suivante :

S = %(C0 -0 (Equation 53)

Ou S correspond a la teneur adsorbée en pg de cuivre par g de matrice séche et C
et Co correspondent, respectivement, aux concentrations du surnageant et de la
solution initiale en pg de cuivre par L de solution.
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3.4.4. Modélisation macroscopique de la rétention (sorption)

En complément des données expérimentales recueillies par les essais décrits ci-
dessus, une modélisation macroscopique est proposée. Les données ont donc été
modeélisées suivant deux approches macroscopiques usuelles : I’approche dite Kqg
ou linéaire (Bethke et Brady, 2000) et I’approche compléte qui permet de représenter
des courbes concaves avec plateau, convexes etc. La forme concave temoigne d’une
limitation de la fraction adsorbée quand on augmente trop la concentration dissoute,
et donc d’un phénoméne de saturation de la matrice solide. Ainsi, les courbes (C,
S) de concentration dissoute et adsorbée a I’équilibre ont été ajustées sur les
formulations mathématiques d’isotherme linéaire (équation 54 avec p=1 et/ou n#0)

Lors de I’'implémentation des paramétres obtenus en batchs, les paramétres sont
extrapolés a tout le lithofacies (granulométrie complete) a partir des parametres
obtenus sur la fraction fine (< 2 mm) selon :

_ KdC'B
Th2mmyg ch

S

(Equation 54)

Ou Fomm correspond a la fraction granulométrique < 2 mm pour prendre en compte
le fait que seule la fraction la plus fine présente une certaine réactivité vis-a-vis des
métaux. On suppose donc que les grosses particules (de dimensions supérieures a 2
mm) ont une réactivité négligeable du fait d’une surface spécifique réduite. Un
second probleme se pose: le changement d’unité. En effet, les batchs sont
determinés en laboratoire, relativement a des unités spécifiques pour les
concentrations dissoutes ou adsorbées (ug/g et ug/L, respectivement). Or, le
logiciel HYDRUS utilise les unités precisees par |’utilisateur pour les calculs. Ces
unités sont souvent différentes. Pour le cas précis de cette thése, I’unité de masse
est le kilogramme et I’unité de volume le m?, ce qui donne une unité de kg/m?® pour
la concentration en solution et de kg/kg pour la fraction adsorbee. Par conséquent,
au vu des unités dans lesquelles sont déterminés les batchs expérimentaux, et de
celles des isothermes implémentés dans HYDRUS, il est nécessaire d’effectuer une
conversion.

Si on suppose S et S’ d’une part et C et C’ les teneurs adsorbées et concentrations
dans les deux systéemes d’unité, respectivement HYDRUS et laboratoire, et si on
considere ys et yc les facteurs de passages, on déduit les relations suivantes (Hinz,
2001) :

S'=yS (Equation 55)
C'=y.C (Equation 56)
— Kacl (Equation 57)
T 1+nch q
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ki (8)
(ﬂ) = el (Equation 58)
()

!
_ Ky(c)

= W (Equation 59)

Avec
g =p (Equation 60
K, = ﬁl{d (Equation 61)
Cc
I 1 - H
N =G (Equation 62)

Les trois dernieres équations permettent de déterminer les bonnes valeurs et les
bonnes unités des données a implémenter dans le logiciel HYDRUS. On peut noter
aussi que les unités de ces paramétres sont un peu complexes. B et B’ sont par
definition sans unité (paramétre de forme de type puissance). Kq et K¢’ ont par
définition I’unité [C]™® soit [L]?/[M]P puisque le produit Kq CP est sans dimension.
Enfin, n et 1” ont la méme dimension que Kq et Kq’.
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3.5.Modelisation par le code HYDRUS

3.5.1. Présentation du logiciel et principes de modélisation

HYDRUS est un code numérique permettant de résoudre les équations des modeles
d’ecoulement et du transport de solutés non réactifs et reactifs, en deux ou trois
dimensions, en conditions saturées ou non saturées et pour divers pas de temps
(Simunek et al., 2008).

Le logiciel résout les equations de convection-dispersion ou MIM pour le transport
de solutés en utilisant la méthode numérique des éléments finis par I’approximation
de Galerkin (Hayhoe, 1978; Patera et Rozza, 2007). L’espace est discrétisé par un
maillage triangulaire et la résolution est effectuée a chaque nceud du maillage.
HYDRUS-2D permet de dresser les profils de concentrations de soluté, de teneur
en eau, de vitesse, de concentration, etc. en fonction du temps et de I’espace
bidimensionnel ou tridimensionnel.

HYDRUS-1D a les mémes fonctions et est utilisé pour la résolution 1D. Cet outil
est utilisé pour I’exploitation des donnees issues des expérimentations en colonnes
de laboratoire, et a été décrit, précédemment, dans la partie relative aux tragages.
Dans le cadre de cette thése, les equations modélisées pour I’écoulement, le
transport aqueux des solutés et le transfert réactifs sont respectivement I’équation
7, I’équation 22 et I’équation 29.

3.5.2. Domaine et options numeériques

3.5.2.1. Domaine numérique

3.5.2.1.1. Maillage

La construction du maillage a été réalisée de la méme maniere pour I’ensemble
des scénarios.

La construction du maillage se fait en trois étapes : repérage des lignes délimitant
les zones a lithofaciés différents, construction de polylignes qui servent de limites
aux zones homogeénes afin de s’assurer de la présence de nceuds aux points de
frontiere entre deux matériaux et enfin génération automatique du maillage grace
a une fonction proposée par HYDRUS (Figure 33). Chaque matériau (lithofaciés)
se voit affecter les parameétres hydrodynamiques, hydrodispersifs et géochimiques
correspondants.
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18477 noeuds / 36653 éléments 2D

T A= e S RS

Figure 33 : EIéments géométriques et maillage

3.5.2.1.2. Scénarios numériques

Un domaine numérique a été affecté au modele physique (hydrostratigraphique).
Ce domaine a eté construit en accord avec six scenarios permettant de tester le
facteur degre d’hétérogenéité lithologique. On examinera les scénarios suivants
quant aux sections (Figure 34) :

(a) Homogéne (Hom) correspondant au lithofaciés prédominant qui est le gravier
bimodal,

(b) Stratifié (Strat) correspondant au systeme en couches avec le gravier bimodal et
la couche supérieure de gravier avec matrice,

(c) Inclusions de lentilles de différentes tailles dans le gravier bimodal (Incls),
(c.1) Inclusions de petites lentilles de gravier sans matrice dans le gravier bimodal
(petites Incls),

(c.2) Inclusion d’une grande lentille de sable dans le gravier bimodal (grande Incls),
(abc) Section compléte (Hétéro) correspondant a la tranchée réelle composée de
tous les lithofacies.
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(abc) Section compléte (Hétéro)

(a) Homogéne (Hom) (b) Stratifié (Strat) (c) Inclusions (Incls)

(c.1) Inclusions de petites tailles (c.2) Inclusion de grande taille
(petites Incls) (gde Incls)
Bl Gravier bimodal I Gravier avec matrice ] Sable [ ] Gravier sans matrice (Gravier)

Figure 34 : Scénarios numériques étudiés en fonction du degré d’hétérogénéité lithologique

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 94

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Matériels et méthodes / Modélisation par le code HYDRUS

3.5.2.2. Options numériques

3.5.2.2.1. Conditions initiales

Chaque matériau possédant des capacites capillaires différentes, il est difficile de
definir un champ de teneur en eau réaliste en condition initiale. C’est pourquoi, il
a été décide de représenter les conditions initiales en fonction du potentiel de
pression. Les conditions initiales sont calculées en deux temps. En premier lieu, on
choisit un champ de pression uniforme, avec une valeur de h faible, permettant de
simuler un milieu saturé. Ainsi, cette condition initiale induit des conditions de
teneurs en eau différentes selon les matériaux, mais homogene dans une région a
méme hydrofaciés. La valeur choisie pour h correspond a une pression d’eau initiale
de -0,1 m et a été assignée a toutes les sections pour simuler un état de saturation
complete. Cette etape a été suivie par une phase de drainage de 168 h avec un
drainage libre en condition limite inférieure et un flux nul en condition limite
supérieure. Le champ de potentiel de pression obtenu suite a cette phase de drainage
a été consideré comme condition initiale pour toutes les autres modélisations.

hg = -0.1 m (~ saturation)

suivie par 168h de drainage

Figure 35 : Conditions initiales

3.5.2.2.2. Conditions aux limites

Une condition de flux nul a été affectée aux parois latérales du domaine numeérique.
Le modele étant relativement large (13 m), les effets de bord seront considérés
négligeables.

En condition limite inférieure, une condition de drainage libre a été proposée. Cette
condition permet de simuler au mieux les écoulements (infiltration et redistribution)
dans un domaine situé au-dessus d’une nappe profonde, ce qui est le cas puisque la
nappe est a 13 m sous le niveau du sol.

En surface, une condition atmosphérique sans accumulation d’eau possible a été
considérée. Une telle condition permet de prendre en compte I|’évaporation
potentielle pendant les phases de temps sec et une entrée d’eau avec débit constant
(avec refus d’infiltration) pendant les phases de pluie ou de mise en eau du bassin.
Diverses infiltrations ont été modélisées en partant du dernier temps de la phase de
drainage pour décrire les valeurs initiales de potentiel de pression et en appliquant
en surface divers flux. Le flux a été imposé jusqu’a ce que les fronts
d’humidification atteignent la condition limite inférieure. A ce moment-1a, les
données numeériques montrent que le flux en condition limite inférieure se stabilise
et atteint la valeur en surface, donnant lieu a un écoulement « gravitaire » avec
uniformité du flux dans toute la section. Par la suite, le régime d’écoulement devient
stationnaire, toutes les grandeurs numériques devenant constantes dans le temps.
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Plusieurs valeurs constantes de debits de précipitation ont été affectées a toutes les
sections, variant progressivement de I’état « sec » (10E-4 m/h) a celui proche de la
saturation (0,0432 m/h correspondant a la conductivité hydraulique a saturation du
gravier bimodal), la convergence ne pouvant avoir lieu au-dela. Ces flux ont été
testés pour chacun des scénarios lithologiques présentés dans la Figure 34, ce qui
fait un total de 84 modélisations utiles. Dans le chapitre Résultats, un choix sera
fait quant aux modélisations les plus judicieuses a présenter.

Le front d’infiltration pendant la phase transitoire et le champ d’écoulement a I’état
d’équilibre seront analysés pour toutes les sections, permettant d’étudier I’effet du
facteur hétérogenéité lithologique sur les écoulements. L’impact de chaque
lithofaciés sur le flux sera présenté et décrit dans les détails.

Pour les solutés, une condition de troisiéme type (Diriclet) est considérée en
conditions limites supérieures. La concentration initiale a été considerée nulle pour
tout le milieu poreux.

Condition atmosphérique

Drainage libre

Figure 36 : Conditions aux limites
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4.1. Introduction

Le but de cette partie est, a I’aide de I’outil modélisation, de tester divers scenarios
permettant d’identifier I’origine de la régionalisation des polluants retenus. La
section étudiée étant constituée de lithofacies contrastés aux propriétes
hydrodynamiques hydrodispersives et géochimiques potentiellement différentes, il
s’agira de modéliser I'infiltration de I'écoulement dans ce dép6t hétérogéne et de
comprendre le rdle de chaque lithofaciés en fonction des débits imposés en surface.
En effet, la régionalisation des polluants peut provenir a priori de trois facteurs
potentiels : (1) écoulements préférentiels résultant du contraste de propriétés
hydrodynamiques, (2) modes de transport des polluants par I’eau, résultant du
contraste de propriétés hydrodispersives et (3) rétention des polluants différentielle
provenant de proprietés géochimiques et de capacites de rétention particulieres de
certains lithofacies. La régionalisation peut aussi provenir de la combinaison de
plusieurs de ces facteurs. Ainsi, I’effet de chacun des facteurs et leurs combinaisons
sont testées tour a tour de sorte a pouvoir déterminer les raisons de la localisation
de la rétention des polluants et conclure sur les mécanismes physiques et physico-
chimiques principaux responsables du transfert des polluants dans la zone non
saturée du dép6t fluvioglaciaire étudié.
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4.2.Modelisation de I’établissement des
ecoulements preferentiels

4.2.1. Introduction

La compréhension de la régionalisation de la pollution passe par I’étude des
écoulements préférentiels de I’eau, vecteur de la pollution (Jarvis, 1998; Kung et al.,
2000). Dans cette partie, on étudie exclusivement I’écoulement dans la section, en
prenant en compte le contraste de propriétés hydrodynamiques, telles que présentées
dans le chapitre « Matériels et méthodes ». On cherche, dans cette partie, a mettre en
évidence que ce contraste de propriétés hydrodynamiques induit des écoulements
préférentiels. Mais, en supplément, on cherche a montrer que le caractére préférentiel
dépend aussi des sollicitations hydrauliques et notamment des débits imposés en
surface. On a également pour objectif d’identifier le role de chaque hétérogénéité
(stratification versus inclusions, grandes lentilles versus petites lentilles, etc.) sur le
caractére préférentiel de I’écoulement. On se retreint au cas de I’infiltration d’eau par
application de debits en surface, suite a une durée de temps sec suffisamment
consequente, permettant a la section de se drainer complétement au temps initial. On
étudie, a la fois, la mise en place de I’écoulement dans la section (régime transitoire)
et le champ écoulement en régime stationnaire.

4.2.2. Etude des facteurs responsables des écoulements
préférentiels

Dans cette partie, nous étudions la mise en place des écoulements préférentiels dans
la section en fonction du débit impose en surface et du facteur hétérogéneité. Nous
étudions le facteur débit d’eau imposé en surface car cette variable (condition limite)
va conditionner le débit traversant la section et donc le potentiel de pression, et par ce
biais, le degré de saturation dans la section. L’écoulement est conditionné directement
par le contraste de conductivité hydraulique et, par conséquent, par le contraste de
degré de saturation entre les lithofaciés.

En supplément de I’effet condition limite supérieure (i.e. débit imposé en surface), le
facteur hétérogénéité lithologique est aborde par la modélisation de plusieurs scénarios
portant sur I’architecture du massif. Ainsi, les écoulements sont modélisés pour une
section totalement homogene (témoin) mais aussi pour une section hétérogéne ne
comprenant que les strates ou que les inclusions (Figure 38). Au bilan, les écoulements
sont modélises pour toutes les possibilités en termes de croisement de facteurs débits
/ hétérogénéite architecturale.

Pour ces facteurs, on etudie I’établissement du régime permanent a partir d’une section
initialement faiblement saturée en eau. Le flux est donc analysé en sortie de section

Erij Ben Slimene / These « Environnement », INSA de Lyon 99

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2016LYSEI035/these.pdf
© [E. Ben Slimene], [2016], INSA Lyon, tous droits réservés



Résultats et discussion / Modélisation de I’établissement des écoulements préférentiels

(condition limite inférieure située a 2.5 m en dessous de la surface). Une fois la limite
inférieure atteinte par le front d’humidification, on étudie le régime permanent
concernant la distribution spatiale des flux d’eau et leur hétérogénéité spatiale. De
I”étude des deux grandeurs, flux en condition limite inférieure en fonction du temps
pendant la phase transitoire et distribution spatiale des flux dans la section en régime
d’écoulement permanent, on déduit des indicateurs quantitatifs du degré
d’hétérogénéité de I’écoulement. Outre ces indicateurs, on quantifie la répercussion
des hétérogénéités lithologiques sur la distribution spatiale du potentiel de pression et
donc sur I’impédance hydraulique globale (inverse de la conductivité hydraulique
globale).

4.2.2.1. Contraste des propriétés hydrodynamiques

L’obtention des courbes caracteristiques hydrodynamiques des lithofacies constituant
le dépdt fluvioglaciaire étudié a été détaillée dans le chapitre contextuel.

Les quatre lithofacies présentent des proprietés hydrodynamiques contrastées. Les
courbes de rétention d’eau (Figure 23) montrent une rétention plus importante dans
les matériaux contenant une matrice fine, & savoir le gravier bimodal et le gravier avec
matrice. Le sable et le gravier sans matrice ont peu d’éléments fins et donc une
rétention d’eau par capillarité plus restreinte. Cela se répercute sur les courbes de
conductivité hydraulique avec une diminution plus importante de la conductivité
hydraulique avec la succion pour les matériaux sans matrice. A contrario, pour le
gravier bimodal et le