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Introduction générale

Introduction générale

Sur notre planéte Terre, I'eau douce accessiblesgpond a environ 10 % du volume total
d’eau douce, soit environ 0,26 % de I'hydrosphkleau souterraine représente la fraction de
la ressource en eau la plus importante avec 96'&w;I'intérét majeur a la préserver contre
toute menace de dégradation. Or, I'action anthigpigq’a pas épargné cette ressource des
différentes formes de pollution d’origines domeségindustrielle, agricole... En effet, les
mauvaises pratiques agricoles ont contribué a Igrad@tion de la qualité des eaux
souterraines (nitrates, produits phyto-sanitairels¢. progrés et la généralisation de
l'industrialisation ont également augmenté lesuexyde pollution des nappes souterraines par

I'utilisation de différents produits dangereux.

Parmi, les polluants industriels les plus fréquemimnencontrés, les composés organo-chlorés
(DNAPL : Dense Non Agueous Phase Liquid) ont pne part trés importante pendant ces
dernieres années. En France, 14.04% des sitesépal@pertoriés sont contaminés par les
solvants chlorés selon la base de données suitésset sols pollués établie en décembre
2005. Ainsi, plusieurs programmes de recherche péems (NICOLE, INTERREG,
GRACOS...) ont été mis en place afin de comprerdse mécanismes qui régissent la
migration et le transfert de ces produits dansileemsouterrain. Le travail présenté dans ce
mémoire entre dans le cadre d’'un programme de Rauhest Développement (R&D) en
France intitulé MACAOH (Modélisation, AtténuatioBaractérisation dans les Aquiferes des
composeés Organo-Halogénés) co-financé par TADEMgeace De I'Environnement et de la

Maitrise de I'Energie).

Ce programme est venu enrichir les résultats déjavés grace a des expériences controlées
3-D menées sur la plate forme expérimentale SCERE® Contrélé Expérimental de
Recherche pour le réhabilitation des Eaux et dds) Stepuis 1996 au sein du Groupe
d’Animation de la Recherche IFARE (Institut Franslblemand de Recherche sur
'Environnement) de I'IMFS (Institut de MécaniquesdFluides et des Solides). Cette plate
forme, de dimensions 25 m x 12 m x 3 m, permet Weres simultanément les différents
mécanismes indépendamment les uns des autres usgides interactions qui peuvent avoir

lieu, ce qui est impossible avec des maquettes €t-2-D. De plus, les mesures sont
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confrontées aux résultats des simulations numéiqealisées avec un code de calcul
multiphasique contrairement aux travaux numériqgéséralement rencontrés dans la
littérature et qui sont souvent basés sur des yathé&tiques (Dekker and Abriola, 1999;
Reynolds et Kueper, 2003 ; Bradford et al., 2008ary et al., 2003; Phelan et al., 2004,
programme TRANSPOL, 2003).

Ainsi, depuis 1996, des études expérimentalesragrigues ont été menées sur des colonnes
de milieu poreux et sur SCERES, portant sur la #iiue de pollution des eaux souterraines
par les solvants chlorés (Jellali, 2000, Benrenfit®)2, Bohy, 2003). Elles étaient dédiées a
'étude de la migration, la dissolution et I'adsiiop des solvants chlorés dans un milieu
poreux en utilisant un seul composé organique omélange de solvants chlorés. Dans toutes
ces expériences et simulations numériques, le ungiereux utilisé était homogéne. Ces
travaux ont permis ainsi de comprendre les mécassqui régissent la migration et le
transfert des polluants organiques dans un aqu#ueial de configuration simplifiee. De
ces études, plusieurs questions ont émergé, domamnment: Quelles techniques
expérimentales et approches numériques permetentadactériser une zone source de
DNAPL en milieu poreux homogéne ? Quel est le rdliene couche peu perméable en
surface du sol sur le transfert des solvants chlerézone saturée (ZS) et en zone non saturée
(ZNS) ? Quelle est I'influence de la présence dradénéités locales dans I'aquiféere sur la
migration et le transfert des DNAPL ?

La démarche scientifique adoptée consiste a measr expériences sur la plate-forme
expérimentale SCERES dans le but de répondre rtdématique posée. Les mesures issues
de ces essais sont ensuite confrontées aux résdéatsimulations numériques menées avec

le code de calcul 3D multiphasique, multicompo&IMUSCOPP.

Objectifs scientifiques

Les principaux objectifs de ce travail de theseesement en trois points.

e Caractérisation d'une zone source de trichloroétig/l (TCE) dans un aquifere
homogene, mettant en oeuvre la technique du PIami(@ning Inter-well Tracer Test) et de

la cartographie directe ont été conduits sur SCERERS le méme contexte, une approche

12
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numerique d’inversion des profils de concentratioesurés dans un panache a été utilisée en

se basant sur les mesures enregistrées duranétierpe.

* Quantification de l'influence d’'une couche de sapku perméable en surface sur
I'évolution du profil hydrique, le transfert despeurs dans la zone non saturée et vers
'atmosphére pour un mélange de trichloroéthyldr@H) et de tetrachloroéthylene (PCE). La
modélisation numérique de cette expérience aura puarét I'étude de sensibilité des
parameétresn et n de van Genuchten sur I'évolution du profidhgue et le transfert des
vapeurs dans la zone non saturée. Mise en évidimda volatilisation comme mécanisme

d’atténuation naturelle.

s ars

* Quantification de l'effet de la présence d’hétérgtes locales sur la configuration du
corps d’'imprégnation, le transfert du TCE et du Rifi¥Sous dans la zone saturée et test de
différents dispositifs d’échantillonnage multi-natex pour I'acquisition des données
représentatives de la nappe souterraine. Par raill&s simulations numériques permettront
d’étudier la sensibilité de la migration du polltaau maillage retenu afin de reproduire

I'évolution des concentrations des composés dissous

Structure du mémoire

Ce mémoire s’articule autour de cing chapitres. gremier chapitre donne une vue
d’ensemble sur la problématique des solvants chldears propriétés physico-chimiques et le
devenir de ces produits dans le milieu souterrdim.apercu des différents mécanismes de
transfert de masse entre phases est présentedsune étude bibliographique sur le transfert
des vapeurs vers I'atmosphere et enfin difféeretdéebniques de caractérisation des zones

sources et d’échantillonnages multi-niveaux sootitks.

Dans le deuxieme chapitre, nous présentons d’'urtelgodassin expérimental SCERES, le
matériel de suivi et de mesures ainsi que les ndéth@xpérimentales d’analyse utilisées.

Nous décrivons d’autre part les outils numériquésés pour la simulation des expériences.

13
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Le troisieme chapitre est dédié au test des pednces de la technique du traceur bisoluble
et a I'approche mathématique d’inversion des pafé concentration pour la caractérisation

d’une source de TCE dans un milieu poreux homogene.

Le quatrieme chapitre porte sur I'étude du tramsftun mélange de solvants chlorés en
aquifére poreux contenant une couche de surfacesatdée peu perméable. Une étude
comparative entre les flux de vapeurs calculé etumedébouchera sur I'analyse détaillée de
I'estimation du biais relatif & la non uniformité ¢th teneur en eau et a la non stationnarité du
transfert. Les mesures sont confrontées a des aimng numériques utilisant le modéle
multiphasique SIMUSCOPP.

Enfin, dans le cinquieme chapitre nous étudiondllience des hétérogénéités locales dans
'aquifere sur la configuration du corps d'imprégon, le transfert des solvants chlorés

dissous et effectuons un test détaillé des digfsodiechantillonnage.
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Chapitre 1. Les solvants chlorés: des géneralites aux
mécanismes regissant leur comportement dans le nal
souterrain

1.1 Problématique actuelle des solvants chlorés

1.1.1 Utilisation et menaces pour I'écosysteme

La croissance de l'activité industrielle ces demséannées dans les pays développés a
engendré une augmentation de la production etuddidation des produits qui polluent et
dégradent le milieu qu’il soit naturel, urbain ogriaole. Les composés organo-chlorés
volatils plus dense que I'eau connus sous le namérigue de solvants chlorés font partie de
ces polluants et jouent un réle déterminant dandustrie, en raison de leur excellent pouvoir
nettoyant. Or, le transport et le stockage de aeslyits n'est pas a l'abri de différents
incidents qui peuvent géenérer une pollution du euilsouterrain. En France, les derniers
recensements font état de 2617 sites pollués céjext dont 14,04 % contaminés par les
solvants chlorés. Ces produits sont généralemepligags dans le nettoyage a sec, le
dégraissage des métaux, la fabrication de la dbiidustrie électronique et pharmaceutique...
lls sont également utilisés comme intermédiairendiie dans la fabrication des produits
phytosanitaires et des bombes fumigenes.

Dans la suite de ce travail, nous allons nous est&r au tetrachloroéthylene (PCE) et au
trichloroéthylene (TCE), utilisés dans nos étudgss produits rejetés dans le milieu naturel
peuvent contribuer sensiblement a la détérioratmia faune et la flore et sont toxiques pour
’homme (INRS). Sous des réactions de photodégmadaiui existent dans I'atmosphére
(Vogel et al., 1987), la durée de vie de leurs uapeest négligeable, ce qui réduit leur
contribution a la détérioration de la couche d’azo@ependant, une pollution des ressources
en eau souterraine est plus dangereuse car leuadadign y est lente et méme une petite
guantité au contact de I'eau peut avoir des core@mps néfastes sur la santé humaine. La
législation francaise a ainsi fixé en 2001 deslsalé potabilité a 1Qig/l pour la somme des
contaminants TCE et PCE.

1.1.2 Marché des solvants chlorés en Europe

Afin d’établir un cadre réglementaire rigoureuxatdl a I'utilisation des solvants chlorés a

I'échelle européenne, deux associations ont étéékem et collaborent étroitement. Il s’agit de
SECURSOL (association pour la SECUrité dans l'einglss SOLvants chlorés) et ECSA

(European Chlorinated Solvent Association). De aie tes solvants figurent probablement
parmi les produits les mieux connus et les mieuxislen terme de santé, sécurité et
environnement. En 1999 a été adoptée une direlagive a la réduction des émissions de
composés organiques volatils dues a l'utilisati@n stblvants organiques dans certaines
activités et installations. Cette derniére inciteéduire au minimum I'emploi des composés
organiques en les remplacant par d’autres prodwiss nocifs quand c’est possible. Depuis,
les ventes des solvants ont chuté, reflétant ulileneusage. Le marché actuel des solvants
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est d'environ 5 000 000 de tonnes en Europe da# ¢¢ 600 000 tonnes pour la France
(ADEME). L’évolution du marché de TCE et de PCEERmope occidentale de 1999 a 2004
est représenté par la Figulrel.
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Figure 1-1: Marché des solvants chlorés (ECSA, 2005)

D’aprés la Figurel-1, nous remarquons que la baisse du marché deeSClus importante
gue celle pour le PCE. En effet, la différence nmoygepar an est de 16 % pour le TCE contre
6.1 % pour le PCE.

Un nouvel étiquetage et une nouvelle classificaton été mis en place afin d’obliger les
utilisateurs a prendre des précautions supplémrenstaPar exemple, en janvier 2001 le
trichloroéthyléne initialement carcinogene de catiy 3 (« Effet cancérogéne suspecté -

Preuves insuffisantes ») est devenu carcinogéwcatégorie 2.

1.2 Pollution des aquiféres par les solvants chies : des origines a
la contamination des eaux souterraines

1.2.1 Propriétés physico-chimiques des solvantslorés

Il s’agit de composés organo-chlorés de la fandidle organo-halogénés dont la formule brute
est CxHyXz : en substituant X par le chlore (Clpus retrouvons la formule brute des
solvants chlorés. Ce sont des produits non misciblies denses que I'eau, connus aussi sous
le nom COV (Composés Organiques Volatils) et DNAf@ense Non Agueous Phase
Liquid).

Les solvants chlorés sont caractérisés par desigr@p physico-chimiques qui facilitent leur
migration dans le milieu souterrain et la contartiorades nappes. La pollution d’un aquifére
par ces composeés présente une menace de taillgaddome. Leurs différentes propriétés
conduisent a un comportement marqué dans le mieturel (Cohen et Mercer, 1993,
Pankow et Cherry, 1996) (Tableatl).
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Tableaul-1: Propriétés physico-chimiques des solvantsréhlet leurs effets

Propriétés Effets

Forte densité Pénétration sous le toit de la nappe volume
déversé est suffisant et formation de digitations
étant donné la nature instable de I'écoulement de
ces produits.

Faible viscosité Mouvement facilité dans le sous-$o mobilité
de ces composés augmente avec le rapport de la
densité par la viscositée.

Faible tension interfaciale (Solvant/eau) Péndtratacile dans les petites fractures et les
pores, faible rétention par la matrice solide.

Forte volatilité Création d’'un panache de vapetesdu dans la
Zone non saturée.

Faible solubilité Durée de vie importante desdlegidans la zone
saturée

Solubilité 16 & 16 fois plus élevée que I{ Danger pour la santé humaine et les écosystémes
seuils de potabilité

Faible rétention par les milieux poreux Pas deadesgynificatif du front de pollution

Faible biodégrabilité Atténuation naturelle quadien

1.2.2 Distribution du polluant dans le sous sol

La Figurel-2 résume le devenir des DNAPL dans le milieuewain. En effet, dans la zone
non saturée ces produits se volatilisent et créanénorme panache de vapeurs et dans la
nappe ils se dissolvent dans l'eau et suivent lection de I'écoulement des eaux
souterraines. Cette figure montre aussi que plusilieu est hétérogene plus l'architecture de
la zone source est complexe.

La migration des solvants chlorés dans le milieuteswain dépend de plusieurs facteurs tels
gue les propriétés du produit, le volume déveraésurface d'infiltration, la durée de
déversement, la géologie du milieu et les conditioydrodynamiques de I'aquifere. En effet,
les expériences menées par Poulsen et Kueper (I@%2par exemple montré que la
profondeur d'infiltration d’'un volume de six litrede tétrachloroéthylene (PCE) dans un
milieu légérement stratifié est inférieure danscés d’'une injection instantanée sur une
surface importante a celle atteinte dans le casedinjection effectuée sur une durée plus
importante et une surface d'infiltration plus petitle déplacement des COV est aussi
influencé par les forces de la pesanteur, de ldlaatg et de la viscosité (Dawson et Roberts,
1997) qui peuvent engendrer une instabilité auauivdu front d’infiltration dans la zone non
saturée, la frange capillaire et la zone saturée.
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A la suite d’un déversement accidentel ou d’'un¢éefdie stockage, ces produits s'infiltrent
dans la zone non saturée. Etant donné leur vtdatiés élevée, un panache de vapeurs est
créé et transporté essentiellement par diffusidee{Set Sykes, 1989 ; Petersen et al., 1994 ;
Grathwohl, 1998). Ces vapeurs se transferent va&radsphere surtout par diffusion (Jellali
et al., 2003 ; Bohy et al., 2006 ; Dridi et SchAfh06) et vers la nappe sous l'action de la
diffusion moléculaire et la dispersion verticalee(Bemita et Schafer, 2003). De plus, suite a
une infiltration d’eau de pluie par exemple, |diyant a I'état gazeux peut se dissoudre et est
alors veéhiculé vers la nappe par infiltration (Merd et Mc Alary, 1990). Si le volume
déversé est important, la capacité au champ pesitdépassée et la phase organique peut
atteindre la frange capillaire. Toutefois, une fi@t de la masse reste piégée a une saturation
résiduelle fonction de I'hétérogénéité du milieu.

Au niveau de la frange capillaire, le front d’imfdtion devient plus instable et des doigts de
DNAPL se forment. Certains doigts d'épaisseur finent s’'étaler latéralement sous
'influence des forces capillaires, d’autres voéngtrer dans la zone saturée si la pression
exercée par la quantité de polluant en phase aygarést supérieure a la pression d’entrée
dans la nappe (Pankow et Cherry, 1996). Les DNARUS lourds que I'eau, s'’infiltrent
verticalement dans la zone saturée et poursuivent migration jusqu’au substratum
imperméable si le volume est suffisant. Or le mili@turel présente une structure complexe
qui se traduit par plusieurs échelles d’hétérogémnéntrainant une morphologie complexe
de la source de DNAPL sous l'action des difféerefbeses. Il en résulte alors une formation
en « digitations » (a cause de leur forme longitaldi) qui contribue a la création d’'une zone
source hétérogene. Nous attribuerons le nom de gmmee ou corps d’'imprégnation a cette
distribution finale du DNAPL qui englobe des zongsfaibles saturations (résiduelles,
gouttes,...) et de fortes saturations (flaques). figt,des variations fines de perméabilités et
de saturation de DNAPL provoquent des variatiorstiales de la vitesse de I'écoulement,
d’'ou des cheminements préférentiels de dissoluébrune variation spatiale du taux de
dissolution (Imhoff, 1996). Dans la nappe, le codimprégnation se dissous lentement a
cause de leur faible solubilité ; le soluté estsal@hiculé par la nappe et forme un panache de
polluant sur des superficies non négligeables (8khw988 ; Cohen et Mercer, 1993).
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Figure 1-2: Distribution du DNAPL dans le milieu poreux

'eau

1.3 Modélisation mathématigue du transport en sysme
multiphasique

1.3.1 Equation de conservation de la masse entgyse multiphasique

Pour modéliser mathématiquement le transport detésolin milieu continu doit étre défini
pour pouvoir établir des relations aux dérivéediggs. Or, dans un milieu poreux les
propriétés physiques telles que la porosité eelmpabilité sont discontinues. La notion du
VER (Volume Elémentaire Représentatif) a I'intériduquel les propriétés des fluides et des
matériaux sont supposées uniformes et continuedastposée (de Marsily, 1996).

A I'échelle d’'un volume élémentaire représentaéfrdilieu poreux, le transport de polluant
en systeme multiphasique est généralement décrltgoaation de conservation de la masse
pour le constituank présent dans la phage(Abriola et Pinder, 1985; Miller et al., 1998;

Quintard et al., 2006) :
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0 . — . P
E[pﬁﬁﬁxﬂ(]+dl\/{pﬁ9ﬁxﬂ<Uﬁ —d“{pﬁeﬁ DﬂK.gradxﬂ&J +Qu 14 ¥R, =0 (1-1)
N N J ~ - ~ J

1) (2) 3)

ou X s L[] est la fraction massique du constituindans la phasg, Hﬁ [-] est la fraction
volumique des pores occupes par la phasp s [ML ] est la masse volumique de la phase

B, U—ﬁ [LT™] est la vitesse moyenne intrinséque de la pifada 4 [L*T™] est le tenseur de
dispersion hydrodynamiqu@ﬁk [ML>T™] est un terme puits/source du constituiant B

[ML™T?] est le terme de transfert de masse représentamsemble des échanges du
constituant k présent dans la ph#savec les autres phaseskeg, [ML>T] est le terme de

réaction biochimique du constitudntlans la phasg.

Les trois premiers termes de cette équation repiése respectivement la variation
temporelle de la concentration du constituadans la phasg (1), le transport de masse par
convection suivant la vitesse d’écoulement (2) etflux dispersif macroscopique du
constituank dans la phasg di a la diffusion moléculaire et a la dispersiogcanique liée a

la structure du milieu poreux (3). Dans la plupdes modéles multiphasiques conceptuels,
guatre phases sont utilisées : I'eau (w), le polia), I'air (g) et la matrice solide. La fraction
volumique 6/5 est généralement substituée par :

6, =9S, L-2)
ou ¢[-] est la porosité du milieu poreux 853 [-] est le degré de saturation de la phése

Pour un systéme multiphasique, le tenseur de diggehydrodynamique est approximé de la
maniéere suivante (Bear, 1972 ; Helmig, 2002 ; Cauthet al., 2006) :

(D] =57 Df +aru,fs, +(a —cn)% 0-3)
ij s

ou Dé;k [L2T] est le coefficient de diffusion moléculaire dungmosék dans la phasg, 7
[-] est la tortuosité du milieu poreux (Cf. 1.3)8.%| [L] et a; [L] sont respectivement les
dispersivités longitudinale et transversale duenilius [LT™] et ug [LT™] sont les deux

composantes de la vitesse réelle moydat}néLT'l] de la phases et 6ij est le symbole de

Kroneker. La dispersivité transversale est généraite tres petite par rapport a la dispersivité
longitudinale, d’environ un a deux ordres de gramdBear, 1972). La dispersivité dépend de
'échelle de mesure (Gelhar et al., 1992) et pégt éstimée par des essais de tragcage sur
colonnes ou sur site. Dans une colonne de sabledeme, la dispersivité est proche de la
taille des grains (Kobus et al., 1992), soit quefymillimetres pour du sable fin. En général,
nous supposerons que la valeur de la dispersiratéstersale est égale au dixieme de la
valeur de la dispersivité longitudinale.
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La dispersion hydrodynamique englobe deux procegdysiques a savoir la diffusion

moléculaire et la dispersion mécanique. La disparsiécanique est liée a la variation de la
vitesse d’écoulement qui dépend de I'hétérogénditémilieu poreux. Elle représente le

facteur principal de ce mécanisme pour les vited&&asoulement de la nappe généralement
mesurées. Elle se manifeste par le contournemengidéns solides par I'eau véhiculant le
soluté. Ce processus est donc fonction de la teitudu milieu poreux. De plus, la présence
de polluant en phase, DNAPL dans notre cas, acedattortuosité et donc la dispersion

(Helmig, 2002) (Figure 1-3). Contrairement a lapdision mécanique qui dépend du champ
des lignes de courant (Sahimi et al., 1983), lausibn moléculaire existe également dans les
eaux stagnantes. Ce processus conduit a un étdldespanaches dans toutes les directions.

2,8 e
ape
8.0

S,
@

Q
ﬂ/i‘ i

Sans DNAPL Avec DNAPL

Figure 1-3: Influence du DNAPL sur la dispersion

Enfin pour résoudre I'équation de conservation @sse, nous faisons appel a des relations
supplémentaires telles que (1-4) et (1-5) maisialessrelations constitutives qui permettent
d’écrire la pression capillairp; et la perméabilité relativer en fonction de la saturatid®

(Cf. 2.6.2.2).

D X =1 t-4)
Zsﬁ =1 (-5)

1.3.2 Loi de Darcy généralisée

La loi de Darcy a été établie expérimentalement1866 pour un écoulement mono-
dimensionnel permanent avec de I'eau pure dansilisurmdéformable isotrope mais est ici
modifiée pour s’adapter aux systemes complexergrés. Ainsi, en systeme polyphasique,
la généralisation de la loi de Darcy (Muskat, 198@xprime comme suit :

. k ,= . ~
Vs =-—% k(gradps - 0,9) (1-6)
Hp

ou \E [LT™ est la vitesse de Darcy généralisée de la plzihsl_e [L? est le tenseur de

23



Chapitre 1. Les solvants chlorés : des généralités aux mécanismes régissant leur comportement dans le milieu souterrain

perméabilité intrinséque du milieu poreuk,,; [-] est la permeabilité relative de la phase

o
Hp [ML™T est la viscosité dynamique de la phfse ; [ML™] est la masse volumique de

la phaseB, pg [MT™L™ est la pression moyenne de la ph#et g [LT? représente
I'accélération gravitationnelle.

La perméabilité relativekrﬂ caractérise le mouvement de la phAskans le milieu poreux en

présence d’un autre fluide. Elle est donc une fonatlu degré de saturation de la phase. La
perméabilité intrinséque dépend de la taille, fa® et la distribution des pores.

Dans un systeme monophasique complétement saturéaen la vitesse de Darcy
représente le flux sur une surface unitaire. Og fHailieux poreux sont constitués
majoritairement de grains solides et I'eau ne pawculer que dans I'espace poral libre. Par
ailleurs, a cause des forces d’attraction existamtela surface des grains, I'eau mobile
n'occupe pas tout I'espace poral. Nous distinguadoss la porosité totale correspondant a la
proportion de volumes vides de la matrice et laopibé@ efficace caractérisant la fraction de
vide dans laquelle I'eau est mobile (Atteia, 206®3), pour déterminer la date a laquelle une
pollution atteint un point donné, c’est bien laggte réelle des molécules d’eau U que nous
devons prendre en compte. Cette vitesse n’est iemdaine moyenne macroscopique de
vitesses microscopiques. Nous pouvons ainsi délinivitesse réelle moyenne de l'eau a
partir de la vitesse de Darcy suivant la relation :

U -7)

— _V
&

ou U [LT™] est la vitesse réelle moyenne ou vitesse de po¥egLT™?| est la vitesse de
Darcy ete [-] est la porosité efficace.

Par similitude, la relation précédente devient dansysteme polyphasique :

— V
—_B
llﬁ_—
Eﬁ

-8)

En tant que mécanisme de migration des contaminantsffusion est importante lorsque les

vitesses d’écoulement des eaux souterraines sfamieimres au metre par an (Atteia, 2005).
En zone non saturée, ce phénomene devient le gugcds contamination dominant pour les
composeés volatils (Mendoza et Mc Alary, 1990) giaél de la teneur en eau et du polluant
(Schaefer et al., 1999).
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1.3.3 Transfert de masse entre phases

Le systeme multiphasique traité dans notre étudepoate les différentes phases suivantes :
solide, eau, air et polluant (DNAPL). La Figuted4 représente les différents mécanismes
ayant lieu entre les différentes phases et qunsel&taillés par la suite.

Matrice solide s rtiiony

désorption entre

] vapeurs et phase
Volatilisation Air |[solide
Volatilisation/
= condensation
v
c S
Q5
c un
S w
Es
< Partage entre
Solubilisation polluant dissous

et phase solide

Figure 1-4: Schéma simplificatif des mécanismes de trandéemasse entre phases

1.3.3.1 Transfert de masse entre les phases hugleeau

Le transfert de masse entre les phases organighdRD) et agqueuse est un mécanisme
complexe et important dans la contamination dex emwuterraines. En effet, le polluant

« huile » en phase se dissout et est véhiculéapaappe, ce qui peut contaminer des captages
d’eau potable. La prédiction des concentrationssdanpanache de pollution devient alors
nécessaire pour l'optimisation et I'efficacité dgeerations de remédiation.

Traversant la zone source (immobile), 'eau proymese charger en composés organiques
sous un gradient de concentration qui dépend ttpueur de la phase immobile (DNAPL).
Plus cette longueur est importante, plus le gradrandiminuer jusqu’a s’annuler a partir
d'une certaine distance ce qui s’explique par Béssement d’'un équilibre entre la phase
organique et la phase aqueuse. A I'équilibre, I'gaittant cette zone a une concentration
égale a la solubilité du DNAPL, indépendammentaleilesse d’écoulement et/ou le temps
de contact entre I'eau et le DNAPL piégé (Sogal.et2@04). Toutefois, cet état d’équilibre
dépend de plusieurs facteurs tels que I'échelldos#ovation. En effet, lors d’'un essai de
dissolution d'un mélange PCE/TCE réalisé en color{gehelle macroscopique), la
concentration maximale mesurée en sortie s’estéavétre largement inférieure a la
concentration d’équilibre, mais ceci sans remadtreause I'hypothése d’un équilibre local a
I'échelle des pores (microscopique) (Ahmed, 2008).plus, sur site réel, les concentrations
en polluant relevées dans la nappe sont généralgtumnfaibles que leur solubilité (Mackay
et al., 1985 ; Cohen et Mercer, 1990 ; Pollet, 2004
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C’est pourquoi, pour comprendre le phénoméne desoldison, des investigations
expérimentales sont menées souvent sur colonres Elbntrent que la dissolution est décrite
par un processus de transfert de masse lent g€ lpar la diffusion aqueuse (Miller et al.,
1990, Powers et al., 1991 et 1994, Mackay et 8B51Grathwohl, 1998). D’autres méthodes,
basées sur la propagation de l'information au didala hiérarchie des échelles, ont été
développées afin de déterminer le taux de dissmluCes techniques sont regroupées sous le
terme «upscaling » qui représente le passage ébbelle microscopique vers I'échelle
macroscopiques (Imhoff et al., 2003).

Le taux de transfert de maskg, est généralement exprimé comme étant un modd&aitan

décrivant une cinétique de dissolution d’ordre ag&et al., 2004 ; Imhoff et al., 1994, 1996
et 2003 ; Powers et al., 1992 et 1994 ; Sabaastglisekare, 2000; Sale et Mc Whorter, 2001 ;
Held et Celia, 2001 ; Park et Parker, 2005) :

| K :a—C = _Hw Kt (Ce—Csat)

oot L-9)

ou |, [ML®T™] est le flux de masse de la phase organique bdaepaqueusd),, [-] est la

teneur en eauKs [T est le coefficient cinétique de transfert de reaat [ML 3] est la
concentration d’équilibre ou solubilité effectiva domposé, Ce [ML ] est la concentration
du composé en phase aqueusk [f] est le temps.

La Figure 1-5 présente un schéma simplifié du feahde masse dans la zone saturée d’apres
Grathwohl (1998).

Eaux souterraines : phase mobile

I A

k
f

Zone polluée : phase immobile

Figure 1-5: Schéma simplifié de la dissolution dans laezeaturée (d’aprés Grathwohl,
1998)

Le coefficient de transfert de masse global esindéfomme étant le produit de l'aire de
I'interface spécifique entre la phase organiquia ghase aqueusd, [L%L73] et le coefficient

moyen de transfert de mass¢LT™] (Miller et al., 1990 ; Powers et al., 1992 et 49%aba
et lllangasekare, 2000):

Ki=AA (-10)

26



Chapitre 1. Les solvants chlorés : des généralités aux mécanismes régissant leur comportement dans le milieu souterrain

Suivant cette formulation, le coefficient de trarsfde masse global dépend de la
morphologie et de la saturation de la source de PNAde la géométrie des pores, de la
tension interfaciale, de la viscosité, de la mabilité¢ et de la densité. Des corrélations
empiriques ont été développées afin d’estimer cefficeent de transfert de masse. La
corrélation de ce dernier avec les données expsgtales est donnée par le nombre
adimensionnel de Sherwood :

Sh= 1-11)

ou I, [L] est la longueur caractéristique &, [L>TY est le coefficient de diffusion

moléculaire du composé pur dans la phase aqueeseornbre adimensionnel de Sherwood
est basé sur le modéle de Gillet-Sherwood (Weltyl.et1969) mettant en relation ce dernier
avec les nombres de Reynol&g)( dans le cas d’'une convection forcée, et de Sth(®c).

St=a+bRe? S¥ 1-12)
ou a, b, ¢ et y sont des constantes empiriques

Dans la littérature, plusieurs expressions du nendler Sherwood ont été développées ; elles
sont souvent fondées sur des expérimentations lenre Saba et lllangasekare (2000) ont
montré que les modeles basés sur des expérimerstaio colonne (monodimensionnel) ne
sont pas applicables pour des dimensions supésieareses expériences ne prennent pas en
compte plusieurs conditions réelles comme les bgé&eités de la distribution de la phase
polluante et la réduction de la perméabilité dad’eans les zones souillées.

Dans le cas de mélange de produits de méme fanhllesolubilité effectiv€Csat d'un
composé k est directement liee a sa fraction neldans le meélange (Banerjee, 1984 ;
Broholm et Cherry, 1994). En supposant que le ngélast en équilibre thermodynamique,
nous pouvons utiliser une forme de la loi de Raéntincée pour la pression de vapeur et ceci
en utilisant la relation suivante :

Csat= X, S, (1-13)

ou S; [ML ] est la solubilité du composé pkir X [-] est la fraction molaire du composé k

dans le mélange &Esat [ML 3] est la solubilité effective du compokélans le mélange. En
pratigue, nous connaissons géneéralement les fractivassiques et les masses molaires.
Néanmoins, la relation existant entre les fractiommdaire et massique pour deux compdsés
etl d'un mélange est la suivante :

_ Wy [ My
K

= (1-14)
w, /My +w /M,
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ou w, [-] et w; [-] sont respectivement les fractions massiques agnposeés etl, M
[Mmol et M, [Mmol™] sont respectivement les masses molaires des c#gpet|.

En terme de modélisation mathématique, les enjamcarnant la dissolution s’expriment
principalement par le choix du modéle : équilibvedl ou non-équilibre local. Ce choix se
répercute sur les champs de saturations et de mvatiens, sur la durée de vie de la source et
la valeur des concentrations a l'aval de la souyge peut atteindre ou non la solubilité
effective.

En présence d’hétérogénéités a I'échelle du paremiieu ou des saturations initiales, le
non-équilibre local peut apparaitre. Pour les pi@ndes échelles, I'effet non-équilibre local
peut étre pris en compte dans les simulations awmecdiscrétisation adaptée du maillage
fonction de la capacité du code de calcul ou disait un modele de non-équilibre local. Le
logigramme présenté dans la Figur® (Come et al., 2005) propose différents moddkes
dissolution en tenant compte des parameétres quigpélnfluencer le choix et énumere
guelques codes qui fonctionnent avec I'un de ceseates.

28



Chapitre 1. Les solvants chlorés : des généralités aux mécanismes régissant leur comportement dans le milieu souterrain

Hétérogénéiteé dcm etS#Sr

Choix du modéle de dissolution

A

Hétérogénéité < dcm) S

P>

Hétérogénéiteé dcm etS<<Sr

reconstitution de prévision de:
Cw , t=0>t étude Cw atfinal

Simulation di prévision deC, a
processus de t=p t final
t final

reconstitution de<C,,
t=0 a t étude si
fortement modifiée

reconstitution deg,, ,
t=0 a t étude si S pe
modifiée

Modele équilibre local
Maillage 3D raffiné suivant hétérogénéitg
source Srmono/multi-constituant

£S

Modele non équilibre locaKs non linéaire
Maillage 3D peu raffiné
source Srmono/multi-constituant

Exemples de codes :
MUFTE, SIMUSCOPP, TOUGH VOC

Figure 1-6: Logigramme de choix du modéle de dissolut®n$aturation en polluant, Sr : Saturation résidien polluant)

Exemples de codes :
NAPL3D
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Modéle non équilibre locaK: constant
Maillage 3D raffiné suivant hétérogénéi
source Srmono/multi-constituant

UTCHEM

Exemples de codes :
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1.3.3.2 Transfert de masse entre les phases hwelegaz

Les solvants chlorés sont caractérisés par desipnssde vapeurs trés élevées. Dans la zone
non saturée, la diffusion est le mécanisme le phyortant qui régit le transport des vapeurs
étant donné que le coefficient de diffusion danghase gazeuse est 4 a 5 fois plus important
gue la diffusivité dans la phase aqueuse (Sle&ylets, 1989). Par conséquent, une grande
partie de la masse déversée dans la zone nonesatutéansforme en vapeurs et participe a la
création d’'un large panache de vapeurs assez rapite(Bohy et al., 2005 ; Jellali et al.,
2001 ; Mendoza et McAlary ; 1990). Ce processudiffesion de la phase vapeur dépend de
la porosité du sol, de la saturation en eau, tedsse déversée et de la température (Lyman et
al., 1982). Dans le cas d'un mélange de plusielM&ARLs, la pression de vapeur est le
facteur dominant pour la volatilisation (Wang et aD03). Par ailleurs, les composés les plus
volatiles s’évaporent en premier lieu (Gioia et 8898), conduisant a un épuisement respectif
de leurs masses dans le mélange. Par contre, tepos@s a faible pression de vapeur
s’enrichissent dans la source au cours du tempe2stétat se traduit par un changement de la
composition du mélange. Ce phénomeéne est décriapairde Raoult qui exprime la pression
de vapeur du composé k a I'équilibre dans un mélatde partage entre la phase organique
et la phase gazeuse. Si la vapeur se comporte commaz idéal, cette loi se formule comme
suit (Smith et Van Ness, 1987):

P = XiFo (1-15)

ou B, [ML™T?] est la pression de vapeur du composadans le mélangeX, [-] est la
fraction molaire du composaktet P, [L*MT™] est la pression de vapeur du composant pur

k. La pression de vapeur du composé pur dépend dem@érature et est donnée par
'équation d’Antoine qui s’écrit sous la forme saite :

B
T+c

log,,(R) = A- (1-16)

ou T [°C] est la température et A, B et c sontadmsstantes individuelles.

Dans des conditions de mélange de DNAPL idéalesiqoemt des coefficients d’activité de
1, la concentration de vapeur a I'équilibre du cosgik (Cg,k [ML®]) peut étre décrite par :

MW, _

C.. = XP = X,C (1-17)

g,k o

ol MW, [Mmol™] et Cgsﬁkt [ML®] désignent la masse moléculaire et la concentrati®

saturation dans la phase gaz pour un composé gMLET “mol*K™] (R=8.3144 Jmotk™)
et T [°K] sont respectivement la constante despgataits et la température.
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1.3.3.3 Transfert de masse entre les phases eagaz

Les vapeurs de solvants chlorés se dissolvent miaciode la phase aqueuse. Ce processus est
réversible et est identifié comme étant I'un desanémes potentiels dans la contamination
des eaux souterraines (Baehr, 1987; Klenk et G@ihv002) car il peut étendre la pollution
sur des grandes distances a partir de la sourne diané la vitesse importante de transport
des vapeurs dans la zone non saturée (Jellali, @083 ; Sleep et Sykes, 1992). Ce transfert
est généralement supposé étre a I'équilibre theymardique local et est décrit par la loi de
Henry. Cette loi met en relation la concentratioandproduit dissous dans I'eau avec la
concentration de ce composé dans l'air et est asous les deux formes suivantes (Heron et
al., 1998a) :

C,=HC, (1-18)
P, =K, C, (1-19)

ot C, [ML?] et C,, [ML™] sont respectivement les concentrations a I'éopglidans la

phase gazeuse et aqueuBg,[M°LT “mol ] est la pression de vapeur partielle, H [-]kef,
[ML “T?mol™] sont respectivement les constantes de Henryetamsec dimension.

La constante de Henry varie fortement avec la teatpee. Plusieurs relations existent pour la
calculer. Nordstrom et Munoz (1985) citent une espion deK ; fonction de I'enthalpie, de

I'entropie et de la température mais celle-ci efficde a mettre en oeuvre. Toutefois, nous
trouvons dans Gosset (1987) une relation empirgprenettant de calculer la constante de
Henry de quelques solvants chlorés selon I'équatiervan’t Hoff pour des températures
comprises entre 10 et 35 °C :

Nk, = Al—% (1-20)

ou T [°K] est la température &, [-] et B, [T] sont des constantes empiriqueX, (= 11,37
et B; = 4780 pour le TCE efy = 12,45 etB; = 4918 pour le PCE).

Enfin, il existe une relation entre les deux contda d’Henry présentées dans les relations
(1-18) et (1-19) (Heron et al., 1998) :

Ky =HRT (1-21)

ou R est |la constante des gaz parfaits.

Des études menées par Washington et Rose (199¥pghington et al. (1994) ont montré
gue l'échange entre la phase gazeuse et aqueuse lalamone non saturée provoque
généralement des déviations négligeables de liégaitle partage dans les sols humides pour
les composés volatils caractérisés par une dengéedde vie supérieure a celle du radon (3,8
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jours). Ainsi, la distribution des COV entre lesudghases est généralement approchée par
un équilibre pour les sols caractérisés par uneuteen eau inférieure a la capacité au champ
(Washington, 1996).

1.3.3.4 Echanges avec la matrice solide

Les échanges phase dissoute-phase solide sontanént regroupés sous les termes de
sorption et de désorption. Ce terme englobe I'qutgor qui caractérise I'accumulation sur la
surface et les interfaces et I'absorption qui gposd a la pénétration dans le sorbant. II
désigne tout processus a l'interface grain/eau wisadt a un changement de phase (solide-
liquide) du soluté ou a la transformation d’'uneface de par la présence du soluté ou de son
environnement (Sigg et al., 2000). Ce mécanismerntpes propriétés physico-chimiques
du produit suivi, de la composition minéralogiquestipport solide et de la surface spécifique
du grain (Rasolofoniaina et al, 1988).

Le mécanisme physique intervenant lors de ce tandé masse est la diffusion du polluant
dissous, d’'une part de la phase mobile vers le @ileau enveloppant la matrice solide et
d’autre part dans la phase solide (Brusseau el @®] ; Ball et Roberts, 1991b ; Priddle et
Jackson, 1991). La sorption est un processus IiBlergviedemeier et al., 1999) et selon
Pignatello (1989), la difficulté d’extraction du lp@nt sorbé tiendrait de la lenteur du
phénomene de désorption.

Par ailleurs, les isothermes de sorption sont d&fiar les courbes d’adsorption d'un soluté
sur les particules solides a une température catestaoit en fonction du pH avec la
concentration en solution constante, soit & pH tamit en fonction de la concentration en
solution. On distingue principalement deux isothesrde sorption :

a) Isotherme linéaire ou le partage entre les géases est linéaire du type :

C.=K,C, (1-22)

C, [MM™] et Cw [ML ] sont respectivement les concentrations du prdikétsur la phase
solide et dissous dans l'eaul€j; [L3M™] est le coefficient de distribution.

b) Isotherme non linéaire

Les deux autres isothermes souvent employéesesoativants :

relation de Freundlich qui s'écrit sous la forn& = K,C,"'™ (1-23)

w

ounlest un coefficient qui traduit la non linéaritélisotherme.

KdC
relation de Langmuir :Cs = Smax———— (1-24)
1+KdC,,
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ol Smax [MM ] désigne la capacité maximale d’adsorption

La sorption se traduit sur le transport des tratissoutes de solvants chlorés par un retard
dans la restitution du polluant dans I'eau. A I'diue, le partage entre ces deux phases, est
généralement décrit par le coefficient de distitutky. En 1993, Schwarzenbach et al ont
proposé un modeéle d’estimation de pour des milieux poreux caractérisés par uneifnact
de carbone dans le soff {.) supérieure & 0.001 et ceci en se basant surludilie du

composeé organique dans l'eau :

logK, = -075logS, + 044 (1-25)

ol K, [L3M™] est le coefficient de distribution &, [molL™] est la solubilité du composé
purk.

Dans la zone non saturée, la sorption de la phageuge sur la matrice solide est tres
importante pour les sols caractérisés par descfaNmleurs de teneurs en eau (Poulsen et al.,
1998; Goss et Schwarzenbach, 1998 et 1999), cageapeut méme dépasser le transfert de
masse entre les phases solide et liquide (Shoersaledr 1990). Cependant, pour les teneurs
en eau souvent rencontrées dans la zone non sateségrains du sol sont entierement
recouverts d’un film d’eau qui empéche la sorpti@s vapeurs (Ong et Lion, 1991a; Goss et
Einsenreich, 1996 ; Unger et al, 1996). Par coresdfgua sorption a dans ces cas peu
d’incidence sur la migration passive des vapeurs.

1.3.3.5 Flux de vapeurs a l'interface milieu pongx / atmosphére

Le transport des vapeurs des Composés Organiquiil¥COV) au sein d’'un milieu
poreux partiellement saturé est généralement pégika diffusion et la convection.

La diffusion, mécanisme dominant le transport dgeuwa des COV, est généralement décrite
par la premiére loi de Fick (Jaynes et Rogowsk8319ellali, et., 2003). Elle s’écrit dans le
cas monodimensionnel suivant la direction Oz saudserime suivante :

oC

J=-D,_—
0z

(1-26)

ot Jz [ML™T™] est le flux total de gaz par diffusiol, [L*T™] le coefficient de diffusion
effectif, C [ML ] la concentration du contaminant dans I'air duetat [L] la cote considérée.

La convection est due aux forces relatives au gradie pression et la force de pesanteur
(Altevogt et al., 2003). Elle est généralement faolée par la loi de Darcy. Or, pour un
écoulement monophasique horizontal dans un miliemptetement saturé par la phase
vapeur, le flux convectif s’exprime selon Thorstam®t Pollock (1989) par la formulation
suivante :
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_kP OP

3y =
u KT

(1-27)

ou J) [ML?T7] désigne le flux total de gaz par convectidk, [L?] la perméabilité
intrinséque du milieuP [ML™T?] la pression totale de gaz, [ML™T7] la viscosité
dynamique du gaZ,JP [MLT?] est le gradient de pressiok,; [ML*T?K™] est la constante
de Boltzmann et [°K].

Cependant, pour un écoulement multiphasique quiesepte la situation a laquelle nous
sommes confrontés, le flux convectif suivant laediion verticale z est calculé en utilisant la
relation :

—+pgg} (1-28)

ol p, [ML7] est la densité du composé .. [ML?'T la viscosité dynamique du
melange, o, [ML™] est la densité de la phase gazeuse totale,[-] est la perméabilité
relative de la phase gazeuse et z [L] est la cote.

Dans la plupart des études relatives a I'estimadiorflux des vapeurs, la convection et la
dispersion sont négligées (Jellali et al., 2003ndRét et Sierra, 2004) et |&"1loi de Fick
semble donner la meilleure approximation (Gras881Mendoza et al., 1996). Récemment,
des outils expérimentaux de mesure telle que lmmbhaa flux de I'lFARE, largement décrite
dans Jellali et al. (2003), ont été développés pgaantifier le transfert de vapeurs de solvants
chlorés vers I'atmospheére. Ces travaux reporteine etres que les flux de vapeurs mesurés
a la surface du sol sont en bon accord avec lgsliculés par une approche semi-analytique
basée sur la premiére loi de Fick ce qui confdimgobthese d’un flux convectif négligeable.

L’approche de calcul 1D employée pour la quantifca du flux diffusif est valable en
régime permanent et suppose une variation faibleaddficient de diffusion effective entre
deux profondeurs considérées pour le calcul duigmadle concentration (Dridi et Schafer,
2006). Les limites d’application de cette approsimaplifiée sont connues mais rarement
guantifiees en termes d’erreur. Par exemple, darca$ d’'un milieu poreux hétérogene, le
coefficient de diffusion effectivdDeg peut fortement varier en fonction de la texturesdua
travers des parametres intrinseques telles quertaosité et la teneur en eau. Une autre
source d’erreur est la non prise en compte de fli@ati@an temporelle des concentrations de
vapeurs a une profondeur donnée nécessitant enrigueur I'application de la deuxiéme loi
de Fick :

En régime de transport transitoire, le transporticsed des vapeurs par diffusion en milieu
poreux est décrit par I'équation macroscopique aleservation de la masse, aussi appelée
deuxieme loi de Fick :
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oC a(D aCJ (1-29)

a,
cap 5 T az\ Doz

ol Deg [L?T7] est le coefficient de diffusion effective de lagse gazeuse supposé étre
invariable dans le temps t [Tlac,, [] est le facteur de capacitéC [ML™] est la
concentration du contaminant dans l'air du solLk gst la cote. En tenant compte d'un

equilibre instantané entre les concentrations dfans I'eau et la matrice solide du sol, le
facteur de capacité est défini comme suit :

Qcap = & +_+ KdBk (2-30)

ou & [-] et & [-] sont respectivement la teneur en air et l&teren eau du milieu poreux,
K4 [L>M™] est le coefficient de distributiorB, [ML ] est la densité du sable seclét]-]
est la constante de Henry.

La tortuosité du milieu poreux est un facteur préf@rant dans la mesure ou il conditionne le
coefficient de diffusion effectif dans la phase @#se Deg. La tortuosité d’'un milieu poreux
est définie dans Bear (1972) comme le rapport derlgueur de la ligne droite d’'un tube
tortueux (L [L]) et la longueur réelle (Le [L]) aarre :

2
r= (Lj <1 (1-31)

Le

On retrouve également dans Grathwohl (1998) unaitdéh du facteur de tortuosité qui
correspond a l'inverse de la tortuosité.

La formulation mathématique du coefficient de dsfin effective est la suivante (Grathwohl,
1998 ; Wang et al., 2003 ; Karapanagioti et alQf0

Deg =& 1 Dg (1-32)

ou 7 [-] est la tortuosité du milieu dDg [L*T™] est le coefficient de diffusion moléculaire &

I'air libre. Le coefficient de diffusion effectivest déterminé expérimentalement a partir des
essais de diffusion des vapeurs en régime permalz s la zone non saturée (Werner et
Hoéhner, 2003 ; Werner et al., 2004). Cependansig@lus formulations de ce coefficient ont

éte développées a partir de relations empiriques dertuosité (tableau 5) (Penman, 1940;

Millington, 1959 ; Marshall, 1959 ; Millington eturk, 1960 et 1961; Curie, 1960; Sallam et

al., 1984 ; Moldrup et al., 1997 et 2000).
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Tableaul-2: Différentes relations empiriques de la toritéos

Modéles Relation pour la tortuosité
Penman (1940) r =0.66
Millington (1959) r=a%3
Marshall (1959) r=@%?
Millington et Quirk (1960) S
¢2/3
Curie (1960) r= ;’72
&17/3
Millington et Quirk (1961) rT= qu
Moldrup et al. (1997) (PMQ) _ 06699
(pour un sol tamisé compacté) r="u E

1.4 Exemples de techniques d’investigation d’ungollution par les
solvants chlorés en zone saturée

L'obtention des profils de concentrations des cosdgoorganiques dissous a l'aval de la
source de pollution représente une étape primerdpdur la caractérisation du corps
d'imprégnation. En effet, ces mesures peuvent &msociées a des approches numériques
inverses afin de définir qualitativement et quatittement une zone source de pollution (Cf.
2.5.2). Dans le cadre du projet CIDISIR (Quanttima des Clnétiques de Dlssolution sur
Sltes Réels — Hydrocarbures pétroliers et dérivabgénés), quatre principaux types
d’échantillonneurs multi-niveaux ont été identifi€armi ces dispositifs, nous distinguons les
échantillonneurs a I'avancement prélevant par pgapgaau interstitielle du milieu poreux
(Waterloo Ground Water Profiler et Geoprobe Grouaidw Profiler) et trois types
d’échantillonneurs installés dans un piézomeétrehaagtillonneurs actifs avec un pompage
d’eau multipoint (Waterloo Multilevel System, CMT dispositif VEGAS), échantillonneurs
passifs basés sur le principe de la diffusion mo&e (Hydrasleeve, DMLS PDB) et
échantillonneurs a ouverture commandée.

Ces dispositifs multi-niveaux ont connu un prograportant et rapide étant donné I'appui
décisionnel que présentent les résultats obtenas.tdchnique la plus classique et
traditionnellement utilisée est le pompage avecg@u(Kaminski, 2003). Elle présente
plusieurs inconvénients parce qu’elle nécessitedéinit de pompage élevé afin d’évacuer
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efficacement de grands volumes d'eau stagnantevaqient entre 3 a 5 fois le volume du
puits. Or l'application d'un débit élevé engendreeuaugmentation de la turbidité des
échantillons ce qui peut fausser les résultatsytigaks. Afin de supprimer la turbidité,
certains ont imaginé 'utilisation de filtres mdiga été montré que ce procédeé pouvait changer
la chimie de I'échantillon (Puls et al., 1992 ; #lauf et Barlett, 1993). Par ailleurs, un
séchage complet au fond du puits peut aérer I'étloamnreprésentatif et laisser échapper des
composés organiques volatils (Giddings, 1983). Rualier aux inconvénients du pompage
avec purge, le systeme de micro-purge multi-nive@duaxv-Flow Sampling) est apparu dans
les années 80 : les eaux souterraines sont poragfédsde débit afin de purger uniquement la
zone de prélevement et réduire au minimum la peaition dans I'ouvrage et ses environs et
donc la turbidité des échantillons (Powell et P93 ; Puls et Barcelona, 1996 ; Kearl et al,
1992). Une alternative aux méthodes de micro-pesieprésentée par les échantillonneurs
passifs (sans purge) fonctionnant suivant le gomcie la diffusion moléculaire (Vroblesky et
Hyde, 1997). Ces dispositifs s’appuient sur ledfart des composés organiques dissous des
zones fortement concentrées vers les moins cogesnjinsqu’a atteindre I'équilibre. Dans les
années 90 et avec la croissance de l'activité deeslance des puits, les échantillonneurs
passifs ont été développés afin de réduire leogeési de prélevement, les équipements et la
guantité d’eau souillée pompée et rejetée a laserfsans pour autant diminuer la précision
des mesures. Ces appareils présentent plusieuntagea : il n'est plus nécessaire de purger
le puits avant de collecter des échantillons d’dautemps de prélevement est réduit de
presque 80% et 'augmentation de la fréquence dididlonnage en raison du gain associé au
temps et au colt est possible (Harte et al., 2008pendant, la connaissance de la durée
d’obtention d’'un équilibre est importante pourdassite de I'application des échantillonneurs
passifs mais elle varie suivant les composés &udies essais préliminaires sont donc
nécessaires avant la mise en ceuvre du disposisitsu

La partie suivante est consacrée a une descripigbaillée des échantillonneurs VEGAS,
DMLS et de PDB utilisés sur le bassin SCERES dartsatire de ce travail de thése pour une
étude comparative des solvants chlorés TCE et R&Buk.

1.4.1 L’échantillonneur de VEGAS

Cet appareil simple d’utilisation et maniable (Figu-7) a été concu pour le prélevement

d’échantillons de composés volatils dissous damsjge. Pour mettre en ceuvre ce dispositif,

une source d’'air comprimeé est nécessaire pour fairetionner les pistons pneumatiques et

avant de plonger le dispositif dans le piézométre@mmence par détecter le niveau du toit

de la nappe. Les échantillons sont prélevés damflatmns « head space » du commerce a la
profondeur souhaitée.

Le dispositif, garni d’'un flacon « headspace » f@rpar un septum, est placé au point de
mesure souhaité dans le piézometre. L'actionnerdentalves a air comprimé permet de
déplacer les pistons 1 et 2. Le cylindre du pistast d’abord rincé plusieurs fois : le va-et-
vient du piston assure successivement |'évacuakolair, les rincages du cylindre (3 fois) et
'emmagasinement de I'’échantillon dans le cylin@rePuis, une pression est exercée sur le
cylindre 1 ce qui déplace le flacon échantillonmegns I'aiguille creuse qui perfore le septum.
Enfin, une pression est appliquée sur le pistomisaht couler I'échantillon dans le flacon. Le
dispositif est ensuite enlevé de la zone de mesute flacon « headspace » peut étre retiré
pour l'analyse. Grace a ce conditionnement, lesagilons recueillis sont directement
analysés par CPG (Chromatographie en Phase Gazgilisent la technique SPME (Solide
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Phase Micro Extraction), donc sans préparation Isupgntaires pouvant entrainer des pertes
analytiques.

Butée pour ul
remplissagt

*~_ Pista 2 poul

I’échantillon
d'eau
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(headspace)
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|\ Arrivée d'air
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Figure 1-7: Echantillonneur multi-niveaux développé parGAS

1.4.2 Le DMLS

Le DMLS (Diffusion Multi- Layer Sampler) est un euttillonneur mis au point par une

équipe israélienne (Margan Ltd) et consiste ennmerelle méthode de prélevement d’eaux
souterraines pour les composés organiques vol@ligst un dispositif de prélevement multi-

niveaux passif basé sur la technologie de celldiesdialyse (Figure 1-8). L’appareil se

compose d'une ou plusieurs tiges avec des ouvsrtarentervalles spécifiques réguliers

adaptés aux propriétés industrielles des celluteslidlyse. Chaque cellule est une unité de
prélevement représentative de la tranche d’aquidéraprise entre deux joints d’étanchéité
flexibles, dits « packers », adaptés au diamettérigur du puits. Ces joints permettent
d’isoler les cellules afin d’éviter la diffusion nigale et ainsi une homogénéisation des
concentrations dans le puits.

Les cellules de dialyse en polyéthylene contienment’eau distillée et sont fermées aux
extrémités par des membranes en téflon tres flle®MLS est introduit dans le puits a la
profondeur souhaitée et laissé en place suffisarhfoegtemps pour atteindre un équilibre
entre I'eau distillée et les concentrations de C@s les eaux souterraines, a travers les
membranes. Apres deux semaines, le dispositif &g ret les cellules de DMLS sont
récupérées pour analyse.
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Notons que les essais menés dans le cadre du @IQESIR ont montré qu’il est préférable
d'utiliser des cellules en téflon a la place du P de limiter les interactions entre les
composés organiqgues et le matériau de la cellule.

Corps cylindrique

<« Tubage d'un piézometrej

Cellule de dialyse

O ™ A L ™

Joint d’étanchéité

Figure 1-8: Le Diffusion Multi-Layer Sampler (DMLS)

Le DMLS présente plusieurs avantages :

- Aucune purge ou source extérieure d’énergie n’eigfée puisque le prélevement est
réalisé par la diffusion a travers la membrane

- L’absence de purge conduit a une réduction derta pe

- Les cellules étant scellées lors de la récupérakiola tige, des variations ou des inter-
contaminations sont négligeables.

- Des intervalles de préléevements petits (exp : esupeuvent étre définis sans risque
d’échange entre les cellules.

- Le DMLS est mobile et peut aisément étre déeplacg des prélevements complets et
préecis.

1.4.3 Le PDB (Passive Diffusion Bag)

Ce dispositif de prélevement a été développé par Dmblesky de 'US Geologic Survey
(USGS) et Thomas Hyde de General Electric en 1888PDB est composé d'un sac en
polyéthylene basse densité dont les dimensionardtsbnt de 24 pouces pour la longueur et
1.25 pouce pour le diametre d’ou un volume d’édlantde 220 ml. Nous pouvons aussi
trouver un poids et un filet en PVC facultatifs ppuotéger le sac (Figure 1-9). Plusieurs sacs
peuvent étre montés en série aux profondeurs pomesntes en les attachant avec des
anneaux a une corde (cable) lesté d’'un poids.
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Le principe de fonctionnement du PDB est simil@eDMLS. En effet, les sacs montés en
série et remplis d’eau distillée sont placés dampigazomeétre. Le dispositif est laissé dans
'ouvrage jusqu’a atteindre des conditions d’éduéi hydrodynamique et d’équilibre des
concentrations de part et d’autre de la membramenjaimum de 2 a 3 semaines d’apres les
fournisseurs). Cependant, contrairement au DML®gilcomporte pas de joints permettant
d’isoler les sacs entre eux, ce qui peut augmdatesque de mélange entre les différents
compartiments échantillonnés.

Diffusion
Samplers

Groundwater and
Contaminant Flow

Weight

Figure 1-9: Le Passive Diffusion Bag (PDB)

Le PDB présente quelques avantages supplémentzresapport au DMLS : une grete
facilité de mise en ceuvre, un codt faible (tempss@asur le terrain, consommables), une
absence de nettoyage car les sacs sont jetabkeslepamite théorique de la longueur de la
chaine de sac.

Plusieurs études comparatives entre différentaésnigaes d’échantillonnage multi-niveaux
ont été menées dans le cadre de nombreux travalsxePPaul (1998) ont effectué une étude
comparative entre le pompage avec micro purge (Etow), les préléevements a I'aide d’'un
Bailer (préleveur équipé de valves : I'échantillest collecté dans une fiole par ouverture
d’'une valve (Baerg et al, 1992)), le DMLS et le Gede Groudwater Profiler sur une nappe
contaminée par des composés inorganiques telseqeiedme. Les résultats obtenus avec le
Bailer et le pompage avec micro purge montrent teenogénéisation parfaite des
concentrations en chrome sur toute la profondeupuwts. A contrario, les profils réalisés
avec le géoprobe et le DMLS conduisent a une estmalus précise de la distribution
verticale du contaminant (Figure 1-10).
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Figure 1-10: Comparaison entre différents profils de corications obtenus avec Low-Flow,
Bailer, Géoprobe et DMLS (Puls et Paul, 1998)

Rieck (2002) a présenté des profils de concentratem PCE obtenus sur 4 puits différents
d’un site en Arizona en utilisant a la fois un édiilbonneur passif PDB et une méthode avec
purge. Les résultats (Figure 1-11) montrent unfifice considérable entre les deux profils
guant a la concentration maximale mesurée et lahifité en fonction de la profondeur.
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Figure 1-11: Comparaison entre différents profils de concations obtenus avec le PDB et
une méthode avec purge (Rieck, 2002)

Dans Pollet (2004), le DMLS et I'échantillonneur dEGAS ont été utilisés pour déterminer
des profils de concentration en PCE et TCE au nivkadifférents puits sur un site industriel
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situé en bordure du piémont vosgien. Les résultdttenus avec les deux techniques
(Figure 1-12) montrent une bonne concordance desr@rofils de concentrations mais des

écarts considérables ont été enregistrés en prefonmbur le PCE et en surface pour le TCE.
Sur le profil établi avec le dispositif de VEGAS8sIconcentrations n’ont pu étre calculées sur
toute I'épaisseur par manque de mesure de vitassegui représente un inconvénient

supplémentaire par rapport au DMLS.
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Figure 1-12: Profils de concentrations en solvants chloa@sniveau d'un puits sur le site
industriel avec les deux dispositifs de préleverbiLS et VEGAS (Pollet, 2004)

1.5 Caractérisation du milieu poreux et de la zansource
1.5.1 Le milieu poreux

Les écoulements souterrains dépendent de la steuetwdes textures qui forment I'aquifére.
lls sont gouvernés par la distribution des chamgpparméabilités, de porosité, du coefficient
d’emmagasinement spécifique et des conditions dmites (Kimmeier, 2001). Les
caractérisations physique et hydrodynamique duemjpioreux (porosité, permeabilité, vitesse
d’écoulement, dispersion...) permettent la prédicebria simulation de I'écoulement de la
nappe et du transport de solutés. Ainsi, la maiulis ces parameétres contribuera a définir la
direction des axes de transfert souterrain et itesses associées afin de mettre en évidence
les processus de transfert et de migration de guatlu

Sur site réel et sur des bassins expérimentauxi€2Dessais de tragage sont généralement
utilisés et permettent d’obtenir des informatioifallement accessibles par d’autres moyens
telles que la vitesse réelle de I'écoulement atispersivité du milieu traversé. Par exemple,
suite a un tracage réalisé sur la commune d’EscélBeulonnais), les vitesses de transfert
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élevées obtenues et les directions d’écoulemerdgsn@s évidence étaient contradictoires avec
le fonctionnement hydrodynamique de l'aquifere aojusqu’a cette date (Bracq et Brunin,
2000). D’autres essais ont également été appliquets examiner la connectivité des
différentes couches d’'un aquifere afin d’identifles voies de contamination (Kass, 1998).
L’'essai de tracage est une méthode d'investigaitivégrale qui permet I'estimation des
parameétres effectifs décrivant les processus despat réactifs ou non entre le point
d’injection et les points d’observations (puitspartir des moments temporaires des courbes
de sortie d’'un ou de plusieurs traceurs (Fernai@ezia et al., 2005 ; Ptak et al., 2004).
Garcia et al., (2005) ont montré I'efficacité déteanéthode (Cf. 2.4.7) par rapport au test de
tracage estimant les dispersivités a partir du nmrsgatial des panaches de traceurs.

Ces diverses techniques de terrain colteuses etumas ont poussé les chercheurs a
développer des modeles mathématiques dont l'utdisaest devenue courante pour la
compréhension des écoulements souterrains (KinzglkE986 ; Kimmeier et al., 2001d).
Ainsi, des méthodes mathématiques (interpolatigtrapolation....) et/ou statistiques ont été
développées dans le but de caractériser les hétit§gs des aquiferes et de modéliser les
eécoulements. C’est dans ce cadre que Delhomme ley@pen premier lieu la théorie des
variables régionalisées (Delhomme, 1976) et enmsktieu le Kriging (Delhomme, 1978).
Ces techniques dites continues représentent I'apprgéostatistique. D’autres techniques
sont discontinues comme les modéles de faciéssanti les mieux capables de prendre en
compte la connectivité des strates géologiqguessibarrieres de permeéabilités qui ont une
influence importante sur I'écoulement, et plus eacsur le transport (de Marsily et al.,
2005).

Par ailleurs, des méthodes basées sur la télédétesdnt apparues ; elles reposent sur
I'émission et la réception d’un signal sous formendes électromagnétiques avec des outils
sismique, Géoradar ou des courants électriques b@tdbet Rubin, 2000). Enfin, le
développement des bases de données spatialiséss SH@u (Systeme d’Information
Géographique) ouvre de nouvelles applications pegame par exemple, de planifier les
essais de tracage en guise d’optimisation du t&ng@s codt (Kimmeier, 2001).

1.5.2 La zone source

Les solvants chlorés (DNAPL) sont fréequemment ratrés dans les aquiféeres a cause de leur
importante utilisation dans les sites industrideicer et Cohen, 1990). Dans l'aquifére, une
partie de ces produits se trouve pieger sous fatengouttes ou flaques et représente une
menace a long terme pour les eaux souterrainesise ade leur faible solubilité (Schwille,
1988; Brusseau, 1992; Kennedy et Lennox, 1997;Hzbdt et Grathwohl, 2002).

Etant donné la complexité des phénomenes de nmagratide dissolution, la connaissance de
la distribution spatiale et du volume des polluatganiques représente un probleme central
pour les sites contaminés par les solvants chl@éseffet, pour décontaminer efficacement
un tel site, une caractérisation fine de la zongw®est nécessaire.

Plusieurs technigues expérimentales et numériqone#té développées dans le but de bien
définir la source de pollution. Une technique ttiadinelle consiste a prélever des échantillons
de sol et utiliser une méthode d’interpolation pastimer le volume de polluant. A

'IMFS/IFARE, une canne de prélevement d’échantil@e sols a été concue et réalisée pour
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caractériser une source de pollution par sa saoraésiduelle (Razakarisoa et al; 2005).
Cependant, ce genre de méthode est intrusif, derailbchoix de la technique d'interpolation
et au nombre d'échantillons. Elle est aussi coétetises résultats présentent une incertitude
élevée en raison du manque de précision encounapehapplication du processus (Pankow
et Cherry, 1996).

Ainsi, plusieurs autres méthodes expérimentalesetihidéveloppées pour la caractérisation
des zones sources. Des techniques géophysiquesiseet isotopiques (Hohner et al., 2005)
ont été testées mais nécessitent davantage dappfis sur site réel. Nous pouvons
également citer une technique qualitatif qui repggel’utilisation des fibres optiques. Cette

meéthode peut nous informer sur la présence ou mompalluant en phase au niveau de
'emplacement de la fibre mais en aucun cas ell¢ peus renseigner sur le volume ou la
saturation de la zone source (Batereau, 2004). xmple d’application du Géoradar

(Figure 1-13) permet de déterminer le degré desiteusle I'opération de décontamination

d’un site de remblai pollué par des produits cldd&ensors & software).

Position (m)

Figure 1-13: Exemple d'utilisation du georadar dans lagpection d’'une pollution

Actuellement, la technique expérimentale la plusisée est celle des traceurs bisolubles
(PITT : Partitioning Interwell Tracer Test) (Dwagalath et al., 1999). Elle est non intrusive
et consiste a injecter un traceur idéal (non rBagtiau moins un traceur réactif dans un puits
a 'amont de la source de pollution puis a récupkresignal de sortie au niveau d’'un puits
situé a l'aval de la supposée position de la sodecgollution. Le retard entre les traceurs
idéal et réactif au niveau du puits de pompagenesiuré en utilisant les courbes de sortie des
traceurs et permet d’estimer la masse hydrodynamapi DNAPL accessible, a savoir le
volume et la saturation résiduelle moyenne darsofe balayée par les traceurs (Rao et al.,
2000). L'avantage de cette méthode est que le whlerDNAPL balayé afin de caractériser
la zone source est plus grand que celui pris erptoavec la méthode de I'échantillonnage de
sol ou des mesures de géophysique (Mayer et MiIE9?2). Les détails théoriques (Cf. 2.5.1)
de la méthode du PITT sont largement décrits ddinset al., 1995; Rao et al., 2000; Brooks
et al., 2002; Meinardus et al., 2002; Bohy et2004).

Dans la littérature, plusieurs travaux de recheatepermis de tester les performances de la
technique du PITT. Certains ont montré une bonme@alance entre les résultats mesurés et
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calculés (Jin et al., 1995; Meinardus et al., 20GRautres ont prouvé les limites de
'application de cette technique. En effet, lesuwiés mesurés sous-estiment souvent les
volumes calculés (Brooks et al., 2002; Jalbertl€2GD3), ce qui est d( a la résistance du
transfert de masse (Imhoff et Pirestani, 2004)sraassi a I'hétérogenéité du milieu poreux et
a la complexité de l'architecture de la zone soydistribution hétérogéne du volume de
DNAPL) qui peut contenir des zones ou le solvantaesaturation résiduelle mais aussi des
flagues de polluant en phase (Jalbert et al., 20@8eno-Barbero et al., 2004).

Récemment, avec le développement des outils nuoesig’'écoulements multiphasiques,
certains chercheurs se sont intéressés aux méthadesriques couplées a des mesures pour
la caractérisation des sources de DNAPL. MichalaKitanidis (2002) ont présenté une
méthode de modélisation géostatistique inversetidisamt une solution analytique donnée
par Liu et Ball (1999). Cette approche permet l@@ination de I'évolution historique de la
contamination avec une précision raisonnable mamahde beaucoup d’informations.
Saenton et lllangasekare (2003 et 2004) ont dépélame méthode concentration/flux
(concentration/flux matching method (C&FM)) qui eiste en une approche numérique
inverse basée sur les profils verticaux de conagatr a I'équilibre et le flux de masse
dissoute mais l'incertitude des résultats resteegle

De méme, Pollet (2004) a développé une approchbémattique d’inversion de profils de
concentrations mesurés dans un panache de pollldizsle cadre de ses travaux de thése sur
site réel. Cette méthode a été appliqguée en utilies données expérimentales d’'un essai
mené sur la plate forme expérimentale SCERES (Railia., 2006) (Cf. chapitre 3).

s 412z

Enfin, la méthode d’'investigation intégrale a étédé&e a I'IMFS/IFARE. L’idée consiste a
utiliser une techniqgue numérique d’inversion sus déries de courbes de concentration en
fonction du temps obtenues durant les essais d@ages intégraux pour estimer les flux de
masse a travers une section de controle (Zerurgth®c, 2005). Cette méthode permet ainsi
de localiser la source et d’estimer l'intégralité ftlx de polluant en supposant que la zone
d’influence des puits englobe la totalité de laezdrécoulement du panache. Par contre ni le
volume ni les saturations en NAPL'’s ne peuventtemdeduits (Zeru et Schéfer, 2003c).
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Chapitre 2 . Matériels et méthodes

Dans cette partie, nous allons nous intéresseedyant a la description des différents milieux
poreux et produits manipulés, d’autre part, auxtédéhts supports expérimentaux et
numeriques utilisés durant le déroulement des £ssai

2.1 Les milieux poreux

Les différentes configurations du bassin expérimle@tudiées ont nécessité I'utilisation de
trois sables : un sable fin, un sable moyen etabesyrossier.

2.1.1 Sable fin

Il s’agit d’'un sable de quartz, le plus fin possibfburni par la sablonniére Friedrich, de

dénomination commerciale H1F et de diametre dengradbmpris entre 0.06 et 0.30 mm. Ce

sable est caractérisé par une porosité de 43%cetlemsité apparente de 1.4. Sa conductivité
hydraulique a été déterminée a I'lFARE a traversessai en colonne et la valeur résultante
était de I'ordre de 5.10m/s.

D’apres la courbe granulométrique déterminée ARE (Figure 2-1), le diametreglest de
0.17 mm, le coefficient d’uniformité Cu=dgld;o est égal &12 ce qui permet de considérer la
granulométrie de ce sable comme uniforme.
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Figure 2-1: Courbe granulométrique du sable H1F

2.1.2 Sable moyen

Ce sable de dénomination commerciale H2F reprédentailieu principal. Ce sable est
caractérisé par un diamétre moyen compris entretd05 mm, un coefficient d’uniformité
déterminé pendant les études précédentes de I'ded une porosité de 0.4 et une densité
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apparente de 1.4 (fiche technique Sablonniére felgd Sa conductivité hydraulique est de
I'ordre de 8.10 &4 9.10" m/s.

La composition minéralogique des sables H1F et é2Fésumée dans le Tablead:
Tableau2-1: Composition minéralogique des sables H1F &t H2

Eléments SiQ Al>Os FeO; CaO NaO K,O
H1F (quantité en %) 93.4 3.3 0.43 0.12 1.79 1.12
H2F (quantité en %)| 96.01 1.83 0.11 0.04 <0.20 1.19

2.1.3 Sable grossier

Ce sable plus grossier, connu sous le nom K10cagactérisé par un diamétre moyen de 1
mm et d’une conductivité hydraulique égale & 8.t@'s (Jellali, 2000). Il constitue la couche
drainante dans le bassin expérimental SCERES @ @ydh).

2.2 Les produits liquides utilisés
2.2.1 Les solvants chlorés

Le trichloroéthylene (TCE) est un hydrocarbure taifiqgue chloré de formule chimique
C.HCls. 1l s’agit d’'un liquide incolore, volatil, plus lod que l'eau, caractérisé par une
tension de vapeur de 8.6 kPa et une densité deglcst & 20°C. Sa solubilité dans I'eau
varie entre 700 mg/l (Pankow et Cherry, 1996) et0lang/l (Gondllh, 1995) suivant les
sources (Pollet, 2004). Dans notre étude, noussargianu la valeur de 1280 mg/l déterminée
au laboratoire a 20°C (Jellali et al., 2000).

Le trichloroéthylene commercialisé est stabilisé g@ut de petites quantités d'additifs; le
produit pur, non stabilisé, se décompose lentereanprésence d'air, d’humidité ou de la
lumiere solaire. Pour la réalisation de nos trayaexix catégories de TCE ont été utilisées :

- du TCE fourni par Fluka et destiné aux utilisatialeslaboratoire : il est d’une pureté
supérieure a 99.5 % et est utilisé pour définiramgbes d’étalonnage afin de garantir
plus de précision au niveau des analyses.

- du TCE industrielle de marque Phébus, conseillér deunettoyage des piéces
mécaniques. Ce produit est utilisé pour la créadesmsources de pollution.

Le tétrachloroéthylene (PCE) de formule chimiqueC@2fait partie de la méme famille que
le TCE. Sa tension de vapeur et sa masse volurai@@8C sont respectivement de 1.9 kPa et
1.62 g/cm3. Sa solubilité varie, selon les auteentte 150 mg/l (Feenstra, 1992 ; INERIS,
2002) et 400 mg/l (Gonalld, 1995) dans une gammeedwérature de 10 a 25°C. La valeur
utilisée durant nos travaux est celle déterminédéabaratoire a 20°C, soit 215 mg/l (Jellali
et al., 2000).
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Un seul type de PCE a été manipulé pour I'élabomaties courbes d’étalonnage et pour la
formation de la source de pollution. Il s’agit darachloroéthylene de marque Fluka, d'une
pureté supérieure a 99 %.

Lors de la préparation du mélange de TCE et PCE Ipofiltration, un colorant a été ajouté

a la phase organo-chloré a raison de quelques gearpar litre pour une meilleure distinction
visuelle entre la phase aqueuse et la phase DNIRIut signaler que des études antérieures
ont montré que ce colorant ne modifie pas les ® physico-chimiques du TCE et du
PCE.

2.2.2 Les traceurs

Trois alcools et une solution aqueuse saline anuglisés respectivement pour les essais de
caractérisation d’'une source de pollution et demdhnation des paramétres hydro-dispersifs
sur SCERES.

2.2.2.1 Les alcools
Les alcools employés comme traceurs sont :

- lisopropanol (ipa), de marque Aldrich, d’'une pérete 99.5 %, de formule chimique
CsHgO et d’une densité de 0.79 gfenil est soluble dans I'eau et est utilisé comme
traceur idéal étant donné sa faible affinité a@eghase organo-chloré.

- le 4-méthyl 2-pentanol (4M2P), de marque Aldrichyng pureté de 99 %, de formule
chimique GH1O et d’'une densité de 0.81 gftnil est peu soluble dans I'eau mais
miscible a de nombreux solvants chlorés (INRS, L98est ainsi utilisé comme traceur
réactif.

- l'octanol, de marque Riedel-de-haén, d’'une puret€é98.5 %, de formule chimique
CgH1s0 et d’'une densité de 0.82 gftnTe produit est aussi caractérisé par sa grande
affinité avec la phase organo-chloré et est égatentdisé comme traceur réactif.

2.2.2.2 Solution saline

Il s’agit de I'acide amino G, un sel monosodiquefdemule chimique HsNS,OsNa se
présentant comme une poudre blanc grisatre, d'ureté@minimale de 77 % et d’'une densité
de 0.9 g/cl Il est caractérisé par une bonne solubilité daas d’environ 100 g/l et une
fluorescence en bleue, sous UV, en solution aquedseg/I.

2.3 Les dispositifs expérimentaux

2.3.1 Le réacteur fermé

Le coefficient de partage des différents alcookscaes phases aqueuse et organo-chloré sont
déterminés en réacteur fermé (Figure 2-2). Le padoexpérimental consiste a mettre en
contact par agitation magnétique, dans une arntb@emorégulatrice, plusieurs échantillons
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ayant un volume de 50 ml d'eau contenant en qéaétiale 300 mg/l d'ipa, de 4M2P et
d'octanol avec 50 ml de TCE dans une fiole.

Les échantillons sont agités pendant des durééantvate 1 h, 2h, 4 h et 24 h a température
constante de 20°C. Aprés agitation, ils sont Igisag@ repos quelques minutes afin de
permettre la séparation des deux phases aqueusgagtique. Un volume de 10 ml de la
phase aqueuse est ensuite prélevé et placé danbeia essai dans lequel est ajoutdl 5
d'étalon interne IBA (Isobutanol). Le tout est a@tesanalysé par chromatographie en phase
gazeuse (CPG) (Cf. chapitre 2.5.1).

enceinte
thermostatée
] fiole en
Ipa verre Pyrex
4M2P
1- octanol cau
solvant TCE ou
PCE
barreau
imanta — agitateur
aimante magnétique

Figure 2-2: Schéma du réacteur fermé

2.3.2 La colonne du milieu poreux
2.3.2.1 Lacolonne

La colonne utilisée est en verre et est équipémiodeits en aluminium. Elle mesure 1 m de
long et 9 cm de diamétre intérieur. Le verre linkég interactions chimiques entre la solution
et le matériel expérimental : ses parois hydroghéismpéchent une quelconque réaction avec
les solvants, contrairement aux matieres plastiglieste la tuyauterie utilisée est en téflon
(PTFE) afin de minimiser les interactions avecselyants chlorés.

Les échantillons sont prélevés de maniere manatb@itomatique a un intervalle de 0.1 Vp.
Pour ce faire, la colonne est équipée d'un autommataire qui déclenche l'ouverture et la
fermeture des électrovannes Al, A2 (canal A), BB2t(canal B) suivant des instructions
précises. En effet, les heures de commutation deses sont programmeées selon les jours de
la semaine et ceci semaine par semaine. Hors pré&w, I'eau circule par I'électrovanne C
et par l'action du relais couplé a I'horloge pragreable, mais, au moment des prélévements,
l'ouverture des électrovannes Al ou Bl entraineoraatiguement la fermeture de
I'électrovanne C, et inversement, la fermeture éiestrovannes Al ou Bl entraine la
réouverture de la vanne C. Le schéma de princpecal dispositif est repris dans la
Figure 2-3. Avant chaque prélevement, les électroga sont ouvertes 3 heures afin de
conditionner I'échantillonneur avec I'eau sortamta colonne. Le prélevement proprement dit
dure ensuite prés de 35 minutes.
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Mesure de
débit

Solvantchloré 5 s

Alimentation en mélange de
traceurs (IPA, 4m2p et 1- BRI
octanol)

A

=T

Figure 2-3: Colonne de milieu poreux équipée d'un systed'mutomatisation des
prélévements

2.3.2.2 Protocole de remplissage de la colonne

Du sable grossier est introduit en premier dart®lanne par sédimentation sur une épaisseur
de 2 a 3 cm. Ce procéde de remplissage par séditisenpermet de minimiser le piégeage
d'air résiduel. Le remplissage se poursuit ensotes eau avec du sable H2F et se termine
avec I'ajout de sable grossier jouant le role tteefau sommet de la colonne. Le remplissage
se fait progressivement en tassant la matrice pera en maintenant une lame d'eau
susjacente pour garantir la saturation du miliemasse de solvant chloré est mise en place

avant la fin du remplissage de la colonne par Iblesdd2F, a une position définie
préalablement.

2.3.3 Le site expérimental SCERES

la plate-forme expérimentale SCERES est une reitotish d'un aquifere avec une nappe
libre dans un bassin construit en béton armé (Eige#), dont les parois sont recouvertes d'un
enduit d'étanchéité afin d'éviter toute fuite viggstérieur. Les dimensions de SCERES sont
25 m de longueur, 12 m de largeur et 3 m de pr&fondSon volume est d'environ 1008, m
Le bassin est enterré afin de maintenir une tenyo@atable dans le milieu. La température
est suivie par la mise en place de thermocoupti&entes profondeurs.
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Fosses techniques
(réglage du gradient hydraulique,
débit, prélévements d'eau...)

Fosse amont Fosse aval

Ecoulement
e

Bac amont
a niveau constant
Bac aval
a niveau constant

25m
Vue de dessus

Toit de la nappe ,
PP Zone non saturee

Zone saturée

Coupe longitudinale
Figure 2-4: Vue de dessus et coupe longitudinale du basggrimental SCERES

Deux fosses ont été construites aux extrémités aet@val du bassin. Elles sont équipées de
déversoirs, de piézometres, de capteurs de pré@ntafieau, de cuves en inox et de pompes.
Ces dispositifs permettent de réguler et de comtiéiniveau de la nappe, le débit et la vitesse
d’écoulement. A I'amont, le fonctionnement de lanpe est assuré par un régulateur de
pression ; elle alimente le bassin en eau. Les pesnstallées en aval permettent d’évacuer
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I'eau vers le réseau d’assainissement. Le prélentdes échantillons d'eau peut étre effectué
dans les fosses techniques grace a un réseaua®irs constitués par des tubes en téflon
de diamétre 4/6 mm installés initialement a diffdseniveaux et positions lors du remplissage
du bassin. Aux deux extrémités du bassin, desgréh acier inoxydable, recouvertes par un
filtre en nylon, sont mises en place verticalenpour délimiter les bacs amont et aval dans
lesquels sont établis les niveaux d'eau de référenc

Des manchons en PVC de différentes longueurs pemmiet'ajuster la charge hydraulique au
niveau des déversoirs amont et aval afin d’obtienuitesse d’écoulement théorique calculée
dans le dimensionnement de chaque expérience.vieawnidu toit de la nappe et le gradient
hydraulique sont contrdlés par une simple lecta® mlézometres. Le débit est mesuré soit a
l'aide d'un débitmetre dont le fonctionnement dépde la charge hydraulique appliquée, soit
par le suivi de I'évolution temporelle du niveaul@&au dans une cuve en inox placée dans la
fosse aval et équipée d’'un piézomeétre. La temperagst mesurée a différentes profondeurs
dans le milieu poreux a l'aide de thermocouplesé¢daa 0.3, 0.6, 0.9, 1.2, 1.5, 1.8 et 2.1 m de
la surface du bassin. SCERES est également éqeptilets d'accés en fibre de verre
permettant le suivi de I'évolution de la saturatideau sur 2 m de profondeur depuis la
surface a I'aide d’'une sonde TDR (Time Domain Refimetry).

2.3.3.1 Les dispositifs d’injection

Pour linjection des solvants chlorés dans la zeatirée, un dispositif expérimental a été
développé au sein du laboratoire de I'lFARE permnétfinjection du TCE d'une maniére la
plus homogene possible sous le toit de la napgri(Ei2-5). Il est composé de deux planches
en bois solidaires et paralléles, espacées de 3& garcées chacune de 67 trous distants de
10 cm et répartis en lignes de 7 et 8 trous. Qeodisif est placé dans une fosse de dimension
25 m x 1.3 m x 0.5 m, creusée au niveau de la giingction de la source pour faciliter
'opération et éviter I'obstruction éventuel desfioes lors de la mise en place des cannes
d’injection. Ces cannes sont des tubes en aci& c® de diamétre munis a l'une de leurs
extrémités d’'une pointe percée de 36 orifices dmm8 de diamétre enveloppée dans du
géotextile inerte aux solvants chlorés pour empélehpassage des fins grains de sable. Elles
sont équipées d'un tube en téflon sur toute lengleur et sont introduites dans le bassin,
guidée par le dispositif expérimental présentéesisds, a la profondeur souhaitée. Pour
optimiser le mode d'injection du TCE dans la zoatirge, soit en évitant toute perte par
volatilisation, la procédure adoptée est la suwarle tube en téflon est initialement rempli
d’eau jusqu’a étre en charge, puis pincé pour ehgréédntroduction de l'air et enfin relié a
I'Erlen Meyer contenant le TCE sous eau qui esi amjecté en zone saturée sous charge.
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J TCE en phas

o O U

ORFOF IO 30 cm

Canne d'injection

Figure 2-5: Dispositif d'injection dans la zone saturée

Le dispositif employé dans la zone non saturéeégsipé d'un réservoir en inox d'un

diamétre moyen de 56 cm et d’'une capacité de 8vitan qui alimente 31 tubes de 50 cm de
longueur munis a leur extrémité de 4 orifices d2r@m de diametre (Figure 2-6). Le débit
moyen d’infiltration est de 0.4 I/min. Le niveau rlzontal du dispositif est ajusté a la
profondeur souhaitée par une plaque en PVC reliéeéservoir par 3 tiges en laiton et
traversée par les tubes d’injection. Afin d’évitebstruction des trous, il est conseillé de le
mettre en place quelques minutes avant le dévergedwepolluant avec de I'eau dans le
réservoir.

i A A

Figure 2-6: Dispositif d'injection dans la zone non satiré
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2.3.3.2 Suivi de composés organo-chlorés sur SCER

2.3.3.2.1 Concentration dans I'eau de la zone saf@

Pour ces prélévements, nous disposons de captgéspendant le premier remplissage a
différentes profondeurs et sections du bassin.clapseurs sont accessibles a partir des deux
fosses. Des cannes mobiles (Figure 2-7) sont ajeudépartir de la surface en fonction de

'emplacement de la source de pollution et des atifge Elles sont identiques aux cannes

utilisées pour l'injection de la source dans laesaturée.

Le prélevement d’un volume d’environ 60 ml est eliudans une fiole depuis la surface du
bassin a l'aide d’'une pompe péristaltique reliéetne en téflon de la canne. Les fioles
utilisées sont coniques, jaugées, en pyrex, d’dame de 110 ml, munies d’'un bouchon rodé
également en pyrex et initialement remplie d’uritpetiume d’eau distillée. L'échantillon est
prélevé sous eau afin de minimiser les pertes pkatilisation. Afin de garantir une bonne
application du protocole expérimental, nous intiedas un barreau magnétique enrobé de
téflon dans des fioles ayant un col rétrécit dorglé pour permettre une meilleure séparation
entre I'eau et le solvant d’extraction mais aussirpfaciliter le prélévement de solvant pour
analyse. La masse d'eau échantillonnée est détéemanl’aide d’'une simple soustraction
entre la masse de la fiole mesurée avant et apelevement.

2.3.3.2.2 Concentration dans I'eau de la frange p#laire

Le préléevement d’échantillon d’eau est effectuéraayen des bougies poreuses (fournisseur
Prenart, Danemark). Ces bougies sont fabriquéessa tle PTFE poreux (téflon) mélangé a
de la poudre de silice ou d’acier inoxydable. Dé&sple fournisseur, le caractere hydrofuge du
PTFE a été enlevé pour assurer le bon contact blygna avec I'eau interstitielle. Ces
bougies poreuses sont utilisables dans tous lesstglp sol a toutes les profondeurs et avec
des produits chimiques organiques. Néanmoins, eks au laboratoire ont montré que les
raccords en téflon livrés avec les bougies ne gasmient pas une bonne étanchéité du
systéme et laissaient passer de I'air. Nous leasadonc remplacé par des raccords en inox
(Swagelok) avec lesquels les résultats obtenuslaardtoire étaient trés satisfaisants. Avant
leurs mises en place sur le bassin SCERES, lesdmosgnt reliées a une pompe a vide créant
une dépression de 100 mbar et plongées dans umgedlie 4 volumes d’eau pour 1 volume
de poudre de silice jusqu’a ce qu’elles soient leées par la silice.

Le protocole expérimental adopté pour l'installatales bougies poreuses dans SCERES est
le suivant :

- fixer 'emplacement de la bougie par rapport aunpal’injection et effectuer une
premiére lecture du niveau par rapport a une nébérdixe a l'aide du théodolite
(WILD Herrbrugg),

- réaliser préalablement un trou a la tariere etfieérgue la profondeur voulue est
atteinte au moyen d’'une canne sur laquelle estugarée niveau puis en faisant une
seconde lecture avec le théodolite qui permet sfajue nivellement par rapport a la
référence,

- placer ensuite la bougie enrobée de silice dat®lg le tube en téflon étant dans un
tube en plastique pour assurer la position vedidal I'ensemble,
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- insérer un tube muni d’'un entonnoir au fond du &buerser la pate de silice préparée
précédemment autour de la bougie avec les propsrgaivantes : 500 g d’eau pour
700 g de silice. Bien mélanger pour que la patelsmnogene. Ceci permet d’assurer
un bon contact capillaire entre la bougie et laauiporeux, et puis

- reboucher le trou autour de la bougie avec du seibégtendre une journée avant de
faire les premiers prélevements.

Les prélevements d’échantillons d’eau sont effecilgns des erlenmeyer de 250 ml munis
d’un bouchon en verre rodé et d'une ouverture ad fermée a I'aide d’'une pince. Pendant le
prélevement, un bouchon en caoutchouc préperfaé awrous garantissant I'étanchéité du
systeme est utilisé. Ce dernier permet en mémedelmpelier I'erlenmeyer a la pompe et au
tube en téflon qui plonge dans la bougie poreuseRi@ure2-7). Un soutirage de 50 ml est
effectué avant de procéder a I'extraction de I'étilan d’eau dans 'erlenmeyer initialement
rempli d’'un petit volume d’eau. Les opérations desgge avant et apres le prélevement
permettent la détermination du volume d’eau échantié.

2.3.3.2.3 Concentrations en vapeurs dans la zonemsaturée

Le suivi de concentrations en vapeurs de TCE ePG& est assuré a l'aide de cannes
semblables a celles utilisées pour les prélevendathantillons d’eau dans la zone saturée
hormis le tube en téflon. La répartition des carswede bassin est fonction de I'emplacement
de la source et des objectifs. Le systeme de piotegéotextile est remplacé par le
remplissage de la canne sur la hauteur crépinéarpaable grossier afin d’éviter le passage
de fines particules de sable. Ces cannes sontnégaldermées par des bouchons en plastique
a leur extrémité non enterrée pour éviter la fdée vapeurs dans I'atmosphére.

Successivement, les cannes sont reliées au moyearatig tube en téflon a un analyseur de
gaz (INNOVA, 1312 Photoacoustic Multi-gas Monita@juipé d’'une pompe interne « on
line ».

Echantillons d ’eau analysés par CPG

o — <:>

Pompe a Analyseur

¥ide photo acoustique

v Zone non saturée

Frange capillaire

: Zone saturée
Y

Figure 2-7: Dispositifs de prélevement d'eau dans la nagipa frange capillaire et de gaz de
la zone non saturée
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2.3.4 Saturations en TCE/PCE dans le sol

L’objectif de ces prélevements consiste a détermiaesaturation en phase huile afin de
caractériser la zone source. Le dispositif de pegtent est une sonde en acier inoxydable
concue et réalisée a I'lMFS/IFARE (Figure 2-8) dbaantage est de prélever un échantillon
de sol de 20 a 25 g sans perturber le milieu. @ettee est formée de deux tubes enfilés I'un
dans l'autre et associés au moyen d’'une goupitie,pointe de prélevement creuse étant fixée
au tube intérieure. Une fois la profondeur a exploatteinte, la goupille bloquant le
déplacement du tube intérieur est enlevée afinadegttre a ce dernier de coulisser pour
exposer la pointe au milieu poreux. Il est recomiéade faire tourner le systéme pour
optimiser I'opération d’extraction. Ensuite, la p@ est remontée a lintérieur du tube
extérieur et la sonde est alors enlevée du sitechiantillon de sol est ensuite plongé dans du
méthanol pour extraire la phase organique et puslyaé le teneur en polluant par
chromatographie en phase gazeuse.

Poignée
Goupille Tube extérieur en acier
ﬁ l (¢= 23 mm) Pointe de prélevement
L ® A r|'l|=|_b
H ) e 4 cm
Tube intérieur (¢= 19 mm)

Figure 2-8: Canne de prélevement d'échantillon de sol

2.3.5 Flux de vapeurs a l'interface sol / atmosjghe

La quantification du flux de vapeurs vers I'atmosghest effectuée au moyen d’'un caisson
en HDPE (Polyéthylene Haute Densité), matériau albld interaction aux vapeurs de
solvants chlorés, de 30 cm de c6té, concu et é&dis’'IMFS/IFARE (Jellali, 2000)
(Figure2-9).

Le protocole expérimental consiste a enfoncer Egent le caisson (10 cm environ) dans le
milieu poreux et a travailler en circuit fermé afli@viter toute perte. L’air est aspiré hors du
caisson en appliquant un débit compris entre 03Bl/tin et contrélé a I'aide d’'un débimetre.
Toutefois, le débit appliqué ne doit pas favorisévacuation des vapeurs de la zone non
saturée vers I'atmosphére. Les vapeurs de TCE BC#esont adsorbées sur une cartouche de
charbon actif (OrbB") en deux zones placées & la sortie du caissordéies compartiments
désignés par A et B du tube contiennent respectnem00 et 100 mg de charbon actif et
permettent de vérifier si les vapeurs de TCE etP@E traversant la cartouche ont été
totalement adsorbées ou non. La cartouche esttéeigte facon a ce que la zone A soit du
cOté de la sortie du caisson. L'air sortant du taberéinjecté dans le caisson pour éviter la
création d’'une dépression. Les orifices supérisorg utilisés pour vérifier la pression et la
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concentration des vapeurs accumulées dans le paidsm de ses orifices est connecté a
I'analyseur de gaz déplacé sur le bassin et I'autra micro manometre.

Recirculation d‘air

analyseur de gaz

Rompe L1 LT Micro manométre
~ péristaltiqu
péristaftiq

-

]
\
.
X
.
- \

Caisson en

charbon actif
HDPE :

surface du sol

¢ 10 cm

Figure 2-9: Dispositif expérimental pour la mesure du fllx vapeurs de solvants chlorés
vers |'atmosphere

2.4 Méthode d’analyse des prélevements et traitemt des données

2.4.1 Lachromatographie en phase gazeuse (CPG)

Le mélange se trouvant dans une phase fluctuanddilgh est guidé le long d'une phase
stagnante (stationnaire). Comme les composants '@gabhtillon subissent certaines
interactions, ils sont ralentis. Si les forces tdiiaction qui dépendent du composant
individuel et de la phase different, un retard apftea la sortie du systéme entre les
composants du mélange. Dans ce cas, les compakamntélange ont été sépareés.

Le systeme de détection utilisé dans nos essa@ iestisation de flamme. Ce détecteur est
tres sensible et ne donne de réponse quaux compoganiques. En présence d'un
composant, il produit un signal électrique. La oole capillaire est le coeur du systéme
chromatographique ou a lieu la séparation des ceégplle dépend des produits analyseés.
Ainsi, pour les composés organiques dissous, lencatographe en phase gazeuse CP 9000
de Chrompack est équipé d’'une colonne capillaireSGP5 CB d’'une longueur de 10 m et
d’un diametre intérieur de 0.32 mm et d’'une colo@irWAX 57 CB d’'une longueur de 25

m et d’'un diametre intérieur de 0.32 mm pour leals. Une fois les chromatographes
préparés et avant le démarrage les essais, debesodiétalonnages sont construites en
préparant des échantillons a concentrations connues
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Tout appareillage de mesure, dans notre cas lematographe est caractérisé par quatre
qualités fondamentales (Vidal, 1998) :

- Limite de détection : 2 ou 4 fois (suivant les ausg le bruit de fond de I'appareillage.

- Sensibilité : rapport de I'accroissement de la deam mesurée et de I'accroissement
de la concentrée.

- Fidélité ou reproductibilité : aptitude a donnes lmémes résultats a chaque mesure
nouvelle.

- Justesse : aptitude a donner un résultat procte\dgeur réelle.

Sur ces bases, la précision est estimée aprébdi@tion des courbes d’étalonnage de chaque
composé pour la méthode utilisée. Dans notre eaprdcédure d’étalonnage a montré une

bonne répétitivité. En effet, nous avons enregisinéfaible écart entre les valeurs des

concentrations dans les échantillons préparédlesamlculées par le chromatographe. Ainsi,

I'erreur de mesure [-] pour chaque composé est calculée par:

— CO ~ Ccal

'3 c

(2-1)

avecC, [ML ] la concentration théorique e, [ML ] celle calculée par I'appareil.

Par conséquent, I'incertitude sur la précision glelpour I'analyse des OHV dissous dans les
échantillons d’eau par CPG avec notre méthodestistée a +/- 5 %. Pour les traceurs, cette
incertitude est de 0.7 % pour I'ipa, 6 % pour le2ZlVet 9 % pour I'octanol.

2.4.2 Analyse des TCE et PCE dissous et des trace utilisés
dans les échantillons d’eau

Les échantillons d’eau provenant de la zone satswéé directement analysables alors que
ceux de la frange capillaire nécessitent une padjoar. Celle-ci consiste a transvaser par le
biais de I'ouverture inférieure un volume compnigre 60 et 70 ml depuis I'erlenmeyer dans
une fiole munie d’un bouchon rodé et d’un barreagmnétiqgue et remplie d’'un volume d’eau
distillée moyen de 50 ml. Le volume de I'échantillest déterminé par pesage avant et apres
le transvasement.

Une fois le volume d’échantillon d’eau déterminéus injectons 1 ml de solvant d’extraction
Hexane (Riedel-de Haén) d'une densité de 0.66,eocamt un étalon interne, le n-C12
(SUPELCO) a une concentration de 995 mg/l. L’édliant est ensuite agité pendant 25
minutes et laissé au repos pendant 15 minutes éf@rpnce dans un réfrigérateur pour
améliorer la séparation des phases aqueuse ensal\extraction. Avant l'injection, il est
important de chasser les bulles de solvants guirgiemt étre restées dans la phase aqueuse et
sur les parois de la fiole. Enfin, Qubdu solvant d’extraction contenant le TCE, le PGH-
C12 et I'Hexane sont prélevés a l'aide d’'une seringt injectés dans le chromatographe a
travers un septum vers la colonne. Le volume deasbld’extraction hexane et le temps
d’'agitation ont été optimisés aprés plusieurs essai laboratoire. Le taux d’extraction
maximal obtenu est de 86 % (+/- 3%) pour le TCHee100 % pour le PCE.

L’analyse par chromatographie permet ainsi d’olstées concentrations en TCE et en PCE
dans le solvant d’extraction. Nous en déduisonsiismdeur concentration dans l'eau en
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tenant compte de la masse d’eau prélevée et dudtamtraction de I'élément dans I'hexane
fe en appliguant la loi de conservation de la masssotlté :

CexVex fe =C,, xV,, (2-2)

Ce [ML7] et C, [ML ] sont respectivement les concentrations du TCElWWPCE dans

I'échantillon d'eau et dans I'hexan®e [L] et Vi, [L% sont respectivement le volume de
I'échantillon d’eau et d’hexane.

2.4.3 Analyse des traceurs

Pour I'analyse des traceurs, un volume de 10 mpesdevé dans I'échantillon d’eau contenu
dans une fiole a I'aide d’'une pipette conditioneéest placé dans un tube d’essai. Pujd, 5
d’étalon inter Isobutanol (FLUKA) de densité 0.8&dnt ajoutés au moyen d’un pipeteur. Le
tube est ensuite fermé et agité durant 20 secor@mmme pour les composeés organiques
dissous, 0.5l sont prélevés et injectés dans le chromatographe.

2.4.4 Analyses des vapeurs de TCE et de PCE

Le principe de fonctionnement de l'analyseur paecspphotométrie acoustique 1312
INNOVA repose sur la méthode photoacoustique deatién infrarouge. Cet appareil est
capable d’analyser tous les gaz qui absorbentrdinfige grace a des filtres optiques
spécifiqgues a chaque composé.

Les concentrations en TCE et en PCE affichées esqmimées en ppmv (partie par million
volumique) :

0°Vv’
mv= 2-3
Pp V. (2-3)
ot V' [L¥] est le volume propre du composé k qu'il occupesail & P; |T)
V, [L3] est le volume d'air prélevé par I'analyseur
En supposant que ces vapeurs suivent la loi depayaits, nous pouvons écrire :
n, RT m RT
ppmv=—& —— 10 =—* ——_ 10° (2-4)
Va I:>t Va I:>t M k

ou ng [mol] est le nombre de moles du composéRk[Imol'K™] est la constante des gaz
parfaits, T [K] est la température? [L™*MT™] est la pression totalen, [M] est la masse du
composé k eM [Mmol™] est la masse molaire de ce composé.
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La densité des vapeuds [ML ] du composé & I'état pur s’exprime par :

RM,
' RT

(2-5)

Si la masse du composé k et le volume d’air s@geetivement exprimés en Kg et en m3, les
ppmv peuvent étre convertis en (mg/m3) suivanbtmbilation :

3
m
mg/m , pour les vapeurs d’edlppmv= 1—3g
v m

ppmv=

A 9°C, 1 ppm\ 0 5.68.10° mg L* pour le TCE et 1ppm\ 0 7.16.10° mg L™

Selon le fabricant, la précision de I'appareil €gale a 1% de la valeur mesurée, le seuil de
détection pour le TCE et pour le PCE est de 0.2wypt'influence de la température est
automatiquement prise en compte.

2.4.5 Analyse du TCE et du PCE en phase dans léshantillons
de sable

La méthode d’analyse consiste a utiliser le méthgnbpossede un bon pouvoir solubilisant
du TCE et du PCE en phase et I'eau contenue dégisalhtillon. La solution de méthanol est
marquée avec un étalon interne (butylbenzene BTBgc aune concentration de
15 mg BTB/g méthanol.

L’échantillon de sol prélevé est placé dans unoffiaen verre contenant 10 ml de la solution
initialement préparée. La masse de I'échantillonsde est mesurée au milligramme pres.
L’ensemble est agité pendant trois minutes afilb@oir une seule phase liquide comprenant
I'eau, le méthanol et les deux composés organidiss®us. Un volume de OB est ensuite
injecté dans le chromatographe. Une fois l'analte@ninée et la précision du résultat
vérifiée, le flacon est placé dans une étuve pangiameures dans le but d’évaporer toute la
phase liquide et de ne garder que la phase sdlaenasse de sable sec est déterminée par
pesée. Les saturations en TCE, PCE et eau sontéedca I'aide de I'expression suivante :

_m (1_ (0)

- _ 2-6
' T 10djmg (2-6)

ou j désigne le TCE ou le PCE ou l'eds [-] est la saturation résiduellen; [M] est la

masse du composé jp; [-] est la densite du composé j et [M] est la masse de
I’échantillon de sable sec.
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2.4.6 Quantification du flux de vapeur

Les deux zones A et B de la cartouche de charbtihdecla chambre a flux sont analysées
séparément selon la protocole expérimental suivant

- mise en contact du charbon actif de chaque zone Zavel d’hexane + ¢ dans un
flacon de 5 ml de volume,

- agitation de 'ensemble pendant 3 minutes,
- décantation pendant une durée minimale de 30 ngnute

- analyse par CPG, en utilisant la méme colonne carognaphique que celle utilisée
pour I'analyse des COV dissous.

La zone B de la cartouche, positionnée a l'avallalezone A, permet de détecter les
éventuelles fuites de vapeurs de polluant. Seldabgcant, si la masse retenue sur la zone B
représente plus du 1/10 de celle adsorbée surtie pa des fuites ont pu avoir lieu.

Le flux expérimentald exp [ML ?T™] est calculé moyennant la relation suivante :

J exp = (rncaisson+ rnadsorbée) (2_7)
AtaissonAt
ol M.« [M] est la masse de solvants adsorbée sur le ohaabtif], A, [L°] est la

surface utile du caisson (0.09m4t [T] est la durée du pompage Bl on [M] est la
masse accumulée dans le caisson pendanéstimée comme suit :

mcaisson = (C( ti ) - C( ti - 1)dy Vcaisson (2'8)

ou C(ti) et C(ti-1) [ML™®] sont respectivement les concentrations aux itstanet ti -1
[T], d, [ML?] est la densité des vapeurs du composé pW.gt.,, [L’] est le volume du
caisson (18 litres).

L’incertitude sur I'évaluation du flux par cette théde expérimentale est estimée a 15 %
pour le TCE et & 12 % pour le PCE dans une gamnflexdsférieure & 10 g/

2.4.7 Essai de tracage

L’opération de tracage a été réalisée par la SAEL{& d’Application des Traceurs) du CEA
Grenoble et a eu pour but la quantification du ghala vitesse et de dispersivité. Au niveau
du puits placé au centre du bac amont, une mas$esdeay du traceur fluorescent TAMINO

G ACIDE (AGA) a été injectée. D’apres des testdipi@aires effectués par le CEA, AGA

ne réagit pas avec le TCE et le PCE. Afin d’asstitemogénéisation de la concentration sur
toute la largeur du bac, un dispositif fonctionnantboucle fermé a été utilisé. En effet, a
'aide d’'une pompe immergée, I'eau chargée en tnaast refoulée du puits vers les
extréemités gauche et droite du bac (Fig2£0). Durant cette injection, un échantillonnage
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systématique a été effectué sur ce circuit de mardédéterminer, aprés analyse, la loi de
disparition du traceur. Cette loi caractérise lactmon d'entrée dans l'aquifére notée E(t).
Cette circulation de I'eau a été maintenue surpérede de 22.5 heures a la fin de laquelle la
concentration mesurée ne représentait plus qu&@lé la concentration initiale.

Figure 2-10: Injection du traceur dans le bac amont

Cette technique consiste en I'acquisition des fonstde passad&(t) au niveau des différents
points d’observation et en la détermination pacdahumeérique de la Distribution des Temps
de Séjour (DTS)h(t), qui, convoluée par la fonction d’entrEg¢t), s’ajustera au mieux a la
fonction de sorti&S(t):

S(H)= E(t)x h(t) (2-9)

A partir de la fonctionh(t), les paramétres hydrodispersifs du transfert détegrminés par
ajustement avec une fonction de type convectiopedgon de la forme :

U f Luf 10)

U
h(t) =———=ex
® V4Dt 4D t

avec U [LT™] est vitesse réelle moyennB, est le coefficient de dispersion longitudinale
et oL = Di/u [ ] est la dispersivité longitudinale.
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2.5 Méthode de caractérisation de la source de lpgion
2.5.1 La méthode du traceur bisoluble

Le principe consiste a injecter dans un puit l@gaé I'amont de la supposée zone de pollution
une quantité connue de deux traceurs, sous un egdjiiicoulement permanent de la nappe et
de suivre, en fonction du temps, I'évolution dectancentration de ces traceurs dans I'eau
dans un puit situé a l'aval.

L'un des traceurs injecté est dit idéal car il nesgede aucune affinité avec le polluant.
L’autre, dit réactif est retenu par le polluantpgrase.

Le coefficient de partagdkn,w [-] est défini comme étant le rapport de concéiumadu
traceur réactif dans la phase organique et sa ntnatien dans la phase aqueuse a I'équilibre:

Knw=— (2-11)

W

Cn [ML™] est la concentration du traceur dans la phasanigge etCw [ML™] celle du
traceur dans la phase aqueuse.

Dans le puits aval est donc observé un retard éegreourbes de sortie des 2 traceurs. Le
facteur de retarR [-] est défini comme étant le temps de séjour maye traceur réactift{
[T]) divisé par le temps de séjour moyen du traceéal (i [T]).

R= :— (2-12)
|

D’aprés Jin et al., (1995), le facteur de retatcobgenu a partir de la formule suivante:

R:1+&Kd+[ S }Kn,w (2-13)
6 |1-S

yox [ML ] est la densité du milieu poreuély [-] est la teneur en eau volumiquég [-] est le

coefficient de partage sol/ea8, [-] est la saturation résiduelle en polluantketw [-] est le
coefficient de partage NAPL/eau.

Lorsque la sorption sur le milieu poreux est négllge, Ka=0. La relation (2-13) devient
alors :

R:1+[ SS}KW (2-14)
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La saturation résiduelle en polluaBt (%) dans le milieu poreux peut étre calculée par la
relation suivante:

tr —ti

S=——
(Kn,w—l)[i +tr

(2-15)

outr [T]etti [T] sont les temps moyens de séjour des tracéasif et idéal.

Enfin, le volume de polluantn [L*] en contact avec le traceur réactif est estiménsersuit :

Vi = Q{t’ _t‘} (2-16)

ou Q est le débit d’écoulement.

Ainsi, la quantification d’'une source de pollutigrar la technique du traceur bisoluble
implique un choix judicieux des deux traceurs encfmn de la nature exacte du polluant.

2.5.2 La méthode de déconvolution

L’approche se base sur une inversion (ou déconwalutdes concentrations des traces
dissoutes mesurées en aval de la source de paollstipposée étre immobile et composée
d’un fluide non miscible a I'eau. Elle se déroufetmis étapes (Pollet et al., 2006) :

étape 1: localisation de la phase polluante rédiellaux instants de mesure des profils
verticaux de concentrations en traces dissoutgmiuant,

étape 2 : détermination du volume initial a disteébdans la zone source afin de retrouver les
localisations de la phase polluante établies ap@tprécédente pour chaque profil mesure,

étape 3 : simulation numérique de la dissolutiopdiluant mis en place dans la zone source
présumeée et du transport de traces dissoutes aveode numeérique multiphasique afin de
valider ou non les étapes 1 et 2.

Si la distribution des volumes initiaux n’est padidée par I'étape 3, un réajustement de
ceux-ci par une boucle itérative est nécessaire.

Etape 1 : Localisation de la phase polluante

L'objectif de cette premiére étape consiste a déitedr a un instant t la distribution de la
phase polluante permettant de reproduire le pdaficoncentrations mesuré a cette date. Au
voisinage de la source, la concentration en podllums la phase aqueuse est supposée
proche de la solubilité. Toutefois, quelques médréaval hydraulique de celle-ci, les teneurs
sont nettement plus faibles du fait des mécanisteatiffusion, de dispersion et de la prise de
moyenne des concentrations liée au prélevemenedwaahtillon d’eau.

Dans 'approche de calcul, la diffusion et la dispen sont négligées et seul le transport du
polluant par advection depuis la source jusqu’aimtpdle mesure puis la prise d’échantillon
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sont considérés. Cette méthode nécessite une tdiatien de la source suivant deux

directions dans un plan perpendiculaire a I'écoelenprincipal de la nappe. La discrétisation
verticale (Z) est motivée par la finesse de I'étilannage ; dans la direction transversale
(Y), elle répond a la nécessité d’'une schématisatios fine de la source par rapport au point
de mesure afin de reproduire le phénoméene d’hon@sgtion du prélevement (Figure 2-11)

(Pollet, 2004). Une manieére judicieuse de réakis¢affinement du maillage au droit du corps
d’'imprégnation est de tenir compte de la zone Htigrice de la prise d’échantillon, de la

localisation relative des points d'observation ddasdirection y, de la finesse de la

description de la source souhaitée et des corgmiltes au code numérique utilisé pour
I'étape 3.

En appliquant la loi de conservation de la masseégime d’écoulement permanent et en
négligeant la dégradation, la sorption, la diffusiet la dispersion, la concentration du
polluant au point d’observation est calculée de#miére suivante :

P
> QS
Ci = J:lp— (2-17)
2.Q
i=1
ou C [ML ] est la concentration du polluant dans la couctﬁé; [-] caractérise la présence

(8,= 1) ou non §,= 0) du polluant dans la cellule j de la couch®j, [L°T™] est le débit

volumique de I'eau traversant la cellule j de ladm i, p est le nombre totale de cellules par
couche dans la zone sourcﬁt[ML'e’] est la solubilité du composeé pkir

Pour le cas particulier d’'un champ d’écoulementarme (cas simplifié applicable sur un site
pour lequel la distribution des vitesses seraibimue) et d’'une discrétisation réguliére, la
relation (1) devient :

% Zp: (5 Sy ) (2-18)
j=1

Notons que cette approche permet d’obtenir plusieonfigurations de la phase polluante
aboutissant aux mémes profils de concentratiortuléa si le nombre de cellules imprégnées
par couche est inférieur au nombre total de celkdé p.
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Calcul du profil de concentration en polluant
au point d’observation

Couche N
VA C : 1
Y oncentration (mg/1)
X 1 — Profil mesuré
Couche i T — Profil calculé
ouche i i\il!i
Ecoulemerit \i“h\_
de.la nappé i
Couche 1 l 3
s
Localisation de la phase 5]
polluante a I'instant de - 2 |
mesure du profil de Dissolution g |
concentrations de la phase e § ]
polluante Homogénéisation des & |

teneurs en polluant

Figure 2-11: Principe de localisation de la phase polluaiiétape 1) a un instant donné et
pour un point d’observation (Pollet et al., 2006)

Etape 2 : Quantification du volume initial

Cette seconde étape consiste a évaluer les volanmsoduire initialement dans les cellules
du modéle numérique afin de retrouver, par disgwiud’une certaine quantité de polluant, la
distribution de la saturation en solvants chlorégeninée a l'instant t dans I'étape 1. Ces
volumes sont estimés de la maniére suivante :

Vi = € ~%)SQ; (2-19)
Ppo

ou VJ-i [L% est le volume de TCE & introduire dans la celjude la couche it, [T] et t, [T]

sont respectivement la date de déversement dugmoliet la date de mesure du profil de
concentrations ep [ML ] est la masse volumique du polluant.
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Le volume caIcuIéVj' [L% & partir de cette relation ne peut é&tre supéramurvolume

bY

correspondant a la saturation résiduelle du polluzr cette méthode suppose que la
migration de la phase polluante est achevée. Maurai, en tenant compte de I'évolution
temporelle des profils observés, il est possibldé@&erminer le volume minimal de polluant a
introduire par maille au droit de la zone souradfirk; si une atténuation voire une disparition
des concentrations en polluant est observée damithe i entre deux instants, la relation (2-
19) donne également une estimation du volume maxti@lement présent dans la couche i
de la source. Par contre, si le suivi des concemisadans le panache n’est pas suffisamment
long, cette méthode ne permet pas de quantifies m&cisément le volume maximal
initialement déversé.

Etape 3 : simulation numérique

La fonction d’entrée caractérisant la distributioitiale de la phase polluante dans le modéle
numerique est construite a partir des résultatly/aaes obtenus dans les étapes précédentes.
Dans cette troisieme étape, la dissolution de lasehpolluante et le transport en phase
aqueuse du soluté sont simulés. Contrairement tudgé analytique, la dispersion
hydrodynamique est prise en compte dans le calcul.

Les profils mesurés et calculés sont comparés. ¢amt éelatif maximal est a définir en
fonction de la qualité des mesures et des congimihé terrain. Si ce critére n’est pas respecté,
il est nécessaire d’ajuster la distribution du patit en fonction a la fois des différentes
configurations obtenues a I'étape 1 et de la vianatlu volume par maille déterminée a
I'étape 2.

2.6 Outils numériques

2.6.1 Processing MODFLOW (PMWIN)

Il s’agit d'un code de simulation modulaire pour haodélisation des écoulements
monophasiques et la pollution des eaux souterragrestrois dimensions (Chiang et
Kinzelbach, 1996). Il utilise la méthode des difigces finies pour la résolution des systémes
d’équations. Les champs d’écoulements sont initial@ déterminés a I'aide du programme
principal MODFLOW. Ensuite, les différents moduleent utilisés en fonction de nos
objectifs. Nous pouvons citer a titre d’exemple PMPI (Chiang et Kinzelbach, 1996, 1998)
pour le transport advectif, MT3D (Zheng, 1990) eI3DMS (Zheng et Wang, 1999) pour le
transport de solutés et les programmes PEST (Dobedl., 1994) et UCODE (Poeter et Hill,
1998) pour I'estimation des paramétres.

Dans notre étude, les modules MT3DMS et PMPATH @té utilisés pour le
dimensionnement des expériences. Le premier désigaeversion plus avancée du MT3D
qui permet d'étudier le transport de plusieurs espeet offre plusieurs techniques pour la
résolution numérique de I'équation de transportlimmiensionnel advection-dispersion-
réaction. Le second visualise les trajectoires elgseces transportées par convection. Les
domaines étudiés sont définis par une discrétisatextangulaire (lignes, colonnes) par
couches (maximum 80 couches). Les autres parantggdFauliques, conditions initiales et
aux limites, termes réactionnels et puits sourced mtroduits dans différents fichiers en
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fonction des modules utilisés. Ce code ne fonckogo’en zone saturée et ne tient pas
compte des phénoménes de transfert de masse a@telaon saturée.

2.6.2 SIMUSCOPP
2.6.2.1 Description du code

Le code de calcul SIMUSCOPP (SIMUlation des Sitgdntaminés par des Produits
Pétroliers) est un modéle numérique co-développd’ibde, BURGEAP et ENI. Ce code
permet la simulation des écoulements multiphasigmemiilieux poreux saturé et non saturé
avec ou sans transfert de masse entre phases @iaomsotherme. Le modéle considere
trois phases fluides : la phase aqueuse (w), lagohazeuse (g) et la phase organique ou huile
(0). Les équations utilisées sont basées sur lecipg de conservation de la masse et
I’équation de Darcy généralisée.

La formulation mathématique de I'écoulement et rdmgport en milieu poreux est basée sur
I'établissement des équations de bilan de masse yowolume élémentaire représentatif

(VER) (Bear, 1972). L’équation de conservation dasse généralisée qui tient compte du
transfert de masse entre phases pour chague ocanstit en sommant sur les Np phases est
écrite de la maniére suivante (Quintard et al. 6209 Thiez et Ducreux, 1994) :

N Np
% {;pﬁsﬁxﬁk] +(1-£)p. 0. |+di Z(pﬂxﬁkaﬂkuﬂ + ‘]ﬁk)j| +Q“=0 (2-20)
=1 B=1

ou £ [-] est la porosité efficacep [ML ] est la masse volumique de la phﬁsésﬂ [-] est
la saturation de la phage, Xﬁ" [-] est la fraction molaire du constituaktans la phasg,
qsk [-] est la fraction molaire du constituakiadsorbé sur les grains du milieu poreyx,

[ML ] est la masse volumique des graimsﬂk [-] est un facteur d’échelle permettant de
modifier le flux de masse advectif du constitukmtans la phasg, U, [LT™Y] est la vitesse
d’écoulement (vitesse de Darcy)f [ML3*T™] représente le terme puits/source du constituant

k et Jﬂk [ML 2T est le flux de dispersion hydrodynamique du domestk dans la phasg.

La vitesse d’écoulement est donnée par la loi deyogeneralisée :

Ug=- ﬂrﬂ (gradp, - £59) (2-21)
B

69



Chapitre 2. Matériels et méthodes

ou k [L?] est le tenseur de perméabilité intrinséqiq%. [-] est la perméabilité relative pour
la phaseB, 1z [ML™T™] est la viscosité dynamiquep; [MTL™] est la pression moyenne
de la phasg, g [LT?] est le vecteur de I'accélération gravitationnelle

Le modele nécessite lintroduction des perméakilitélatives et des pressions capillaires
( pc), définies comme différences entre les pressiena gghase non mouillante et celles de la

phase mouillante, en fonction des saturatid®} €n eau ou en gaz suivant le systéme dans
lequel on travaille. Ces données peuvent étrednites pour chaque type de sol constituant
l'aquifere étudié.

La pression en gaz est la pression de référencaatigle ; les pressions en eau et en huile
sont déduites a partir de la pression capillaies tourbespc-9 qui relient la saturation a la
pression capillaire sont déterminées pour chagseéesye diphasique gaz/eau, huile/eau et
gaz/huile. Quant a celles qui représentent la paiii& relative en fonction de la saturation
(Kr-S), elles sont nécessaires uniquement pour lesrsgstgaz/huile et eau/huile.

2.6.2.2 Relations constitutives

Différentes expressions qui donnent des relationgeela pression capillaire ou la
perméabilité relative avec les propriétés des ésjdles milieux poreux et la saturation de
'eau ont été mentionnées dans la littérature. hesiéles de Brooks et Corey (1964) et van
Genuchten (1980) sont les plus utilisés pour lesnfitations pc-S Pour ce qui est des
relationsS-Kr, plusieurs modéles statiques ont été élaborés. iare cas d’étude, le modele
de Mualem-van Genuchten (MVG) (Parker et Lenha®80) a été retenu pour représenter les
courbespc-S-Kr Les formulations mathématiques correspondantes données par (van
Genuchten, 1980; Lehmann, 1996):

Sy = L+ (a pegw)") ™™ pour un systéme eau/gaz eigw = 0 (2-22)

avec a et n sont les parametres de van-Genuchten caracté@estiqu milieu poreux et
m=1-1/n.

Pour les systemes diphasiques huile/eau et gaz/Hed pressions capillaires sont calculées
en fonction de la pression capillaire eau/gaz eigyant le principe de similitude (Parker et

al, 1987, Benremita, 2002) et en utilisant les itars interfaciales gaz/eau, gaz/huile et
huile/eau. :

peor(S) = év peor{S1) (2-23)
psdS)= /3190 ol (2-24)

avec Sw =(Sv-Sw)/(Sws—Swr) est la saturation effective de la phase aquefisef-] est
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la saturation en eauS« [-] est la saturation maximale de la phase aque@se[-] est la
saturation résiduelle ou irréductible de la phageease; fow = Oy’ / Gow €t Lyo = Tgw’ | Tgo
sont les facteurs de similitude pour les systérhedels huile/eau et gaz/huilep.’, dow et
Oy Sont les tensions interfaciales gaz/eau, huileé¢@az/huile.

Pour le systeme diphasique eau/huile, les permtghiklatives s’écrivent ainsi :

2
—1/2 ——1/m

Krw = Su {1—(1—& jm} (2-25)

_ . 2m
Krow= (1-S.? [1— Su m} (2-26)

ou Krw [-] est la perméabilité relative de I'eau Ktow [-] est la perméabilité relative de la
phase huile en systeme diphasique huile/eau.

Et pour le systeme diphasique air/huile, les pehiiéss relatives sont régies par les
égquations suivantes:

Krg = (1- §)*2 (1— g/m )2m (2-27)
Krog = S/ 2(1— (1— g m)m)z (2-28)

ou Krg [-] est la perméabilité relative de la phase gaeeet Krog [-] est la perméabilité
relative de la phase huile en systéme diphasiqile/ain.

avec S [-] la saturation effective en huile et qui esfiniépar:

- SJ - Sarw
1- Sow

s (2-29)

S [-] étant la saturation de la phase huileSet [-] la saturation résiduelle de la phase huile
en systeme diphasique huile/eau.

Les perméabilités relatives de I'air et de I'eat éi¢ déterminées a partir de chaque systéeme
diphasique présenté ci-dessus. Comme la perméataldtive de I'huile est une combinaison
de celle des deux systemes, le code de calcul SBQFS offre trois possibilités pour la
calculer : une méthode géométrique, un premier teatke STONE (Stone 1970) et un second
modéle de STONE (Stone, 1973).
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Dans notre étude, la méthode géométrique ci-dessétésutilisée :
_ _ S
Kro(SN ,Sg) = Krow + (Krog Krow)g (2-30)

ou Kro [-] est la perméabilité relative de la phase heiesystéme triphasique (air, huile,

eau); & [-] est la saturation de la phase gazeusgget[-] est la saturation effective de la
phase gazeuse.

avec

G =S+ (Sum )t S S

(2-31)
1~ Swr — Sorw

ou Sorg [-] est la saturation résiduelle en huile en systd@iphasique air/huile.
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Chapitre 3 . Caractérisation d’'une zone source de
trichloroéthylene (TCE) dans un milieu poreux homogne

3.1 Application de la technique du traceur bisolble sur SCERES

Apres avoir optimisé les différents parametres sgamiees au bon déroulement d’'un essai de
tracage sur une colonne de milieu poreux, un essg8CERES a été mené afin de déterminer
les performances de la technique du traceur bisoBiline échelle 3D.

3.1.1 Coefficients de partage

La réussite d’'un essai de tracage dépend de laebdétermination des coefficients de partage
des différents traceurs utilisés. S’agissant d'ulamge ternaire (ipa, 4M2P et 1-octanol), les
valeurs des coefficients de partage du 4M2P et-datdnol déterminées séparément dans les
études antérieures (Bohy, 2003) ne sont plus \edatbhns notre cas d'étude. En effet, dans
les études précédentes, un seul traceur réadiif mié en contact avec les phases aqueuse et
organique. Plusieurs essais en réacteur fermés2(€fl) ont été ainsi conduits afin de les
quantifier.

Les valeurs obtenues montrent que les coefficiel@spartage de lipa et du 4M2P,

respectivement de 0.1 et de 8 & 20°C, ne sonnflasncés d’'une maniéere significative par la
présence d’'un second traceur réactif. Cependamtléaur de ce coefficient pour le 1-octanol
passe a une valeur proche de 120 dans le mélamgaréeau lieu de 200 dans un mélange
binaire (ipa et 1-octanol). Les résultats de ceaisdigurent dans le TabledtL.

Tableau3-1: Valeurs moyennes du coefficient de partage agsposés dans un meélange
ternaire (ipa, 4M2P et 1-octanol) & 20°C

Nombre d’échantillons Temps d’agitation (h) Kipa K4M2P K 1l-octanol
analysés

3 1 0,3 8,2 116
3 2 0,1 7,8 113
2 4 0,1 7,2 135
3 24 0,1 7,1 119
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3.1.2 Caractéristiques de l'essai

Dans le cadre de cet essai, SCERES garde une gatian bicouche ou le milieu principal
d’épaisseur 2.5 m formé par le sable H2F reposeiserrcouche plus perméable d’épaisseur
50 cm, constituée de sable grossier assurant umadeaau fond du bassin.

Aprés avoir démontré par des essais en colonnengifaible vitesse d’écoulement améliore
les résultat d’'un essai de tracage en favorisantolgact entre les traceurs et la phase
organique, nous avons adopté sur SCERES un grdddraulique de 'ordre de 0.3 % (une
différence de charge de 7.2 cm sur 24 m) corresund un débit de 0,78°%h et & une
vitesse réelle moyenne de 0.4 m/j. Un mélange dk|@@®s des traceurs a été injecté le
25/04/03 () pendant 36 heures avec un débit moyen de 22 éf.concentrations initiales
des traceurs injectés vérifiées a la sortie duddagection sont de 1540 mg/l pour l'ipa, de
1570 mg/l pour le 4M2P et de 217 mg/l pour I'1-oxth Pour récupérer les traceurs, nous
avons appliqué un débit moyen de 30 I/h dans léspdé pompage. Afin de limiter la
dissolution de la phase organique avant l'arrivés ttaceurs, 5.2 litres de TCE ont été
injectés sur une surface de 1.50xM.8 m a 0.2 m au dessous du toit de la nappejoing
aprés (le 30/04/03). En supposant, une profondé&dfiltdation de 0.9 m, la saturation
moyenne théorique de la zone source est de 1.1 %.

Tenant compte de cette configuration, nous avomauléi la trajectoire des particules de
traceurs entre les puits d’injection et de pompageSCERES a I'aide du module PMPATH
de PMWIN (Figure 3-1). Nous avons ainsi pu Vérifigre touts les traceurs issus du puits
d’injection sont récupérés dans le puits de pompage

H |

Puits d’injection
(22 1/h)

(30 1/h)

Figure 3-1: Simulation des trajectoires des traceurs etggepuits d'injection et de pompage
a l'aide de MODFLOW

Le suivi de I'évolution spatio-temporelle des camications des traceurs est assuré par un

réseau de points de prélevement (Figure 3-2) sitdéférentes sections et profondeurs entre
les puits d’injection et de pompage. Les profilslifigues déterminés a deux dates grace a la

74



Chapitre 3. Caractérisation d'une zone source de trichloroéthyléne (TCE) dans un milieu poreux homogéne

sonde TDR (Figure 3-3) montrent que le toit dedppe est situé a 0.85 m de profondeur au
droit de la zone source. L'épaisseur de la zongéatest ainsi de 2.15 m.

y g 4 :
(Y i a
£ i i j
™ - -4 " : )
K = 8x10“m/s . 01 C2 , .C6 1 C14 : 7
Y s ., ..... L ., -_504 ............... ] 09 ......... ’_ ...........
Puits ! ! Cs 'C12  Ppyits de
SRR i Soudrce ;
d |njec§tlon e TCE pognpage
e e
o Direction de I'écoulement
8 m - dm | 2m 15m  35m 3m
: 5m : 8m :
25m
Figure 3-2: Vue schématique de dessus du bassin SCERES
Saturation en eau (%)
0 20 40 60 80 100
0 i L | | L L L L | L L L L | L
10
20 b —m— 23/05/03
30 |
2 50 |
S 1
e 1
E 60;
70 -
80 |
90 -

Figure 3-3: Profil hydrique

3.1.3 Résultats

Les courbes de sortie des traceurs au niveau du gwbservation C1 (X=1.5 m, Y=0 m,
Z=1.3 m), placé a 2.75 m a I'amont du corps d’ingmagion, montrent un comportement
similaire des deux traceurs ipa et 4M2P : pas efafe retard et maintien des concentrations
initiales (Figure 3-4) alors que, pour le 1-octangi |éger retard et une faible chute de la
concentration ont été enregistrés, probablemerititlde la faible solubilité de ce dernier et
une sorption possible sur la phase solide.
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1600 -
1 —&—ipa

—l— 4M2P
—&A— octanol

1400 -

1200 |
00
800 -

10 e

Concentrations (mg/l)

400 -

200 - ) N

Temps (jours)

Figure 3-4: Courbes de sortie des traceurs au niveau dotgol

Le comportement des traceurs enregistré au nivedhi2d(X=3 m, Y=0 m, Z=1.3 m), situé a
1.25 m a I'amont de la zone source de pollutiomgFeé 3-5), montre une nette baisse de la
concentration du 1-octanol et une amplificationsda retard. L'adsorption de ce traceur sur
la matrice solide est la principale cause de aadetvant qu’il entre en contact avec la phase
organique. Cependant, les concentrations de l'ipalue 4M2P restent proches de celles
mesurées au moment de leur injection. De plusslemps de sortie sont identiques ce qui
montre l'absence d’interaction entre ces deux trexceet le milieu poreux. Ce résultat
correspond a ceux obtenus lors des essais en eo{Razakarisoa et al., 2004).

2600 - = = = = = = = = = =
) e —ha

] —=—aM2P
1200 - - I __| —a—octanol|

1000

800 -

Concentrations (mg

600
400 1

200

0 ]
0 2 4 6 8 10 12 14

Temps (jours

Figure 3-5: Courbes de sortie des traceurs au niveau doto?

Au niveau du point de préléevement C4 (X=6.5 m, Y&0Z=1.3 m), placé a 0.75 m a l'aval
de la zone source TCE, la courbe de sortie du 4p¥&8ente un retard de 42 heures par
rapport a I'ipa et une baisse de la concentratiarimale de 20 % (Figure 3-6). Ce retard est
dd a la rétention du 4M2P dissous sur la phasenarga de TCE. Quant a l'octanol, les
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mesures montrent que ce traceur est présent sous fie traces non exploitables et que les
teneurs varient entre 1 et 2 mg/l. Ce traceur ssbgblement soumis a I'effet combiné de
trois phénomenes : une importante affinité aveltkd&, I'adsorption sur la matrice solide et la
dégradation biologique et/ou chimique.

1600 |

—o—ipa
] ——4M2P
1200 -} - —A— octanol

1400 f-----~---------g-~-----

1000

800 -

600 -

Concentrations (mg/l)

400 -

200

0
0 10 20 30 40
Temps (jours)

Figure 3-6: Courbes de sortie des traceurs au niveau dotgo4

Calculée a partir du retard mesuré entre les ceutbesortie de l'ipa et du 4M2P au point C4,
la valeur de la saturation résiduelle estimée mogeanla relation (2-15) est de 1.1 %. Elle est
égale a la valeur théorique calculée pour une zowece d’'un volume de 1.5 m0.8 mx

0.9 m. Cependant, ce bon résultat ne nous pernsedg@aonclure quant a la performance de
la technique du PITT qui est plutét une approclobale. De plus, en considérant que ce point
de prélevement intercepte le flux de traceurs tsarég une section transversale de 0. m
0.2 m, le débit moyen est alors de 0.27 I/h etdewme de TCE estimé a I'aide de I'équation
(2-16) est de 1.5 litres, valeur largement infémeau volume de 5.2 | injecté. Ce résultat n’est
gue local car les traceurs prélevés n'ont balayéngupartie du volume déversé.

Au niveau de la deuxieme section de controle sitaéet.25 m a l'aval du corps
d’'imprégnation, les courbes de sortie des tracenrsgistrées au point C9 (X=10 m, Y=0 m),
a une profondeur de 1.3 m, indiquent que le retalculé entre I'ipa et le 4M2P au niveau du
point C4 a chuté (Figure 3-7 a) et n'est que d’'emvi0.2 heure. Ceci peut étre expliqué par
une convergence de particules n’ayant pas étémaciavec la phase organique vers le point
C9 mais aussi la dispersion des traceurs toutray de la distance entre les points C4 et C9.
Nous pouvons également signaler la présence ddail#es concentrations du 1-octanol qui
restent inexploitables. Cependant au niveau du m@virég C9 mais a 1.8 m de profondeur,
les concentrations en octanol plus élevées etnpgede sortie des traceurs en avance par
rapport a celui enregistré a 1.3 m de profondeuntreat que les traceurs n’étaient pas
suffisamment en contact avec la phase organiquaongyne d’'un corps d’imprégnation
hétérogene (Figure 3-7 b).
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Figure 3-7: Courbes de sortie des traceurs au niveau datg@9 a 1.3 m de profondeur (a)
et 1.8 m de profondeur (b)

En effet, les profils de concentrations en TCE alissobtenus a 0.5 m de la zone source de
pollution (Figure 3-8) montrent que les teneurs phss élevées sont localisées sur une
épaisseur de 30 cm, entre 1.25 m et 1.55 m. Cdijue aussi que la majeure partie du TCE
en phase est située a ce niveau.

Concentrations (mg/l)

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
- S S I I I

08#

—e—apres 15 jours
—=—apres 22 jours
——apres 33 jours
—%—apres 37 jours

Profondeur (m)

Figure 3-8: Profils de concentration en TCE relevés ar.a I'aval du corps d’imprégnation
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Par ailleurs, les courbes de sortie déterminéeswvaau des points C12 (X=10 m, Y=-0.5 m,
Z =1.3 m) et C14 (X=10 m, Y=1 m, Z=1.3 m) ne prdsanhpas de retard du traceur réactif
4M2P. Ceci peut étre di au fait que le TCE se oew faible quantité a partir de 0.3 m de
part et d’autre de l'axe. Cette explication a ébvifcmée par la réalisation d’'un profil
transversal a 0,75 m a l'aval de la source de TC& £3 m de profondeur, 37 jours aprés
I'injection du polluant (Figure 3-9). Ce résultabusient aussi I'hypothése d’'une source
hétérogéne avec des endroits a fortes saturationBC& (flaques) et d’autres sous forme
résiduelle.

900 -
soo;
700
eooé

500 -

Concentrations (mg/l)

400
300
200

100~

-0,75 -0,5 -0,25 0 0,25 0,5 0,75

Distance par rapport a I'axe(m)

Figure 3-9: Profil transversal des concentrations en T@&Hevées a la profondeur 1,30 m a
0,75 m a l'aval de la source, 37 jours apres l‘atigen du polluant

Au niveau du puits de pompage, une dilution imptdgale tous les traceurs a été observée
(Figure 3-10). La concentration maximale du 1-octast d’environ 2 mg/l et sa courbe de
sortie demeure inexploitable. Les concentration$ip@ et du 4M2P ont également baissé et
les maxima ne représentent que 7 % de la concemtraesurée au moment de l'injection.

Le calcul du temps moyen de séjour de chaque traodigque que le centre de masse de la
courbe du 4M2P présente un retard de 2.5 h parorggpcelui de l'ipa. L'estimation du
volume de TCE et de la saturation résiduelle airpee cette valeur permet d’obtenir un
volume de 9 litres et une saturation de 0.04 %.

Méme si, la valeur de la saturation est en bonrdcavec les mesures obtenues au moyen de
la canne de prélevement d’échantillon de sol pollGé 2.3.4), le volume surestime la
guantité injectée d’environ 80 %. Ceci est probaiglet d0 a un mélange important de deux
flux de particules au niveau du puits de pompagles qui ont été largement en contact avec
la phase organique et d’autres pas suffisammenrba pas du tout en passant latéralement
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s s 7

ou au dessous du corps d'imprégnation, selon Fbgénéité de la zone source. De plus,
I'estimation du débit d’écoulement, qui dépendalsdction de contréle qui cerne la présence
des traceurs et de la phase organique, pourraitifeangperreur commise. Nous pouvons
également signaler que les expériences en colonheégélé la présence d'une cinétique
d’échange entre les traceurs et la phase orgar(i@oby et al., 2004) et que, sous ces
conditions expérimentales, a savoir un trés failéleit d’écoulement, la valeur du coefficient
de partage du 4M2P est probablement plus élevé gce qui entraine une baisse de la valeur
du volume estimé, et donc une amélioration dedtedsu

Le bilan de masse effectué au niveau du puits dgppge indique que 76 % de la masse d’ipa
injectée et 90 % du 4M2P ont été récupérées. Li pler I'ipa peut étre due a une possible
dégradation de ce traceur dans le milieu poreux.

120 -
100 -

80 -

60 -

Concentrations (mg/l)

40 -

20 |

0 10 20 30 40 50
Temps (jours)

Figure 3-10: Courbes de sortie des traceurs au niveauudts gle pompage
3.2 Deétermination de la saturation en TCE dans laone source

Afin de réaliser une cartographie 3D des saturatem TCE, des prélévements d’échantillons
de sol au niveau de la zone source ont été effectQ§ours aprés l'injection du TCE, en 4
points distants de 30 cm ou de 50 cm du centreadsulirce (Figure 3-11). Au niveau de
chaque point, les 4 profondeurs suivantes 1.2 /nml].1.6 m, 1.8 ou 1.9 m ont été explorées
au moyen de la sonde de prélévement d’échantikosodl
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& S4
it Centre de
0.3 m / la zone source

G &

S3 S1

0.5m

Ecoulement

® 52

Figure 3-11: Localisation des points de préléevement d'étilans de sable

Les mesures de saturations résumées dans le TabRaiennent confirmer les hypothéses
précédemment portées et sont en bon accord aveprdditss de concentrations en TCE
dissous. En effet, les plus faibles valeurs deratitin en TCE ont été enregistrées au niveau
de S1, ce qui coincide avec les faibles conceatrsitrelevées a cette méme distance (Cf.
Figure 3-9). De plus, les saturations les plus édsvsont localisées entre les profondeurs
1.20m et 1.60 m ou les fortes concentrations enE Tdissous ont été relevées
(Cf. Figure 3-8).

Dans I'ensemble, les valeurs de saturation en T@# globalement comparables a celles
déterminées par la méthode du PITT au niveau dts mié pompage, mis a part celles
relevées a 1.20 m et 1.40 m de profondeur. Ellestrant également la présence d’'une zone
source hétérogéene. Par ailleurs, les valeurs deasi@in en eau proches de 100 % montrent
gue les joints toriques équipant la pointe de paieent ont assuré I'étanchéité du dispositif
lors du retrait de la sonde.

A partir de ces données, l'estimation du volumepd#uant en place est difficile voire
impossible étant donné sa sensibilité au chobadedhnique d’interpolation utilisée (Pankow
et Cherry, 1996) et au nombre d’échantillons, guisdnotre cas est insuffisant.
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Tableau3-2: Valeurs des saturations en TCE au niveau deotee source, 70 jours apres
I'injection

Position (Point /Profondeur  Saturation en TCE (%) Saturation en eau (%)

(cm))

S1/120 0.01 99
S1/140 0.02 102
S1/160 0.02 95
S1/180 0.02 101
S2/120 0.20 100
S2/140 0.27 101
S2/160 0.02 99
S2/180 0.02 95
S3/120 0.18 101
S3/140 0.36 100
S3/160 0.25 98
S3/190 0.02 102
S4/120 0.14 97
S4/140 0.45 95
S4/160 0.03 100
S4/190 0.02 98

3.3 Application de la méthode de la déconvolution

Dans cette partie, nous allons tenter de déterminerdistribution de la phase polluante de
TCE en utilisant la méthode de déconvolution (C5.2). Les simulations numériques ont été
effectuées moyennant le code de calcul SIMUSCOPP.

3.3.1 Résultat de I'étude analytique
3.3.1.1 Localisation de la phase polluante

Du fait du contraste de densité et de la faibleilleaipé du milieu poreux, le front
d’infiltration du polluant peut s’avérer instablé fermer des doigts, nous parlons alors de
digitation visqueuse (Wiedemeier et al., 1999). i@écanisme est couplé avec I'impact
d’éventuelles hétérogénéités du milieu poreux. kg€ d'imprégnation est alors réparti de
maniere plus ou moins non-uniforme selon l'impoce@nle ces phénomenes. En s’appuyant
sur les conditions expérimentales et les profilscdecentrations, nous pouvons considérer
gue le corps d'imprégnation peut s'étendre enttariet 2 m de profondeur.
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Les échantillons ayant été prélevés tous les 0,13andiscrétisation spatiale suivant la
profondeur doit étre au moins aussi fine au voggnde la source et du point d’observation.
Nous avons donc pris un pas d'espace de 0,10 maiPaurs, la prise de moyenne des
concentrations (mélange de flux) visant a calcideprofil des teneurs en TCE au point P
(Figure 3-12) est effectuée suivant la directiorsgit transversalement a I'écoulement. La
discrétisation spatiale dans cette direction estdw@cessairement plus fine au droit du corps
d’'imprégnation qu’au voisinage du point P. Nousreainsi subdivisé transversalement une
cellule au voisinage du point P en 5 cellules denmédimension au niveau de la zone source.

Par conséquent, de maniére pratique, nous consslgre :

- dans les mailles de calcul imprégnées par lagpafluante résiduelle, la concentration du
TCE dans la phase aqueuse est égale a sa so|unlitd 300 mg/I,

- au point de mesure des profils verticaux, lestiesn en TCE sont calculées en effectuant une
prise de moyenne des concentrations calculéespdasisurs mailles latérales adjacentes . Ce
choix est motivé par le fait que la complexité derépartition de la zone source et les

différentes trajectoires d’eau chargée en polli@mduisent a un « mélange des flux » au

point d’observation

C = 130025:(5}) (3-1)

ou Ci (mg/l) est la concentration en TCE calculémsdla couche iéij (-) caractérise la

présence cﬁij = 1) ou non 6} = 0) d'une phase polluante dans la cellule j dedache i et p

est le nombre total de cellules considérées dacaldell des concentrations par couche (Pollet
et al., 2006).

Enfin, les profils de concentrations ayant été m&sen un seul point situé sur une trajectoire
de I'écoulement du polluant dissous, nous manqubingormation permettant d’affiner la
répartition de la phase polluante suivant cetteation (x). C’est pourquoi, afin de simplifier
I'étude, nous considérons que la phase polluantdissibuée de maniére homogéne dans la
direction longitudinale. Il n’est donc pas nécessdiaffiner le maillage suivant cet axe.

Sur la Figure 3-12 est présenté le maillage qua seliopté pour I'étude numérique (étape 3).
En rouge apparait le maillage le plus fin dans é¢est mis en place la phase de TCE. Ce
maillage comprend & 25 x 25 malilles, de dimension 1.5 x0.05 mx 0.10 m. Par ailleurs,
plus nous nous éloignons de la zone source, plumdidlage devient grossier pour une
commodité dans le calcul numérique.

83



Chapitre 3. Caractérisation d'une zone source de trichloroéthyléne (TCE) dans un milieu poreux homogéne

15m

ZL;< —
15m

Figure 3-12: Discrétisation spatiale utilisée dans le miedé

Sur la Figure 3-13 sont présentés les résultatétiele analytique, soit la distribution par
couche de la phase polluante dans le maillage retubgs profils verticaux de concentrations
calculés et mesurés au point P situé a 0,50 mvall@u corps d’'imprégnation. Les profils
mesurés apparaissent correctement reproduits pané@hode analytigue bien que les
concentrations maximales calculées soient légerem#arieures a celles mesurées, excepté
pour les premieres mesures. Ce résultat peutiétéeld non prise en compte de la dispersion
suivant I'axe longitudinale.

Nous remarqguons que dans le cas ou toutes ledesetle la zone source par couche ne sont
pas imprégnées par la phase de TCE, plusieurshildési de distribution du polluant nous
sont offertes. Dans la suite du travail, nous allogtenir une seule possibilité pour lancer la
simulation numérique.
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Figure 3-13: Résultat de la premiére étape de I'étude yrge
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Chapitre 3. Caractérisation d'une zone source de trichloroéthyléne (TCE) dans un milieu poreux homogéne

3.3.1.2 Estimation du volume a introduire dans lenodéele

Cette étape consiste a déterminer les volumes de & @troduire dans le modéle et leur
distribution pour reproduire la configuration deslaurce établie a I'étape précédente et donc
les profils verticaux et le profil transversal dencentrations en TCE mesurés. Etant donné
gqu'a partir du résultat de [I'étape précédente, édiiites configurations du corps
d’'imprégnation sont envisageables et afin de caeseme cohérence avec le déroulement de
I'expérience, nous avons choisi de disposer ldslleslimprégnées en respectant le protocole
de l'injection de la source, c'est a dire en fomctide la position des cannes d’injection
suivant lI'axe Y. La quantité de polluant a intrag@uidans chaque cellule imprégnée est
calculée a partir de la relation (2-19) (Cf. 2.5.2)

Prenons I'exemple d’'une cellule assainie a une f2at& une date antérieure t1, une certaine
guantité de polluant était encore présente dans celiule. Le volume V a introduire dans la
cellule est compris entre V1 calculé a partir deelation (2) pour la date t1 et V2 pour la date
t2. Par ailleurs, le volume total de TCE déversgesdaCERES pour cette expérience est de
5,2 litres et chaque cellule du maillage rouge eet gontenir au maximum que 180 ml de
TCE, volume correspondant a la saturation résidustiximale du polluant (soit 6%).

Toutefois, les vitesses d’écoulement de la phasaewsp au voisinage du corps
d’'imprégnation sont plus faibles bien que le milpareux soit globalement homogene car la
présence de la phase polluante réduit la perm&ab#éiative de la phase aqueuse. Les
guantités calculées précédemment ont donc étégéerid’un facteur 0,8 estimé a partir de la
courbe de perméabilité relative en systeme dipbasMAPL/eau (Annexe 2) pour une valeur
d’une saturation résiduelle en NAPL de 0.06 afinpdendre en compte ce phénomene. Les
volumes introduits dans le modele numérique soéggntés dans le TableatB, dans lequel
sont reportés les repéres des cellules du maillagge. Ces volumes ont été ajustés afin
d’optimiser les résultats numeériques.

Tableau3-3: Volumes (ml) introduits dans le modéle numéeiq

R0

Prof couche Numérotation des cellules suivant la direction gk maillage rouge

(m) 6 | 7| 8| 9| 10/ 11 12 13 14 15 16 17 18 19
0,8 17

0,9 16

1,0 15

1,1 14 180 18( 5 28 5 180

1,2 13 180 18( 28 180 A 180

1,3 12 180 18d 180 180 180 28 180 180
1,4 11 180 18( 180 180 180 49 180 180
1,5 10 180, 171 47 43 180 180 50
1,6 9 171 16 47 171

1,7 8 16

1,8 7

1,9 6

2,0 5
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Chapitre 3. Caractérisation d'une zone source de trichloroéthyléne (TCE) dans un milieu poreux homogéne

3.3.2 Simulation numérique

Les conditions de flux aux limites ont été intrddsi en respectant les conditions

expérimentales alors que la condition initiale a@ottsur I'injection du TCE a été construite a

partir des résultats analytigues obtenus précédemrbes caractéristiques du milieu poreux

et les propriétés des fluides correspondent a celtdisées dans les études numériques
menées sur SCERES précédemment (Benremita, 200%; B003).

Sur la Figure 3-14 sont reportés les profils ca@lsydar la méthode analytique, la simulation
numérique 3D et les profils mesurés. Les différenobservées entre les profils calculés
analytiquement et numériquement sont probableniées la la dispersion qui n’est prise en
compte que dans la simulation numérique. En efiies, concentrations maximales et
I'extension verticale du profil calculées numériqent sont Iégérement plus importantes
quelle que soit la date de mesure tout en restdativiement proches. Néanmoins, les profils
mesurés sont mieux reproduits par la simulationémnigue : concentrations maximales plus
proches et centre de masse des profils mieux s#cali
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0 200 400 600 800 1000 1200 1400 0 200 400 600 800 1000 1200 1400
0,0} t : : : t t y 0,0 & t : : : : t ]
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051 05+
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Figure 3-14: Profils verticaux des teneurs en TCE mesat&slculés a différentes dates
Enfin, les profils transversaux des concentratiens TCE calculés par SIMUSCOPP et

mesurés sont présentés sur la Figure 3-15. Ledspoaficulés aux profondeurs 1,35 m et
1,25 m reproduisent de maniere satisfaisante @ mansversal mesuré.
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Figure 3-15: Profils transversaux des concentrations erET@esurée et calculée a I'aval de
la source au voisinage de 1,30 m de profondeur
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Chapitre 4. Quantification de l'influence d'une couche peu perméable en surface de SCERES sur le transfert d'un mélange de TCE/PCE

Chapitre 4 . Quantification de [linfluence d'une couche peu
perméable en surface de SCERES sur le transfert dlumélange
de TCE/PCE

4.1 Déroulement de I'expérience

La configuration bicouche de SCERES a été moddig@joutant une couche peu perméable
en surface. L'opération effectuée a consisté exc#eation du milieu principal (sable H2F)
sur 50 cm d’épaisseur en surface, sauf sur les pemiers meétres a 'amont du bassin, pour
mettre en place une couche superficielle compoaéeéy sable H1F. Un systéme de grillage
(mailles de 2.5 cnx 2.5 cm) a été mis en place sur toute la surfadeadsin afin de préserver
la couche de sable fin de I'érosion (Figdré).

Avant le démarrage de I'expérience, une opérationbibition et de drainage a été effectuée
afin de maintenir de I'eau capillaire suspenduani@eau de la discontinuité entre la couche
superficielle et le milieu principal. Deux joursta@nsuite été nécessaires pour que le toit de la
nappe se stabilise a une profondeur de 1.5 m, ceogrespond a une épaisseur de la zone
non saturée (ZNS) de 1.5 m. La température moyeelegée pendant le déroulement de
I'essai est de 6°C en ZNS et de 10°C en zone ®a{di®). Elle est stable en ZS alors qu’'une
différence maximale de 3°C a été enregistrée en &id® donné la variation importante de la
température atmosphérique durant les 210 joursedsai (du 3/12/2003 au 26/06/2004). Le
gradient hydraulique adopté pour cet essai est4 %, ce qui correspond a un débit moyen
d’écoulement de 1 ¥h et une vitesse réelle moyenne dans le miliewcipal de 0.8 mlj.

© . \'.n'

I e ot L e
Figure 4-1: Le bassin SCERES avec le systeme de protesttide maintien de la couche
superficielle
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Chapitre 4. Quantification de l'influence d'une couche peu perméable en surface de SCERES sur le transfert d'un mélange de TCE/PCE

La masse de polluant composée par 65 % de TCE &t 8 PCE a été mise en place le

3/12/2003 a 0.70 m de profondeur (Figure 4-2). émti@ de la zone source est situé a 8 m de
la limite du bac amont et a 6 m des parois latérdles caractéristiques du mélange sont
résumées dans le Table&d.

e ——

Zone d'infiltration du
polluant sur Paxe du bassin "

24 m

Figure 4-2: Schéma 3-D de la configuration du bassin

Tableawd-1: Caractéristigues du mélange de TCE/PCE a BRS)

TCE PCE
Masse (g) 6905 3703
Concentration d’équilibre dans le mélange (mg/l) 091 65
Pression de vapeur a I'équilibre dans le mélangen(p) 24430 2803

Le niveau piézometrique de SCERES a été abais®édm, 77 jours aprés l'injection de la
source. Nous avons ainsi travaillé avec une épaisteZNS de 2 m et de ZS de 1 m.

4.2 Reéseau de mesures choisi

Le suivi spatio-temporel de I'évolution des concatibns en OHV dissous dans la frange
capillaire et dans la nappe, ainsi que des vap#ans la zone non saturée a été assuré par un
réseau de points de préléevements situés a diffsgesdctions et profondeurs (Figures).
Dans la ZNS, 52 cannes ont été mises en placegapeofondeurs : deux dans la couche
superficielle 2 0.20 m et 0.40 m et les trois autne dessous de cette zone a 0.60 m, 0.90 m et
1.20 m. Ce choix a été fixé afin de contréler le ide la couche de sable fin sur transfert des
vapeurs dans la ZNS et vers I'atmosphere.

Au niveau de la frange capillaire, 6 bougies poesusnt été placées a 1.3 m et 1.4 m de
profondeur en fonction du niveau du toit de la reppes dernieres permettront de suivre le
réle de la frange capillaire sur le transfert duange de TCE/PCE de la zone non saturée
vers la nappe.
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Chapitre 4. Quantification de l'influence d'une couche peu perméable en surface de SCERES sur le transfert d'un mélange de TCE/PCE

Dans la zone saturée, 15 cannes de prélevemergténnstallées a 1.55 m et 1.7 m de
profondeur. Ce dispositif est complété par desaaptplacés lors du remplissage du bassin
sur I'axe de I'écoulement et transversalement p#aneainsi un suivi des concentrations des
OHYV dissous méme apreés I'abaissement du toit dapae.

5m

12m
im

2m

24m

Capteur de prélévement gravitaire (4 profondeurs = 1,55m; 1,80m; 2,05m et 2,55m)

@ 5 profondeurs = 0,2m; 0,4m; 0,6m; 0,9m et 1,2m Zone non saturée

B 4 profondeurs = 0,2m; 0,4m; 0,6m et 1,2m

O 2 profondeurs = 1,55m et 1,7m

@ 4 profondeurs = 1,55m ; 1,7m; 2m et 2,5m Zone

@® 1 profondeur = 1,55m saturée
<

A

2 profondeurs = 1,3m et 1,4m Frange capillaire

Figure 4-3: Réseau des cannes de prélévement

4.3 Evolution du profil hydrique

La Figure4-4 présente le profil hydrique mesuré sur SCERE#farentes dates avant et
aprées I'abaissement du toit de la nappe. Nous umas la présence d’'une zone fortement
saturée en eau tout au long de I'essai (jusqu'gy@u niveau de l'interface de la couche de
sable H1F et le sable H2F due a la différence desbes de pressions capillaires qui se
traduit par un saut de saturations a l'interfadeeeces deux milieux. Toutefois, I'abaissement
du niveau piézometrique, agissant comme un prosedsudrainage, a entrainé une baisse
progressive et trés lente de la saturation rédelesl eau dans le milieu formé par du sable
moyen jusqu’a 9 a 12 % a 209 jours. Parallelen®engtte méme date, la valeur maximale de
la saturation au niveau de I'eau capillaire susperalbaissé de 40 % par rapport au début de
I'essai. Par ailleurs, un asséchement a été obsen& surface du bassin a cause d'une
augmentation continue de la température qui a @&mge evaporation croissante. Nous avons
ainsi mesuré une valeur nulle de la saturationagnada surface du bassin a 209 jours.
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Figure 4-4: Evolution du profil hydraulique en fonction @eprofondeur et du temps
4.4 Transfert du mélange TCE/PCE dans la ZNS

La Figure4-5 présente I'’évolution des concentrations en BGE'axe a 1 m du centre de la
source de pollution a différentes profondeurs. akeur maximale de la concentration en TCE
est largement inférieure a la pression de vap&énailibre (Tableau 4-1). L'importance et la
rapidité du processus de diffusion des vapeurstosturen présence d'un gradient de
concentration élevé dans toutes les directionsatsib SCERES au moment de la mise en
place de la source, pourrait expliquer cette sinatLes fluctuations des concentrations
relevées sur peuvent étre dues a la présence désodénéités au niveau du corps
d’'imprégnation.

Par ailleurs, deux comportements distincts appseatssur la Figurel-5. En effet, avant
I'abaissement du niveau piézometrique, les conagotrs mesurées dans le sable fin sont
trois fois plus faibles que dans le sable moyen.pls, I'évolution des concentrations au
niveau des points placés au-dessous de la couchpepméable est semblable et I'écart entre
les concentrations est, par moment négligeableéQdtat s’explique par le fait qu’au niveau
de la zone caractérisée par une saturation enleate¢la diffusion effective est tres faible et
les vapeurs se trouvent piégées au-dessous daithecale sable fin. Par conséquence, la
migration latérale du panache des vapeurs augn{dteéadoza et Mc Alary, 1990) et les
concentrations tendent alors a s’Thomogénéiser canslieu.

De plus, apres l'abaissement du toit de la nappentma une forte diminution des
concentrations en TCE est observée, ce qui pexpligeer par : i) la présence de faibles
saturations du TCE en phase dans la zone dénaydaugmentation du volume de pores
occupés par la phase gazeuse qui impose une tigpades vapeurs en TCE sur un volume
plus important, iii) I'évolution décroissante desncentrations juste avant I'abaissement du
niveau piézometrique que I'aération de la soureefait qu’accélérer.
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Abaissement de la nappe
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Figure 4-5: Evolution de la concentration en vapeurs deETdll niveau de G5 a différentes
profondeurs

Dans le cas du PCE (Figu#e6), la valeur maximale de la concentration meswgst plus
proche de la valeur de la pression de vapeur ailibee, indiquée dans le Tableau 4-1, car, i)
le gradient de concentration du TCE est largemapg&eur a celui du PCE, ii) dans un
mélange de OHV, le composé le plus volatil, le TdaBs notre cas, s’évapore en premier lieu
et la fraction du PCE augmente dans la source retiém du temps (Wang et al., 2003). Le
PCE se trouve ainsi moins affecté par la volatiisacomparé au TCE au début de I'essai.

Quant au PCE, son comportement est similaire a dalTCE avant I'abaissement du toit de
la nappe : les concentrations dans le sable fih caaitre fois plus faibles que dans le milieu
principal. Par ailleurs, étant donné la tendanoéssante des concentrations en PCE mesurées
juste avant l'abaissement du niveau piézometriquee compensation a lieu entre la
distribution des vapeurs dans les pores et l'augmtien des concentrations due a
'augmentation de la fraction molaire du PCE dansElange et ceci 5 jours apres I'aération
de la source durant lesquels les concentrationsharié.
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Figure 4-6: Evolution de la concentration en vapeurs deEPAlI niveau de G5 a différentes
profondeurs

Au niveau du point de contrble G6, placé a 3 m eal @u centre de la source, nous
retrouvons les deux tendances décrites précédemmat une augmentation de I'écart des
concentrations enregistrées (Figute7). Au dessous de la couche peu perméable, les
concentrations maximales enregistrées représebf®et de celles mesurées a 1 m de la
source, alors que, dans la couche superficielles ek valent que 40 % a 0.4 m de profondeur
et entre 10 a 20 % a 0.2 m de profondeur. Aprdsaissement du toit de la nappe, les
concentrations diminuent fortement et tendent aradgénéiser dans chaque couche.

Il convient aussi de noter que, contrairement golidion des concentrations enregistrée a
proximité de la source, au niveau du point G6,rtagpession du panache de vapeurs a cette
distance indique des concentrations qui augmewli@ms le temps sous l'effet de la diffusion
moléculaire. Ce phénoméne génere un flux de masse le présence d'un gradient de
concentrations et ainsi la propagation du pic decentration avec le temps (Wang et al.,
2003).

Par ailleurs, I'évolution des concentrations de R@Eiveau de ce point est similaire a celle
du TCE avant le rabattement du toit de la nappeeftet, I'arrivée des premiéres vapeurs de
PCE (Figure 4-7b) est enregistrée a la méme daeelle du TCE (Figure 4-7a), a savoir 4

jours apres l'injection de la source, ensuite ungn@entation des concentrations jusqu’a 78
jours a été observée. Apres cette date, les caatienis diminuent progressivement, a cause
de la répartition du panache des vapeurs sur umaplus important. Une fois que les pores
libérés sont occupés par la phase vapeur, la ctatien tend a se stabiliser avant une
nouvelle hausse a partir de 110 jours. Cette gitugtourrait s’expliquer par I'enrichissement
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de la source en PCE pendant qu'elle s’appauvrifT€k, une hypothese approuvée par
I'investigation du corps d’'imprégnation effectué&38 jours et qui montre que les saturations
en phase organigue montrent une fraction molaife@e supérieure a celle de TCE.
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Figure 4-7: Evolution des concentrations en TCE et en BGEl'axe a 3 m du centre de la
source

La Figure 4-8 met en évidence le role de la cousiyeerficielle sur la propagation des
vapeurs vers la surface. Elle présente les prdéils concentrations en vapeurs de TCE et de
PCE obtenus a 8 jours et 77 jours apres le dénmadadessai, sur 'axe a 1 m en aval de la
source. Ces profils indiquent que les teneurs néesunux points situés en dessous de la
couche de sable fin sont 2 a 3 fois plus élevéescglles enregistrées au niveau des points
placés dans cette couche. Par ailleurs, pour le T@&me pour le PCE, le gradient de
concentrations présent entre 0.6 m et 1.2 m edigeéble, ce qui est di a une répartition
uniforme des vapeurs sous la couche peu perméahbfermant la zone d'eau capillaire
suspendue. Cependant, au passage dans la couclablddin, les concentrations mesurées
diminuent fortement ce qui engendre une augmenmntatio gradient de concentration entre
0.6 m et 0.4 m de profondeur qui diminue entrend.dt 0.2 m a cause d’'une augmentation de
la diffusion effective. Ce dernier va servir pardaite au calcul du flux de vapeurs vers
I'atmosphere. Dans le milieu constitué par du sahdgen, les concentrations en TCE n’ont
diminué que de 20 % au bout de 70 jours alors gllescen PCE ont Iégérement augmenté.
Quant aux concentrations mesurées dans le milienéfpar le sable fin, une faible variation
a été enregistrée.
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Figure 4-8: Evolution des profils de concentrations en T&ken PCE a 8 et 77 jours aprés
I'injection de la source, sur I'axe a 0.75 m a Bhdu centre de la zone source

Sur I'axe et a 3 m en aval de la source de pohuties profils de concentrations en TCE et en
PCE montrent également le réle de la zone fortersaturée en eau a l'interface des deux
milieux sur la distribution des vapeurs dans laezoan saturée (Figure 4-9). L’augmentation
des teneurs en TCE et PCE enregistrées a 77 jeti@ceompagnée par une augmentation
plus prononcée du gradient de concentrations papora a celui observé sur les profils
obtenus a 8 j. Le gradient de concentrations ghian et 1.2 m de profondeur reste faible,
d’ou une tres faible participation dans le fluxrdatiere évacué vers I'atmosphére.

Concentrations (ppmv)

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
0 e
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Figure 4-9: Evolution des profils de concentrations en T&ken PCE a 8 et 77 jours apres
I'injection de la source, sur 'axe a 3 m a I'avdll centre de la zone source
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Cependant, le gradient de concentrations élevéepréntre 0.6 m et 0.4 m de profondeur
généré par la présence du corps d’'imprégnationta da 0.7 m de profondeur et la brusque
variation du coefficient de diffusion effective peut pas étre utilisé pour I'estimation du flux
de vapeurs vers lI'atmosphére. En effet, entre 0.4tn0.2 m de profondeur une baisse
importante de ce gradient a été observée. Par goesée, le calcul du flux des vapeurs vers
'atmosphére a été basé sur le gradient existaimé é&s concentrations en gaz relevées au
niveau des cannes-gaz placées dans la couche léefisalsoit un calcul 1-D malgré l'effet
3-D de la source (Cf. 4.6).

Il est important de signaler que le piégeage dggwa sous la couche peu perméable en
surface a contribué dans la contamination de lgp@apise a part la dissolution du corps
d’'imprégnation. En effet, le suivi de TCE et de PAiEsous au niveau de certains capteurs
placés a 1.5 m et 3 m de part et d’'autre de I'axévélé des concentrations atteignant une
valeur de 25 mg/l. Etant donné la faible dispetéidans le milieu H2F, cette contamination
ne peut avoir comme origine que le transfert desmates vapeurs issues de la zone non
saturée.

4.5 Transfert du mélange TCE/PCE dans la zone sate

Etant donné que la distribution de DNAPL dans l&emisouterrain a une forte influence sur
le processus de dissolution (Wiedemeier et al.91,98 suivi de I'évolution et de I'extension
du corps dimprégnation a été assuré par lindialkla de 4 cannes de prélevement
d’échantillon d’eau placées a 1.55 m, 1.7 m, 2 rA.Btm de profondeur a 1 m en aval de la
source. Une cinquieme canne a ensuite été ajoug85am de profondeur afin de mieux
contrdler I'évolution des concentrations entre 2tni2.5 m de profondeur.

La Figure 4-10 montre I'évolution des profils dencentrations de TCE et de PCE dissous a
différentes dates apres la mise en place de lasale pollution. Ces profils présentent une
évolution irréguliere : dans le cas du TCE, le gratdde concentrations est négatif entre
1.55 m et 2 m, et est positif entre 2 m et 2.5 #njaurs, l'inverse est enregistré a 37 jours et
61 jours. Dans le cas du PCE, I'évolution du gmadde concentrations ne change pas au
cours du temps (négatif entre 1.55 m et 2 m, gasitre 2 m et 2.5 m).
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Figure 4-10: Evolution du profil de concentrations en T€fen PCE dissous a proximité de
la source

Les profils de concentrations enregistrés (Cf. fegl+10) sont fortement non uniformes, ce
qui pourrait s’expliquer par le phénomene d’indithdu front de déplacement qui peut avoir
lieu lors de linfiltration d’un fluide immisciblDNAPL) moins visqueux et plus dense que
'eau a travers la zone saturée. Ceci engendrertaation de digitations visqueuses (viscous
fingering) qui générent une architecture complexearps d’'imprégnation.

Par ailleurs, le changement de comportement atschutemps du profil de concentrations de
TCE pourrait étre le résultat :

- d’une évolution de la zone source en fonction dope En effet, Weidemeier et al (1999)
présentent plusieurs modeéles conceptuels de distibde NAPL dans le milieu souterrain,

parmi eux figure un modele (Figur4¢-11) qui décrit la possibilité du changement de
I'architecture du corps d’imprégnation en fonctauntemps,

- d’'une accumulation du polluant a la surface dedppe, suivie d’une infiltration plus au
moins rapide du mélange de solvants chlorés arsdaeone saturée en fonction de la texture
de SCERES une fois la pression d’entrée est dépass@u ainsi présente a proximité du toit
de la nappe a eu le temps pour se charger forteenehCE et PCE dissous,

- de laloi de Raoult. En effet, alors que les cotregions en TCE diminuent sur toutes les
profondeurs celles en PCE ont augmenté entre 8 g7 jours.
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Figure 4-11: Changement de distribution de DNAPL dansileemsouterrain en fonction du
temps

Pour le PCE, le phénoméne de dissolution sélegimarait justifier 'augmentation des
concentrations en PCE alors que celles en TCE denin (Cf. Figure 4-10). Nous
remarquons aussi qu'a 2 m et 2.5 m de profondeurcémcentrations en PCE ne cessent
d’augmenter vu que les concentrations en TCE anéeses profondeurs tendent a diminuer.

La Figure 4-12 montre I'évolution des concentrations en TGEee PCE a 1.55 m de
profondeur relevées a 1 m et a 6 m en aval deuacsoDes concentrations en TCE et en PCE
proches de la concentration d’équilibre ont étéurées a 1 m de la source. Cependant, a une
distance de 6 m de la source, la valeur maximall d®ncentration en TCE mesurée a ce
niveau ne représente que 70 % de celle mesurém,acé& qui est dU a la dispersion du TCE
entre les deux points.

Par ailleurs, supposant que le TCE et le PCE déssont véhiculés avec la méme vitesse de
la nappe, la distance de 5 m séparant les deuxspdénmesures aurait été parcourue pendant
7 jours environ. Cependant, une durée de 15 jagparsnt les deux centres de messes des
deux courbes de sortie du TCE ce qui peut s’expligar la réduction de la perméabilité dans
les zones imprégnées.

La Figure 4-12 permet aussi de visualiser le phénoméne dsoldifon sélective, les
concentrations en PCE augmentent progressivemesajule celles en TCE diminuent.
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Figure 4-12: Evolution des concentrations en TCE et en E8Eous a 1.55 m de profondeur
almet6 men aval de la source

A 1.7 m de profondeur, I'évolution des concentnagi@n TCE et EN PCE relevées a 1 m et a
6 m est semblable a celle observée a 1.55 m demietr (Figure 4-13). Cependant, les
concentrations maximales mesurées a cette profondemparées a celles enregistrées a
1.55 m de profondeur, présentent une réduction5d&oIpour le TCE a 6 m et une Iégere

diminution pour le PCE, alors que la concentratibaximale en TCE est toujours celle
relevée a 1 m.
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Figure 4-13: Evolution des concentrations en TCE et en E{SEous a 1.7 m de profondeur a
1 m et 6 men aval de la source
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4.6 Estimation du flux de vapeurs de TCE et de PE vers
I'atmosphére

Deux méthodes ont été utilisées pour I'estimatiarfldx des vapeurs vers I'atmosphére. La
premiere est par mesures indirectes : la premiéidel Fick a été appliquée sur les mesures de
concentrations relevées au niveau des cannes la¢.4L La seconde est par mesure directe
a la surface de sol a I'aide de la chambre a {ifx%2.3.4.1.1).

4.6.1 Mesure indirecte

Dans ce calcul, nous avons considéré deux modélas Ifestimation du coefficient de
diffusion effective. Le premier est celui de Milliton et Quirk (1961) le plus généralement
utilisé et noté MQ (Equation 4-1) et le secondadti de Modrup et al. (1997) noté PMQ
(Equation 4-2) développé pour des sols tamisésogtipactés, donc le plus adapté aux
conditions de SCERES.

10/3
— 9
Dey =Dy 7 (4-1)
02
D,y =0.66D, —; (4-2)

Dans le cas MQ, le flux diffusif vertical s’exprinpar :

10/ 3

6
J=-Dgy oc (4-3)
¢ 0z
Dans le cas PMQ :
92
J: =-0.66D, %o 0€ (4-4)
@ 0z

De plus, étant donné I'hétérogéenéité du profil deistions en eau (Cf. Figuded), le choix

de la teneur en air a utiliser pour le calcul edicdt. Afin de respecter les conditions de

terrain, deux profondeurs/deux mesures ont étésiwiPar conséquent, comme le gradient
de concentrations a été calculé entre 0.2 m enQdé profondeur, une moyenne arithmétique
a été utilisée pour déterminer une valeur de laueen air entre ces deux profondeurs. Une

valeur de6?g égale a 0.236 a été obtenue.

Le coefficient de diffusion a I'air librd; pour un composeé (TCE ou PCE) est fonction de la
température. Il a été déterminé par applicatioladermule suivante (Perry et Green, 1984) :
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10°3TL75 IMaA+Mg
. MAMB a
R )2+ vy )

ou D*AB est le coefficient de diffusion pour un mélangesie, T [°K] est la températurel?

*
DAB -

(4-5)

[ML T est la pression absoludl; [Mmol™] est masse molaire de I'espéret Zvd

[L3mol™] est le volume de diffusion atomique.

Pour une température moyenne de 5°C mesurée e@rm et 0.4 m de profondeur, les
valeurs des coefficients de diffusion a lair libbs TCE et du PCE calculées sont
respectivement de 7.4 20n?/s et 6.75 18 m%s. Les données utilisées pour le calcul du flux
de vapeurs vers I'atmosphére sont résumées ddmableau 4-2 :

Tableau 4-2: Caractéritiques du TCE et PCE pour le calcul filx de vapeurs vers
I'atmosphére

Modele MQ Modele PMQ
Porosité 0.43
Teneur en air 0.2365

TCE PCE TCE PCE
Coefficient de diffusion a Iair 7.4 10° 6.75 10° 7.410° 6.75 10°
libre Dy (m?/s)
Coefficient ~ de diffusion 3.27 10’ 2.99 10’ 6.35 10’ 5.79 10’

effective Dy (M?/s)

Par ailleurs, le calcul de flux de TCE et de PCEsvatmosphere est entaché par une

incertitude élevée liée aux variables utilisées: dorosité, la saturation en gaz, les

concentrations et la profondeur. L'incertitude fg valeurs de saturation en gaz du milieu

poreux et sur les concentrations en vapeurs de iGEE est liée aux appareils de mesures
eux-mémes (TDR et analyseur INNOVA).
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Suivant le modele utilisé, l'incertitude sur leXltotal est donc :

)
A _
2 _44p,1045 | d

Modéle MQ :— 4-6
Q J 3¢ 35 dC (4-6)
dz
4D,
ou est supposé étre négligeable (Bohy, 2003).
s
Soit pour le TCE & =14% et pour le PCE:Ai =12%
J Jz
A(dcj
A4S dz AD
Modéle PMQ Al _Ap 55 (U2 (—2 étant négligeable) (4-7)
Jz @ Sy dC Dy
dz
Soit pour le TCE % =11% et pour le PCE% =9%
Z z

La Figure4-14 présente le flux de vapeurs de TCE et de RC€Eaxe a 1 m de la source en
utilisant les deux modéles MQ et PMQ pour le caltulcoefficient de diffusion effective.
Elle montre que le flux de vapeurs est tres seasibl modéle de calcul du coefficient de
diffusion effective. La valeur maximale du flux d€E et de PCE calculée avec le modele
PMQ est environ deux fois la valeur calculée agembdele MQ. La valeur maximale du flux
de TCE obtenue avec le modele PMQ est égale a 43l g/m2/s et correspond a celle
obtenue lors de I'essai sans couche superficig]@litres du mélange TCE/PCE injectés a 35
cm de profondeur, avec une nappe a 2 m de profon{®ahy, 2003). Le flux maximal de
TCE y avait atteint 3,1 10-5 g/m2/s aprés 8 jaula distance de 1.5 m.
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Figure 4-14: Evolution de flux de vapeurs de TCE et de RGEl'axe & 1 m en aval de la
source en utilisant les deux modéeles MQ et PMQ

4.6.2 Résultats obtenus par mesure directe et cparaison avec la
méthode de mesure indirecte

Les flux calculés par mesure indirecte seront aoriés avec les mesures directes moyennant
la chambre a flux. La durée d’'une heure de pompégRit pas suffisante pour mesurer la
quantité de matiere adsorbée sur le charbon &dtiki, nous avons adopté une durée plus
importante variant entre 3 heures et 4 heures deppge afin d’augmenter la masse de
vapeurs adsorbées sur le charbon actif. Pour l&rardation des flux mesurés avec ceux
calculés, il faut tenir compte des incertitudesediéaux analyses par chromatographie,
I'adsorption sur le charbon actif, le taux d’extran et la variation de la teneur en air entre
0,4 m et la surface du bassin.

Les résultats de cette confrontation sont dressésesTableau 4-3 et le Tableau 4-4. Dans
chaque tableau est représentée une comparaisenlenftux mesurés a l'aide de la chambre
afluxalm,3 met6 men aval de la source d&®dlux calculés avec la premiere loi de
Fick utilisant en premier lieu le modele MQ et escand lieu le modele PMQ. Nous
remarquons que le rapport entre les valeurs de rfigsurées et celles calculées avec le
modeéle PMQ est nettement meilleur. En effet, lekewa calculés avec ce modéle sont
généralement proches de ceux mesurés avec la obanflorx. Ce modele semble étre le plus
adapté aux conditions expérimentales de cet essasteretenu pour calculer la masse de
vapeurs de TCE et de PCE transférée vers 'atmosya unité de surface.

Par ailleurs, les résultats obtenus avec le mdel#1® montrent que, pour le TCE, le rapport
flux mesuré/flux calculé est toujours pres de lgoeapprouve la validité de I'utilisation de
la chambre a flux pour l'estimation des flux de ears et soutenir I'hypothése que le
transport de vapeurs de TCE vers I'atmosphére ssstnéellement régi par le processus de
diffusion (Bohy, 2003 ; Bohy et al., 2006).
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Quant au PCE, le rapport étant en moyenne dee8t possible qu’il y ait une part relative au
processus de convection qui ait été négligée. Het,ea présence d'une zone a forte
saturation en eau caractérisée par un faible csiti de diffusion effective et I'effet d’'un
gradient de concentration relativement faible papport au TCE peuvent induire une
contribution plus importante de la convection ddestransfert des vapeurs. Dans ces
conditions, la méthode semi expérimentale basédorde Fick peut devenir insuffisante.

Tableau 4-3: Comparaison entre flux mesurés et flux cakudéec le modele MQ de
TCE/PCE

Flux mesuré avec la | Flux calculé a I'aide de la Rapport
Distance ala | Temps (j) chambre a flux loi de Fick (MQ) (mes/cal)
source (g/m2/j) (g/m2/j)
TCE PCE TCE PCE TCE PCE
L 44 1.05 0.52 |0.49 0.15 |2.14 3.4
m
107 0.75 1 0.33 0.33 |2.27 3
54 0.95 0.65 |0.46 0.12 |2 5,4
3m 62 1 0.97 0.44 0.16 |2.27 6
72 0.7 0.39 |0.33 0.12 |2.12 3.25
6 72 0.44 0.12 |0.23 0.04 |1.9 3
m
82 0.35 0.13 |0.22 0.06 | 1.6 2.1

Tableau4-4: Comparaison entre flux mesurés et flux caku@ec le modele PMQ de
TCE/PCE

Flux mesuré avec la | Flux calculé a I'aide de la Rapport
Distance ala | Temps (j) chambre a flux loi de Fick (PMQ) (mes/cal)
source (g/m?fj) (9/m?/j)
TCE PCE TCE PCE TCE PCE
44 1.05 0.52 |0.96 0.26 |1.1 2
tm 107 0.75 1 0.66 0.65 [1.1 1.5
54 0.95 0.65 [0.89 023 |11 2.8
3m 62 1 0.97 0.87 03 |11 3.2
72 0.7 0.39 |0.65 023 |11 1.7
72 0.44 0.12 |0.44 0.08 |1 1.5
om 82 0.35 0.13 |0.44 0.12 0.8 1.1
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La Figure 4-15 représente l'intégration des fluXTazE et de PCE jusqu’a 149 jours de durée
de I'essai. A cette date, nous remarquons que é&s@s cumulées par unité de surface a 1 m,
3 m et 6 m sont encore en phase croissante etdtesuent en fonction de la distance par
rapport & la zone source. Les masses de TCE eCl#ecBmulées a 1 m en aval du corps
d’'imprégnation sont respectivement de 135.19°gtrde 50.22 g/fn A 3 m en aval du corps
d’'imprégnation, la masse cumulée de TCE et de PEHeprésente que 40 % de celle
cumulée a1l m.
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Figure 4-15: Evolution de la masse de vapeurs de (a) TGle€b) PCE cumulée a 1 m, 3 m
et 6 m de la source

4.6.3 Quantification de I'erreur

L’incertitude commise dans le calcul du flux de eags vers I'atmosphére utilisant la loi de
Fick augmente suivant I'hétérogénéité du profiltdoeur en air et la stationnarité ou non du
régime de diffusion des vapeurs. La quantificatiorbiais relatif a ces variables a fait I'objet
d’'une note de recherche acceptée dans les congrtdas de Mécanique de I’Académie des
Sciences qui est présentée ci-apres.
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Quantification du flux de vapeurs de solvants chlorés depuis une source en aquifére
poreux vers 1’atmosphere : Biais relatifs a la non uniformité de la teneur en eau et a la

non stationnarité du transfert

Quantification of the mass flux of solvent vaporeofn a source placed in a porous aquifer towards the

atmosphere : Biais related to a non-uniform wateontent and a transient mass transfer

Lotfi Dridi, Gerhard Schafer

Institut de Mécanique des Fluides et des SolidesSttasbourg, Institut Franco-Allemand de Recherche
I'Environnement (IFARE), UMR 7507 CNRS-ULP, 23 dueLoess, B.P. 20, 67037 Strasbourg Cedex, France

Adresse e-mail schafer@imfs.u-strasbg.fr (G.Schafer); tél.883L0 67 90; fax: 03 88 10 67 95

Résumé

L’étude porte sur une analyse détaillée des errgureduites par I'approche de calcul semi-
analytique fondée sur la premiere loi de Fick pgaluer le flux diffusif de vapeurs de solvants
chlorés depuis une zone source vers I'atmosphérendtele numérique mono dimensionnel a été
développé et appliqué sur 3 cas d'études caragsépiar différents profils hydriques dans la zone
non saturée. Les profils de concentrations obtenuggime transitoire ont ensuite été utilisés afin
d’estimer le flux vers I'atmosphere a partir deppaoche semi-analytique. Il a été montré que
'erreur commise dans la quantification du flux \dpeurs par rapport au flux de surface calculé
au moyen du modele numérique dépend a la fois dimetde transport, de I'évaluation du
gradient de concentration dans le milieu poreux,lalenéthode choisie pour le calcul du
coefficient de diffusion effective moyen et de Eeur de la constante de Henry.

Abstract

The study is focussing on a detailed analysishef érrors introduced by a semi-analytical
approach based on the Fick’s first law to evaluheediffusif vapor flux of chlorinated solvents
from a source zone towards the atmosphere. A anerdiional numerical model was developed
and applied to 3 study cases characterized byrdiftevater content profiles in the vadose zone.
The transient concentration profiles obtained waen used in the semi-analytical approach in
order to estimate the flux towards the atmosphtrevas shown that the error made in the
guantification of the vapor flux compared to theface flux calculated by the numerical model
depends on the given transport conditions, theuatian of the concentration gradient in the
porous medium, the chosen method to calculatevitbeage effective diffusion coefficient and the
value of Henry’'s constant.

Mots clés : milieux poreux ; flux de vapeur ; l@ Bick ; pollution ; solvants chlorés, aquifére
Keywords: porous media ; vapor flux ; Fick’s lawontamination ; chlorinated solvents; aquifer
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4.6.3.1 Introduction

La contamination du milieu souterrain par des cos@goOrgano-Halogénés Volatils (OHV)
constitue un danger pour la santé humaine et laeprétion de I'écosystéme. Les composés
organo-chlorés, souvent appelés solvants chloegsgsentent la part la plus importante de ces
OHYV tant en terme d’utilisation industrielle que sleurce de pollution du milieu souterrain [1].
Etant donné leur forte volatilité, les vapeurs divants chlorés peuvent se propager rapidement
dans le milieu souterrain mais aussi se transté@es la nappe [2] et vers I'atmosphére et affecter
leur qualite.

Le transport des vapeurs d’'OHV en milieu poreuxipdement saturé est généralement régit par
la diffusion, la convection et la dispersion. Ddaglupart des études relatives a I'estimation du
flux des vapeurs, la convection et la dispersiant s&gligées [3, 4] et la 1ére loi de Fick semble
donner la meilleure approximation [5, 6]. Récemmelats outils expérimentaux de mesure tels
gue la chambre a flux de I'lFARE, largement décdiéms Jellali et al. (2003), ont été développés
pour quantifier le transfert de vapeur de solvatterés vers I'atmosphére. lls reportent entre
autre que les flux de vapeur mesurés a la surfasmidétaient en bon accord avec les flux calculés
par une approche semi-analytique basée sur la @renoi de Fick. Leurs résultats confortent

d’ailleurs I'hypothése que le flux convectif esgiigeable.

L’approche de calcul 1D employée est valable enntégpermanent et suppose une variation
faible du coefficient de diffusion effective entleux profondeurs considérées pour le calcul du
gradient de concentration. Les limites d’'applicatite cette approche simplifi€e sont connues mais
rarement quantifiées en termes d’erreur. Par exeohgohs le cas d’'un milieu poreux hétérogene, le
coefficient de diffusion effectiveDeg peut fortement varier en fonction de la texturesdl a
travers des parametres intrinseques tels que faotité et la teneur en eau. Une autre source
d’erreur est la non prise en compte de la variatganporelle des concentrations de vapeur a une
profondeur donnée nécessitant en toute rigueuplieation de la deuxiéme loi de Fick.

L’objectif de cette étude porte sur une analysaillét des erreurs introduites par I'approche de
calcul semi-analytique fondée sur la 1ere loi d& FA cette fin, une base de données de profils de
concentration a été construite a I'aide d’'un modeimérique développé, résolvant la 2éme loi de
Fick pour trois cas d’études. Ces données sornségs pour déterminer I'erreur relative entre les
flux de vapeurs évalués avec la méthode semi-agaétet ceux calculés numériqguement a la
surface du sol. Le biais a été quantifié d’'une partégime de transport stationnaire en fonction de
la distance entre deux points de mesure et d'aqdreen régime transitoire, pour une distance
fixe, en fonction a la fois du temps et de la canst d’'Henry.

4.6.3.2 Modele mathématique et approche numériqueilisée

En régime de transport transitoire, le transportisa des vapeurs par diffusion en milieu poreux
est décrit par I'équation macroscopique de consiervae la masse, aussi appelée deuxieme loi de
Fick.

oC o0 ac)
a. — =—1| De
P ot 62( Yoz

ou Deg [L2T-1] est le coefficient de diffusion effectivde la phase gazeuse supposé étre
invariable dans le temps t [T, [-] est le facteur de capacit€, [ML-3] est la concentration du

contaminant dans l'air du sol, z [L] est la cote.

(4-8)

En négligeant I'adsorption du contaminant sur lagghsolide et en tenant compte d’'un équilibre
de concentration instantané entre I'air du solegiu du sol, le facteur de capacitg,, est défini

comme Ssuit:
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Gy
acap =&+ ﬁ (4'9)

ol & [-]et Bv [-] sont respectivement la teneur en air et l&teren eau eH [-] la constante de
Henry. La formulation mathématique du coefficieatdiffusion effective est la suivante [7, 8] :

Deg =& 1 Dg (4-10)

ou 7 [-] est la tortuosité du milieu dDg est le coefficient de diffusion moléculaire an’'ibre. Le
coefficient de diffusion effective est déterminégpésimentalement a partir des essais de diffusion
des vapeurs en régime permanent dans la zone hoees$9,10]. Cependant, plusieurs relations
de ce coefficient ont été développées a partietigions empiriques de la tortuosité [11-17]. Nous
avons retenu le modeéle Penman-Millington-Quirk [pbjur calculer le coefficient de diffusion
effective. Ce modele est décrit par la relatiovanie :

r= 0,66% (4-11)

ou ¢ est la porosité du milieu poreux Bleg s’écrit ainsi:
&J 2
Deg = 0,66— Dg (4'12)
@

Pour la résolution de I'équation 1, la méthode wddames finis a été utilisée. Le domaine 1D est
discrétisé eN mailles égales. Une maill€ dont le centre edt, est limitée en amont par un nceud
k-1/2 et en aval par un noelkd1/2. Les coefficients de capaci#,, et les concentrations sont

définis par maille alors que les coefficients déudion effective sont définis au niveau des nceuds.
En appliquant la technique des volumes finis, direabensuite I'expression suivante :

k+}

I a—dz— J' aZ(DegEJdZ (4-13)

k—
2

Le schéma de résolution utilisé étant impliciteusi@boutissons a la forme suivante apres la
résolution des intégrales pour la maKle

E(K)Ck!*  + F(K )k e g(K )k =kt (4-14)
avec .
P
E(K)= 1+TzD692 TzDegz , pour 1k<N
acap 4z cap 4z
1 1
&k &k
F(K)=|-———Deg? |, G(K )= |-——— Degy2
2 g k 5,2 €9
cap. 42 4z

Les conditions aux limites sont de type Dirichlet :
C(0,t) =Csource [t)0; C(L,H=0, [0t)0

109



Chapitre 4. Quantification de l'influence d'une couche peu perméable en surface de SCERES sur le transfert d'un mélange de TCE/PCE

Les conditions initiales supposent un sol propre :
C(zt=0)=0

Etant donné quél est le nombre de mailles du modéle, I'écriturerinialle de ce systeme peut
étre formulée comme suit :

1
24t k=3
E(l) F(l) ° ° 0 0 0 Cllﬂ Cll * k AZZ Degzcsource
G(@2) E@2) F(2) O 0 0 0 ctl U'cap 9
0 O O 0O 0 0 0 0 C
O 0O O 0 0 0 |= O
0 0 0 O O 0 0 0 O
0 0 0 0 G(N-1) E(N-1) F(N-1)|| cNiml ND”
0 0 0O O 0 G(N) E(N) cNt+l C
c™M
avec.
E(l) =1+ le(t 2 Dgallz + th 2 Dé(g_llz etE(N) = 1+—2ft 5 Dggjjz + Akt 5 D(I;éllz
Qcap Ucap Qcap 22 Acap L2

Pour la résolution de ce systéme linéaire, nousawuilisé la méthode directe de Gauss Jordan.
Le modéle numérique développé a été vérifie dansased’'un coefficient de diffusion effectif
constant selon z pour lequel une solution analgtigyu régime transitoire existe [18].

4.6.3.3 Cas d'études

4.6.3.3.1 Description des configurations étudiées

Trois difféerentes configurations du milieu poreuxit cété étudiées (Figure 4-16). Dans la
configuration A, une premiére couche de sable $able 1) ayant une épaisseur de 50 cm, une
porosité de 0.43 et une saturation résiduelle endead.17 repose sur une couche de sable moyen
(sable 2) caractérisée par une épaisseur de 5Qrmmorosité de 0.40 et une saturation résiduelle
en eau de 0.15. La configuration B correspond enilieu homogéne constitué du sable 2 sur une
épaisseur de 1 m. Enfin, la configuration C estinmersion de la configuration A.
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A B

Figure4-16 : Représentation schématique des trois cdadié
Figure 4-16: Schematic representation of the tlstely cases

Le modele numérique développé a été appliqué @alpane de hauteur L=1 m discrétisée en 200

mailles de 5 mm de longueur. Par la suite, nousidébns la profondeuz par la relation
suivante :

z2=1-72 (4-15)

Les valeurs numériques des différents parametibséstdans les simulations numériques sont
résumés dans le Tableau 1.

Tableawd-5: Propriétés physico-chimiques des sables gbtuant
Table 4-5:Physical and chemical properties of th@ps media and pollutant used

Propriétés

Sable1 Sable 2
Porosité 0,43 0,4
Saturation irréductible en eau 0,17 0,15

Parameétres de van Genuchten
of m'l] 0,0101 0,145

n[-] 13 2,68
Concentration de vapeur saturante au 230
niveau de la source [mg/L]az =0
Coefficient de diffusion moléculaire 0,639
a l'air libre [mf/j]
Constante de Henry [-] 0,229

4.6.3.3.2 Profils de la teneur eau et des coeféinis de diffusion effective

Les profils hydriques correspondants aux différemais d’études ont été calculés avec le code de
calcul multiphasique SIMUSCOPP [19]. Pour ce faimeys avons considéré une colonne de 2 m
remplie sur le metre supérieur successivement gmiconfigurations A, B, C et complétée en
profondeur avec le sable correspondant a la coudégeure de chacun des cas. La colonne de
milieu poreux a été discrétisée en mailles de 1 d'¥paisseur et initialement saturée en eau.
Aprés un jour, nous avons effectué un drainageuddgsimposant a une profondeur de 1,5 m une
pression absolue de la phase aqueuse égale &&opratmosphérique.
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Nous avons ainsi obtenu une nappe perchée powslécune teneur en eau constante pour le
milieu homogene et un saut de teneur en eau paaslé€C au niveau de la discontinuité entre les
deux couches de sable. Les profils hydriques soésemtés sur la Figure 4-17a. Nous en
déduisons les profils de coefficient de diffusioifieetive représentés sur la Figure 4-17b en
appliquant la relation 4-12.

teneur en eau Coefficient de diffusion effective (m?/j)
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 00,00 0,02 004 006 0,08 0,10 012 014
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Figure 4-17: Profils des teneurs en eau et des coeffisidptdiffusion effective utilisés dans les 3
cas d’études

Figure 4-17: Distribution of the water content aedfective diffusion coefficient used in the 3
study cases

4.6.3.3.3 Profils de concentration obtenus

Des études mono-dimensionnelles ont été menées lavewdéle numérique développé pour
calculer le transport des vapeurs par diffusionndeomposé organique en milieu poreux
partiellement saturé. Initialement, le profil dé se contenait pas de concentrations en vapeur. La
zone source située a une profondeur de 1m a ététanae constante durant toute la simulation
numerique; la concentration a la surface du s@éangposée égale a zéro. Les simulations ont été
arrétées au bout de 5 jours puisque la différemtee de profil calculé a cette date et celui a 4,5
jours est négligeable. L'écart relatif calculé edgtrieur a 1%. Nous supposons donc que le
régime permanent est atteint a 5 jours.

Cas A

En présence d’'une forte variation de la teneuran ke profil des concentrations est caractérisé
par une discontinuité dans I'évolution des conedittns relative a la variation abrupte du
coefficient de diffusion effective (Figure 4-18 &ette discontinuité se traduit par une chute des
concentrations suivant une courbe parabolique @anslieu fin, alors que dans la couche formée
du sable 2, caractérisée par un coefficient deusiidh effectiveDegconstant, le profil tend vers
une droite. En régime stationnaire, le profil daatration dévie fortement d’'une augmentation
linéaire de la concentration avec la profondeus @pn De ce fait, le calcul du flux de vapeur vers
'atmosphére devra prendre en compte les valewslds du gradient de concentration et du
coefficient de diffusion effective.
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CasB

La zone non saturée est ici caractérisée par utervaonstante du coefficient de diffusion
effective. En régime stationnaire, les concentratiaugmentent linéairement avec la profondeur et
le flux de vapeur vers I'atmosphére est maximabFé 4-18 b). Le coefficient de diffusion
effective étant le plus élevé, les vapeurs sontédes le plus rapidement vers la surface du sol.
Par ailleurs, il est a noter gu’en régime permarneritux de vapeur vers I'atmosphére peut étre
calculé de facon appropriée avec l'approche semlytigue sachant que le gradient de
concentration local est constant sur toute la praéor.

CasC

Dans ce cas d’étude, le flux de vapeur depuisuacgsovers I'atmosphére est plus petit que dans le
cas B mais plus grand que dans le cas A. En effeduse de la forte teneur en eau qui caractérise
la couche inférieure (Figure 4-18 c), les vapewrgrauvent pas assez de pores occupés par I'air
pour ""circuler’. Cependant, une fois que la couche composée de salyen est atteinte, les
coefficients de diffusion effective sont plus éleygrmettant ainsi un transfert de vapeurs d’'OHV
vers I'atmosphere plus facile. On note égalementlgs concentrations de la couche superficielle
tendent vers un profil de concentration linéaire.

575 COﬂCGntll‘ilt_)UO”S (m§1/|)1725 230 Concentrations (mg/l)
0 ' 0 57,5 115 1725 230
T T T T T T T I5 . 1 T T T 1
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02 |4 - —e—3j j
] A‘AA 5N _;_gj_ours 0.2 3 jours
Lo jours 2 jours
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a o ® T
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Figure 4-18: Profils des concentrations en gaz pour lé&dents cas d'étude
Figure 4-18: Calculated gas concentration profifes the different study cases
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4.6.3.4 Analyse détaillée des erreurs

4.6.3.4.1 Approche de calcul et définition de I'eeur relative
La 1ere loi de Fick décrit le flux diffusif de vapeselon la direction (Oz) a un point donné
_p. 9
®9 0z
En partant de I'équation 4-16 et en remplacantifféréntiel par une formulation en différences

finies, la méthode de calcul semi-analytique emg@dogar [3] exprime de fagon approchée le flux
de vapeur vertical vers 'atmosphére

J, = (4-16)

= ~ AC _ =
‘Jz = _Deg E = ‘Jz,loc (4'17)
avecJ,, = 569£

’ AZ

ol AC [ML] est la différence de concentration entre deuxtgaiistants deAz [L] et situés sur
une méme verticale. Dans le cadre de notre étiadedes deux points se trouve a la surface du
sol. Deg[LZT'l] représente le coefficient de diffusion effectiseyen représentatif du milieu
compris entre les deux profondeurs. Deux méthodegté utilisées pour le calculer. La premiére
consiste a faire une moyenne sur tout le proficdefficient de diffusion effective compris entre
les deux profondeurs alors que la seconde calalendyenne arithmétiqgue entre les deux
coefficients de diffusion effective quantifiés Itement a ces deux profondeurs.

Afin de pouvoir analyser finement les biais intradypar I'approche de calcul semi-analytique,

nous avons utilisé la définition d’une erreur riefatentre le flux de vapeuds,,, calculé a l'aide

de I'équation 4-17 et le flux de vapeur a la swefda soljzysurfobtenu par le modéele numeérique
(entre les deux premieres cellules proches derfacidu sol):

3,10 J
g, = 2os Tzsut (4-18)

‘ ‘]z,surf

4.6.3.4.2 Régime stationnaire

Dans le cas du milieu homogéne, I'erreur relatisereille car le gradient de concentration et le
coefficient de diffusion effectivddeg sont constants sur toute la profondeur. PourdssAcet C,

nous notons que l'évolution de l'erreur change aleanéthode de calcul du coefficient de
diffusion moyen utilisée. Ainsi, nous observons plauconfiguration A que, avec la méthode 1,

I'erreur augmente avefz, mais elle est réduite par la présence de la sieconuche caractérisée
par un coefficient de diffusion effective constdigure 4-19). Dans ce cas, 'erreur atteint un

plateau de 37 % a partir dsz de 72,5 cm. Cependant, avec la méthode 2, 'emaximale est
presque doublée. De plus, une fois le maximum rattéi Az=0,5 m, lerreur diminue
considérablement. Enfin, quelle que soit la méthaiilesée pour le calcul d’'urDeg moyen, le

flux calculé surestime le flux de surface dansae A&.

Pour la configuration C, I'évolution de I'erreurlcalée avec la méthode 1 est caractérisée par un
plateau presque nul jusqu&z=0,5 m, puis une augmentation accrue a partir dsage dans la

seconde couche. L'erreur maximale enregistrée @st3)5 % aAz de 1 m et le flux calculé
surestime le flux de vapeur a la surface du sope@dant, avec la méthode 2 et a partir de
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Az=0,5m, l'erreur devient négative et le flux aimsilculé sous-estime le flux de vapeur a la
surface du sol.

0,7 4
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— — — Cas A (méthode 2)
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Figure 4-19: Erreur relative en fonction de la distancdrerles deux points considéréﬁé, pour
les cas d’études A et C

Figure 4-19: Relative error as a function of thestdince between the two points consideﬁéd
for study cases A and C

4.6.3.4.3 Régime transitoire

Pour I'étude en régime transitoire, la méthode été utilisée pour le calcul du coefficient de
diffusion effective. Ensuite, nous avons détermlig&reur en fonction du temps pour une
distancédz constante valant 0.5 m (Figu#e20). Les résultats montrent que, pour les tras ¢
d’études, I'erreur est élevée au début de la sitomiaet diminue en fonction du temps. Dans la
configuration A, I'erreur relative au bout de 5 jswest de I'ordre de 25 %. elle ne représente que
30 % de celle calculée a 0,5 jour. Pour les cag B,derreur relative évolue d’'une maniére
similaire. Ceci s’explique par le fait que les centations enregistrées dans les cas B et C pour

Az inférieure & 0,5 m tendent vers une répartitingdire en régime stationnaire (Cf. Figure 4-18)
et que les propriétés du milieu et le profil dufioeent de diffusion effectiveDeg sont identiques
(Cf. Figure 4-17). A 5 jours, I'erreur atteint 1 86ur ces deux cas.
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Figure 4-20: Erreur relative en fonction du temps pour ufistance verticale constantdz de
0,5m

Figure 4-20: Relative error as a function of tinoe & constant vertical distaneftz of 0,5 m

4.6.3.4.4 Influence de la constante d’'Henry

La Figure4-21 montre I'évolution de I'erreur en fonction thmps pour différentes valeurs de la
constante d’'Henry dans le cas d’étude B. Les valehoisies représentent celles de différents
solvants chlorés a 15°C calculées selon I'équadiernvan’t Hoff [20]: trichloroéthylene (H1 =
0,229; valeur de référence), tétrachloroéthylen2 £-0,418), 1,1-dichloroéthylene (H3 = 0,647).
H4 désigne une constante d’Henry dont la valeud tars I'infini. Pour un instant donné, plus la
constante d’Henry est grande, plus I'erreur diminbeci s’explique par le fait qu’'une constante
élevée signifie une préférence du constituant italat quitter la phase aqueuse (Figdr2l). En
d’autres termes, lorsque la valeur de la constditienry augmente, le coefficient de capacité
diminue et tend vers la teneur en éir.
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Figure 4-21: Erreur relative en fonction du temps pourfé&héntes constantes d’Henry pour le cas
d’études B

Figure 4-21: Relative error as a function of tino tlifferent Henry’s constant for the study case
B

5 Conclusion

Les différents cas etudies ont permis de mettrévaience I'erreur commise dans I'évaluation du
flux de vapeur vers I'atmosphére utilisant 'apgreale calcul basée sur I4%10i de Fick lorsque
gu’'un profil hydrique non uniforme est présent degone non saturée. Il a été montré que la
méthode de calcul du coefficient de diffusion efifez moyen entre deux profondeurs influence
également I'erreur en fonction de la distanceivaleg entre les deux points de mesure considérés.
Suivant le cas d’études et la moyenne utilisé@pfache de calcul, surestime ou sous-estime le
flux de vapeur a la surface du sol. L'erreur rekatpeut atteindre 60%. Par ailleurs, 'erreur
commise en régime transitoire est plus importantergréegime permanent. En régime transitoire,
la 2™ loi de Fick doit étre prise en compte pour I'éadion du flux basée sur des mesures de
concentrations a différentes profondeurs.

Dans les conditions de source choisies, le fluxcutél en régime transitoire surestime
systématiquement le flux de surface. Ceci peut éifférent lorsque la source s’appauvrit en
fonction du temps.

Enfin, le temps nécessaire pour atteindre le régiméransfert permanent est plus élevé lorsque
'échange avec la phase aqueuse est importantete dait, I'erreur dépendra de la constante
d’Henry du contaminant volatil.
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4.7 Investigation du corps d'imprégnation

Une investigation détaillée du corps d'imprégnataeté effectuée, 138 jours apres la mise en
place du mélange TCE/PCE. Pour ce faire, le catdria zone source (P10) et 10 points distants
de P10 tout en restant dans l'aire d’infiltrationt @té fixés pour I'exploration (Figu#-22). Au
niveau de chaque point, des échantillons de scéténtelevés a dix profondeurs différentes variant
entre 0.90 m et 2.50 m, soit 110 échantillons &al.to

Aire d'infiltration

[ B B
P11 P4 pg 103

Sens di v
I'’écoulement

Y
Figure 4-22: Positionnement des points de prélevements igacorps d'imprégnation

Les résultats ont montré des valeurs de saturaéidagois tres hétérogenes et globalement faibles
(maxl.5 %). A la date de prélévements, les saturatensPCE sont systématiquement
supérieures a celle en TCE. Les valeurs les plegéék ont été mesurées a 1.8 m et 2 m de
profondeur. Sur les autres profondeurs, la saturah OHV est trés faible et inférieure au seuil de
guantification (<0.01 %). Il est également a signglue tous les points situés sur un rayon de 0.25
m présentent des saturations faibles.

Le Tableau4-6 récapitule les valeurs des saturations en Ol¥umees aux différents points. Les
points présentant des saturations non mesuralnes pas été reportés. Il illustre également que la
composition du mélange initialement de 65% pouf@GE et 35% pour le PCE a changé suite a
'appauvrissement de la zone source (volatilisadibdissolution sélective).

La Figure4-23 présente I'évolution des saturations en OHWasu le sens de I'écoulement a
1.8 m de profondeur. Cette figure met en relieétdrogénéité de la distribution du OHV dans le
corps d’'imprégnation.
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Tableawd-6: Les principales valeurs de saturations de @i#gurées

Fraction Fraction
. massique du | massique du
Points X (m Y (m Z(m Shv
my | ym zm TCE Wrc)) | PCE (Woco)
(%) (%)
P2 0.2 0 1.8 1.53 16 84
0 0.2 1.8 1.25 14 86
P3
0 0.2 2 1.43 4 9%

P4 -0.2 0 1.8 0.18 0 100

P5 0 -0.2 1.8 0.34 6 94

P6 0.15 0 1.8 1.08 16 84

P7 0 0.15 1.8 0.27 13 87

P8 -0.15 0 1.8 1.32 12 88

P9 0 -0.15 1.8 0.51 7 93

P10 0 0 1.8 1.42 16 84
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Figure 4-23 : Evolution des saturations en OHV suivanxd&' (axe de I'écoulement) a 1.80 m de
profondeur
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4.8 Bilan de masse

L’expérimentation a été arrétée apres 204 jouns & permettre le démarrage des travaux sur
SCERES avec changement de la configuration (Cf). BAl cette date, des concentrations
importantes en gaz et en traces dissoutes de TEEIEtont été encore mesurées. A proximité de
la source, nous avons mesuré des concentratioREENplus élevées que celles en TCE dans la
zone non saturée. Les concentrations maximalesgeuvs enregistrées a 1m en aval de la source
et a 1,2m de profondeur étaient encore de I'orér@%D ppmv pour le PCE et 400 ppmv pour le
TCE. Par ailleurs dans la zone saturée, les coratEmts maximales ont été repérées au niveau des
capteurs de SCERES qui se trouvent en aval a 16 ka sburce, a une profondeur de 2,05 m de
'ordre de 17 mg/L pour le PCE et 4 mg/L pour leEH.ne interpolation spatiale appliquée sur
tout le bassin et I'estimation des concentratioaséles sur le gradient de concentrations entre les
divers points de mesures ont permis de quantifiernhasses de TCE et de PCE restantes dans
SCERES, et de pouvoir compléter le bilan de mas&ssepté dans le Tabledtr.

Etant donné que le suivi des concentrations dewapte TCE et de PCE dans la zone non saturée
a montré que la distribution n’est plus radiale éjnque (Benremita, 2002), I'application de cette
hypothése pour I'estimation de la masse transfeg¥s I'atmosphere n’est plus valable. Par
conséquent, nous avons déterminé des zones dicBuentourant les différentes cannes gaz. Une
nouvelle hypothese a consisté a délimiter une zinduence autour d’une canne et a supposer
gue le flux déterminé au niveau du point de messtde méme sur toute cette surface. Ensuite
nous avons couvert tout le bassin en exploitantctexentrations enregistrées aux différentes
profondeurs des points de mesure transversaux g&terminer un gradient entre I'axe et ces
points.

En appliquant ce gradient tout au long de I'axd’@mulement, tout le bassin a pu étre couvert,
permettant I'estimation des flux de vapeurs vemtsmosphere. Cette hypothése a pu étre vérifiee
grace a des cannes mobiles ajoutées au courssdail’e

Le bilan de masse de cet essai comprenant unesoumee présente a la fois dans la zone non
saturée et dans la zone saturée montre l'importatee masses de TCE transférées vers
'atmospheére. Cette quantité peut atteindre factieinplus de 40 % de la masse totale injectée
méme en présence d’'une zone fortement saturéeedages la zone non saturée qui limite la
diffusion des vapeurs. Au moment de l'arrét de pénence, les quantités en PCE évacuées vers
'atmosphére sont plus faibles, mais une persistal® ses teneurs ainsi qu’une augmentation
progressive apres I'épuisement de la zone sourdeC&nincitent a considérer que la quantité de
PCE volatilisée pourrait étre du méme ordre dedganque le TCE.

Les masses de TCE et de PCE dissoutes et compéaisila la sortie de SCERES au niveau du
déversoir aval ont respectivement atteint a cedite &1 % et 38 %. Afin de distinguer la part
provenant de la dissolution directe du corps d'iégpation et le transfert des vapeurs de la zone
non saturée vers la nappe, il a été supposé gqeenka source présente dans la nappe est répartie
selon une forme cylindrique de 50 cm de diamétredee0 cm d’épaisseur suite a l'investigation
du corps d’'imprégnation. Pour le calcul de la git@érgn phase dans la nappe, la valeur moyenne
de la saturation en polluant choisie est de I'olrel %. Cette quantité estimée a été soustraite de
la masse totale récupérée au niveau du déversair Blle représente la fraction relative a la
dispersion des vapeurs a travers la frange capill@ette quantité est du méme ordre de grandeur
gue celle provenant de la dissolution du corps pféggnation (Tablead-7).
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Tableawd-7: Bilan de masse effectué a 204 jours

TCE PCE
Masse totale injectée (Q) 6906.5 3703.8
Masse transférée vers I'atmospheére (%) 44 29
Masse dissoute issue du lessivage du cprps 25 23
d’'imprégnation dans la nappe (%)
Masse dissoute issue du transfert par dispersian de 26 15
vapeurs vers la nappe (%)
Masse de panache de vapeurs (%) 1 6
Masse de panache dissous (%) 0.1 2
Masse restante estimée dans le corps d'imprégn@spn 3.9 25

4.9 La simulation numérique de I'essai
4.9.1 Le maillage

Le maillage utilisé pour discrétiser I'aquifere SRES est un maillage cartésien tridimensionnel,
avec des affinements locaux en introduisant deuws-saaillages. Les études numériques
précédentes ayant montré que la propagation desiaptd se faisait de maniére radiale
symétrique, la simulation de la migration et dunsfart des polluants la moitié du bassin
SCERES, tout en tenant compte de cet simplificdtos de I'établissement des bilans de matiere
ou du calcul de la masse du mélange TCE/PCE aénjec

L’aquifere SCERES a été discrétisé dans la directrticale selon 36 couches pour le maillage

principal, selon les épaisseurs suivantes, entrx:(B1; 1x 0.3; 1x 0.5; 1x 1; 1x 10 et 1x 200.

Ces derniéres couches représentant une épaisse2t1d® m ont été rajoutées en surface de
'aquifere afin de permettre la simulation de I'éuation des vapeurs vers I'atmosphere. Les deux
sous-maillages ont été limités aux 31 premierechesl De plus, le maillage utilisé dans la

direction longitudinale est plus fin que le maikagrincipal afin de limiter la diffusion numeérique.

Dans la direction horizontale, I'aquifere a étécdisisé avec un maillage principal régulier avec
des mailles qui font 1 m dans le sens de I'écouler(girection X), et 6 mailles de 1 m dans la
direction transversale (direction Y). Des sous-tagéds ont ensuite été réalisés au niveau de la
source de pollution et en aval de celle-ci afirbtgn simuler la propagation des polluants dans le
milieu souterrain. Le premier sous-maillage (bleg) constitué de 38 mailles de 0.5 m dans la
direction X et 12 mailles de 0.5 m dans la directid Le second sous-maillage (rouge) situé au
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niveau de la zone d’injection de la source compbétenailles de 0.125 m dans la direction X et 4
mailles de 0.25 m dans la direction Y. Le maillagesi créé est présenté dans la Figha1.
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Figure 4-24: Discrétisation spatiale du bassin SCERES

4.9.2 Données physiques et conditions aux limites

Les propriétés du milieu poreux et du mélange d&/PCE ainsi que les conditions initiales et
aux limites introduites dans SIMUSCOPP sont pré&sntdans le Tablead+8. Les données
hydrodynamiques et les saturations résiduellegtnguantifiées dans des essais préliminaires en
laboratoires et sur SCERES. Les propriétés physiomiques (pression de vapeur saturante,
constante de Henry, solubilités,...) de TCE et PCE&té choisies pour une température moyenne
correspondant a 5°C. Les variations spatialesmpaeelles observées lors de I'expérimentation
sont de l'ordre de 5°C. Cela conduit & une inagatgtsur les pressions de vapeur , de l'ordre de

10 %, qui ne sont pas complétement négligeables eli@s ne peuvent pas étre prises en compte
par le modele SIMUSCOPP.

Initialement, et afin d’obtenir la nappe perchéeéapl'opération de drainage, le bassin a été
completement rempli d’eau. Un jour apres, et contptay du gradient hydraulique donné de
l'ordre de 0.48 %, une charge hydraulique égalé@81lm a été imposée sur toutes les mailles de
la limite amont du bassin et une charge égale @813 sur toutes les cellules de la limite aval.
Une pression de 1 atm a été imposée sur toutesddies au niveau de la surface du sol. Le toit de
la nappe est situé a une profondeur moyenne denleb la surface d’injection de la source de
pollution & 0.7 m. A la surface du sol, les concaidns en vapeur sont supposées proches de zéro
durant toute la durée de I'expérience.
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Tableawd-8: Paramétres du modéle numérique

Propriétés du milieu poreux et des NAPL Unités VJede
Conductivité hydraulique dans la couche 1-5 m/s 6x10°
Conductivité hydraulique dans les couches 6-25 m/s 8x10*
Conductivité hydraulique dans les couches 26-30 m/s 5x10°
Porosité dans la couche 1-5 - 0,38
Porosité dans la couche 6-25 - 0,40
Porosité dans la couche 26-30 - 0,43
Dispersivité longitudinale m 0,01
Dispersivité transversale m 0,001
Saturation Irréductible en eau dans la couche $w25 - 0,15
Saturation Irréductible en eau dans la couche 28v80 - 0,17
Saturation résiduelle en NAPL du sable H2F en ZNS 0,025
Saturation résiduelle en NAPL du sable H1F en ZNS 0,04
Saturation résiduelle en NAPL du sable H2F en ZS - 0,06
Saturation résiduelle en NAPL du sable H1F en ZS - 0,08
Conditions aux limites et initiales

Pression de référence du gaz a la surface du sol  bar 1
Charge hydraulique fixée a la limite amont m 1,508
Charge hydraulique fixée a la limite aval m 1,378

Avant de simuler l'infiltration du mélange TCE/PGEtravers la zone non saturée, il convient
d’abord de reproduire convenablement le profil ipae qui présente une variabilité spatiale (en
profondeur) et temporelle.

Un choix judicieux des parametreset n de van-Genuchten est nécessaire pour repeodui
mieux I'évolution des saturations en eau mesur@esr le sable moyen, les parametres ont été
calculés dans le cadre des travaux menés précédeniBenremita, 2002; Bohy, 2003), il reste
donc a estimer les parameétres de la couche supéefitsable fin), lesquels vont étre déterminant
dans la bonne reproduction de la zone fortemeniré&aten eau. Dans ce but, trois différentes
approches ont été testés pour déterminer ces ptesme
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Dans le cadre de la thése de Beydoun (2005), ypérience en colonne de laboratoire remplie de
sable H1F et équipée de sondes TDR et de capteymesdsion a été effectuée (Figdr2b).

E Capteur de
4=34 2 pression
=3,4cm 7=0
HY— | N Syq/ e R— Déversoir
10 cm
H8 c8
H7— t—C7 ]
H6 Cc6
L=100 cm AL
H5 (6]
H4— — C4
H3 — — C3
H2 ‘ o Récipient
Hl— . — C1
[ N
/(v ............ ]
Plaque poreuse oo
Balance

Figure 4-25: colonne d'expérimentation pour la détermioatdes paramétreg et n

Les parametres hydrodynamiques du sable fin sauiitenestimés par approche inverse (Beydoun
et Lehmann, 2006), en utilisant les mesures d’'xipémrence de drainage.

La deuxieme approche repose sur la base de dodunéesde de calcul hydrus 1-D. En effet, la
valeur de la conductivité hydraulique détermind@ide d’'un essai en colonne et les données du
fournisseur concernant le sable H1F ont été usilggur définir un sable qui se rapproche de ces
caractéristiques. La base de données de Hydrusif@msuite le couplex( n) approprié.

Enfin, nous avons procédé par calage de la coirty(S) de van Genuchten avec celle
déterminée a partir des profils hydriques mesuwéSEERES (Figure 4-26).

Pc=f(9 calage
mesurée

Profil hydrique (a, n)

A 4
\ 4

Figure 4-26: Principe de détermination des paramétnest n par calage

Le Tableau4-9 résume les différents paramétres hydrodynareiqusenus et les valeurs de
perméabilités relatives et pressions capillairesespondantes.
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Tableawd-9: les parameétres hydrodynamiques utilisés

Sable fin
. Sable
Parametres .
moyen Approche | Base de donnégsApproche
expérimentaleg Hydrus 1-D | par calage
Van Genuchten : o [cm] 0.145 0.016 0.0281 0.0101
n 2.68 5.33 2.3318 13

Perméabilité relative maximale della
phase aqueuse a saturation résidyelle0.49 0.65 0.4 0.73
en NAPL (Krwmax)

Perméabilité relative de la phase
gazeuse a saturation résiduelle [en0.08 0.74 0.85 0.67
NAPL (Krgmax)

Pression capillaire maximale pour
un systéme gaz/eau (bars) a @ine0.04 0.29 1.85 0.16
saturation irréductible en eau +0.0}L

Pression capillaire minimale pour ¢in

systéme gaz/eau (bars) 0 0 0 0

Dans la Figure 4-27 sont présentées les coupbeS) du sable fin (H1F) obtenues avec les
différents paramétres et du sable moyen (H2F) pausysteme diphasique eau/air et calculées a
partir de I'équation 2-22. Dans un tel systemerksgion capillaire est fonction de la saturation en
gaz, qui varie entrecorg et (1-Swr). Il est important de signaler que SIMUSCOPP pettpas
compte du phénomeéne d’hystérésis. Les autres could@ression capillaires et de perméabilités
relatives en fonction de la saturation en eau éigtidans I'annexe 2.

Il est a noter que les courbes sont fortement Blssiau coupleo| n) utilisé. La pression
capillaire maximale du sable fin est toujours siqée a celle du sable moyen indépendamment
de I'approche utilisée et la valeur la plus éle{iéefois) est calculée avec le coupte (1) obtenu
avec la base de données de Hydrus 1-D.
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Figure 4-27: Courbes de pression capillaire

La Figure 4-18 présente les différents profils ydes obtenus en utilisant les valeurs des
parameétres hydrodynamiques du tableau 4-9. Il s2agée la saturation maximale enregistrée au
niveau de la zone fortement saturée en eau esteeele cm plus bas sur les profils simulés par
rapport a celui mesuré. Ceci est due a la disiohudu champ électromagnétique de la sonde de
mesure TDR qui s’effectue autour des plats en aliwm dont la longueur est de 175 mm. Par
conséquent, les valeurs enregistrées par la sadent qu'une moyenne sur toute la hauteur des

plats.

Par ailleurs, la saturation maximale de I'ordre X8 % (surestimation deR5 % de la valeur
mesurée) est enregistrée avec les parametres aaeésjui correspond au courkEce=f(9
caractérisée par la plus faible valeur maximaliag@ession capillaire et vice versa. En effet,cave
les parametres Hydrus-1D une saturation maximakaerest obtenue dans la zone non saturée de
60 % (sous-estimation de 15 % de la valeur mesweéejui coincide avec la courlpe=f(S)
indiquant la valeur la plus élevée de la pressapillaire.
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Figure 4-28: Evolution des profils hydriques mesuré etudés utilisant les différentes approches

4.9.3 Migration du mélange TCE/PCE

La source de pollution a ensuite été créée eriranfil simultanément du TCE et du PCE de fagon
uniforme en respectant le volume, la durée (40 tes)uet I'aire d’infiltration. Lors de cette étape

de simulation, la géométrie détaillée des poinigjettion du dispositif expérimental n’a pas été

prise en compte. Néanmoins, comme nous travaibomda moitié du bassin, le volume total de

polluant mis en place dans le modéle doit étresdiygar 2, a savoir 3724 ml. Dans les cellules
sources un débit de 0.081S/npour le TCE et de 0.0441%hpour le PCE a été imposé de facon

uniforme afin de respecter la fraction massiquési&o pour le TCE et de 35 % pour le PCE.

Sur la Figure4-29 sont présentées en coupes longitudinale etueasale la distribution des
saturations du polluant un jour aprés l'injectidstemus avec les paramétres expérimentaux. Il est
a noter que méme en injectant simultanément sunéwses cellules un débit de TCE et de PCE,
la distribution du polluant simulée avec SIMUSCQO#® hétérogene. Le corps d’'imprégnation est
caractérisé par une saturation en polluant proehta daturation résiduelle en zone non saturée
jusqu’a une profondeur de 1,25 m. Au dela, a I'emedu domaine plus saturé en eau (frange
capillaire) une accumulation du polluant est ob&eratteignant un maximum sous le centre du
dispositif d’injection. Ce résultat est d0 au failefffet des forces capillaires au centre.
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Figure 4-29 : Coupes longitudinale et transversale deifdribution des saturations en polluant, 1
jour apreés l'injection

4.9.4 Transfert de TCE/PCE

Sur le plan de la propagation des vapeurs, sacjuente mécanisme le plus important qui régit le
transport des vapeurs dans la zone non saturéesefatmosphere est la diffusion, la tortuosité du
milieu poreux est dans ces conditions expérimestatefacteur prépondérant dans la mesure ou |l
conditionne le coefficient de diffusion effectifrtial’air du solDeg. Les simulations numériques
avec SIMUSCOPP ont été effectuées sur la basedfill g tortuosité du milieu poreux qui a été
calculé suivant le modele Penman-Millington-Quirk.

Par la suite, trois simulations ont été effectusesc les courbegs-S-Kr obtenues respectivement
en se basant sur les différents couples de paresnéér van Genuchten afin d’étudier l'influence
de ces courbes sur le transfert de TCE/PCE.

La Figure4-30 présente les profils de concentrations enwapde TCE mesuré et simulés en
utilisant les différentes approches a 7 et 77 jouasmeilleure reproduction est obtenue avec les
parameétres Hydrus 1-D. En effet, en observantdélprydrique simulé (Cf. Figure 4-28) avec ces
parametres, la présence de la plus faible satarateximale en eau au niveau de l'interface entre
les sables fin et moyen favorise une évacuatiorvdpsurs vers I'atmosphere.

Cependant, les profils hydriques simulés avec lé®a paramétres indiquent une surestimation de
la saturation maximale en eau au niveau de la famement saturée en eau ce qui empéche le
transfert des vapeurs vers la surface du sol eerglrg ainsi une forte surestimation des
concentrations au-dessous de la couche de salda fonction du temps.
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Figure 4-30: Profils de concentrations en vapeurs de T@&Surées et simulés

Par ailleurs, la tendance générale (Figure 4-3Mtraaque I'écart relatif diminue dans la couche
de sable fin et augmente en profondeur en fondiiwrtemps. Ce constat est souligné par la
Figure 4-31 qui montre I'évolution des concentnagsieen vapeurs de TCE mesurée et simulées a
0.4 m et a 0.6 m de profondeur moyennant les paraméle hydrus 1-D. Les concentrations
simulées sont décalées par rapport a celles olesenge qui est particulierement significatif a la
profondeur de 0.4 m. Ceci est d0 au fait que SIMOBE tient compte d'un équilibre
thermodynamique entre les phases gazeuse et aguearseonséquent, et en présence d'une
saturation en eau importante, une grande quargé&apeurs va se dissoudre.
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Figure 4-31: Evolution des concentrations en vapeurs d& 8.4 m et a 0.6 m de profondeur
sur 'axe a 1 m a l'aval de la source

La Figure4-32 présente les profils de concentrations enwapde PCE mesuré et simulées a 7 et
77 jours apres l'injection du mélange TCE/PCE. @argment au TCE, a 7 jours une sous-
estimation des concentrations est observée au wnideatoutes les profondeurs. La meilleure
reproduction générale est obtenue avec les paresné& Hydrus 1-D. Il est a noter que I'écart
entre les profils mesuré et simulés diminue en tfioncdu temps. Par conséquent, une bonne
reproduction du profil de concentrations de PCEoddenue a 77 jours moyennant I'approche
Hydrus.
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Figure 4-32: Profils de concentrations en vapeurs de P@&Surees et simulées a 7 et 77 jours

Enfin, des profils de gaz de TCE et de PCE simmiéstrent la présence d’'un faible gradient de
concentrations entre 0.6 m et 1.2 m de profondgursont di au fait que les vapeurs piégées au-
dessous de la couche peu perméable tendent a adirrémiformément en profondeur. Par
ailleurs, Mendoza et McAlary (1990) ont montré désultats numériques similaires dans le cas
d’'une surface de sol imperméable. Par ailleursgnadient important de concentrations s’établit
entre 0,6 m et 0,4 m de profondeur qui tend a dierientre 0,4 m et 0,2 m.

Les résultats de la simulation numérique avec éeameéetres Hydrus 1-D numérique reproduisent
correctement les profils mesurés bien que dessraportants sont observés a 0,4 m et 1.2 m de
profondeur. Ceci peut étre expliqué par le fait tpusaturation en eau est élevée au niveau du
profil hydrique simulé. Toutefois, des ajustemesis le profil de tortuosité et la température
moyenne pourront améliorer ces résultats.

La Figure 4-33 a présente les évolutions de laeutnation en TCE dissous mesurée et simulées a
1.55 m de profondeur sur 'axe a 1 m de la soubeepoint de vue de transport du TCE dissous
dans la zone saturée, les parameétoesnj utilisés ont peu dincidence sur I'évolution des
concentrations en OHV dissoutes. Les courbes senidé superposent quasiment et présentent le
méme pic de TCE correspondant environ a la valewsalubilité effective dans le mélange avec
une légére variation suivant les parameétres de Ganuchten (entre 837 mg/l et 850 mg/l).
Cependant, un écart non négligeable entre simalati@bservation est remarqué se traduisant par
un retard au niveau de I'apparition des tracesodies de TCE simulées jusqu’a 15 jours et une
longue trainée. Ceci pourrait étre di a une sotimason des vitesses de migration de la phase
huile et a sa répartition dans la zone saturée.

La Figure 4-33 b montre I'évolution des concentrasi en TCE dissous mesurées et simulées a
1.55 m de profondeur et a 6 m en aval de la sotonetion de différents paramétres qui
interviennent dans la simulation numérique. Les ceaftrations maximales simulées sont
fortement sensibles au maillage (diffusion numér)qua la dispersion et a la volatilisation.
Cependant, la masse obtenue en intégrant les sifelées sous-estime celle mesurée, ce qui
est probablement due a une zone source simulée ldanappe moins importante que dans
I'expérience.
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Figure 4-33: Evolution des concentrations en TCE dissoesurées et simulées sur I'axe a 1.55 m
de profondeur (a) a1 m et (b) a 6 m en aval deolarce

La Figure 4-34 suivante présente I'évolution desceatrations en TCE et en PCE mesurées et
simulées a 1.55 m de profondeur sur I'axe et adenta source. Elle montre que la modélisation
numérique reproduit bien la dissolution sélectisearvée de deux composés organiques.
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Figure 4-34: Evolution des concentrations de TCE et de R@Surées et simulées

4.9.5 Effet du maillage et du mode d’injection

Le maillage a été modifié afin de pouvoir compdesr deux modes d’injection possibles. Le
premier mode d’injection déja étudié consiste adtgr d’'une maniere homogéne sur des cellules
juxtaposées un débit de TCE et de PCE correspoadantbservations, le second est basé sur une
injection sous forme de multipoints dans le busee@approcher du mode d’injection expérimental.
Travaillant sur la moitié du bassin, 15 cellulesirses ont été utilisées correspondant a la moitié
du nombre des tubes composant le dispositif d’tigac
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Le taille des mailles au niveau de l'aire d’infiltion a été réduit a 5 cm5 cm dans un premier
temps et a 2 cnix 2 cm en second temps et ce, dans le but d’obtenicorps d’'imprégnation
hétérogéne conformément aux observations. De g@has)t limité en nombre de mailles, un
maillage écossais a été utilisé avec seulementous maillage au niveau de la zone source

représenté pour chaque cas étudié (Figure 4-35).

Le maillage vertical a aussi été affiné entre 0.8tmh.1 m de profondeur avec des couches d’'une
épaisseur de 5 cm afin de diminuer la diffusion arque et avoir plus de précision pour simuler

la migration du mélange TCE/PCE.
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Figure 4-35: Différents maillages sources et modes d'tigec
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La Figure 4-36 présente la distribution des satumaten polluant en coupes horizontales (X-Y) au
niveau de la couche d’injection du mélange situé®.&/5 m de profondeur, 1 jour aprés
I'injection. Il est a noter que I'hnétérogénéité ldaépartition des saturations parait plus pronencé
pour le cas C et ce, étant donné qu’une distanee ipiportante sépare les cellules sources. Un
étalement du front plus important vers I'aval dssarvé pour les cas A et B (faible pour le cas C),
il peut étre attribué a la technique d’interpolatiatilisée (kriging), la taille des mailles est
multipliée par 4 a partir de X=8.4 m.
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Figure 4-36: Répartition des saturations en polluant aveiu de la couche d'injection
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Cependant, la distribution des saturations en potltend a s’homogénéiser pour les différents cas
étudiés au niveau des couches inférieures. Cetaéqdurrait étre attribué a la domination des
forces capillaires par rapport aux forces de géawit’homogénéité du milieu poreux. En effet, les
coupes verticales (X-Z) de la zone source présenpzg la Figure 4-37 montrent que la
distribution des saturations pour les différents d&tudes est presque la méme.
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Figure 4-37: Coupe verticale (X-Z) de la répartition dedwsations en NAPL

La Figure 4-38 présente I'évolution des concerdretien TCE et PCE dissoutes mesurées et
simulées pour les différents cas d’études sur Jaxé m en aval du centre de la zone source et a
1.55 m de profondeur. Elle montre qu’en se rappntkles conditions expérimentales des écarts
entre les résultats simulés et observés augmentesitcas A et B se ressemblent. Un palier de
concentration de TCE (831 mg/l) est maintenu jus0 jours, puis les concentrations chutent
progressivement. Quant au cas C, le palier de ctrat®n se situe a 890 mg/l qui est proche de la
valeur a I'équilibre (910 mg/l) et dure jusqu’a furs. Ceci peut s’expliquer par le fait qu’en
minimisant la diffusion numérique (maillage plue)fiune masse de polluant plus importante se
trouve a 1.55 m de profondeur. Il est a noter quehute des concentrations dans le cas C est plus
rapide que les cas A et B, ce qui ressemble aront‘fle dissolution” se déplacant uniformément.

Par ailleurs, le comportement du PCE obéit a laléoRaoult. Les concentrations en PCE dissoutes
n‘augmentent que lorsque celles en TCE diminuent.
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Chapitre 5 . Quantification de l'influence des hétérogénéités tales
dans SCERES sur le transfert d’'un mélange de TCE/PE

5.1 Déroulement de I'expérience

Afin de déterminer l'influence des hétérogénéit@sales sur les mécanismes de transfert d’'un
mélange de OHV en milieu souterrain, des travawétnentrepris sur le bassin SCERES avant le
démarrage de l'expérience. Ces travaux consistaant'excavation de sable (H1F+H2F) et
I'insertion de deux blocs de sable H1F au cceur dieumprincipal formé par du sable H2F aux
profondeurs 0.78 m et 1.48 m, et ceci au nivealadmne prévue pour l'injection du meélange
TCE/PCE. Le bloc supérieur de dimensions & inmx 0.5 m est placé a cheval sur les zones non
saturée et saturée et le bloc inférieur de dimassibbmx 2 mx 0.8 m est inséré dans la zone
saturée (Figure 5-1). Ces deux blocs sont situgssan du bac amont sur I'axe longitudinal.
L'objectif de cette configuration est d’obtenir ufate rétention et une hétérogénéité dans la
répartition de la zone source, et ceci pour seepldans une situation plus proche des conditions

'un site réel. ire di '
d'un site rée Aire dinfiltration

TCH PCE
Galets
75m
......... r = = — = = —. r
0.78m V| ‘— : - — 05m = Milieu fin (K_ 410ms)
07m - T N K DT L -
\_/ . . B _
Bloc 20,8 I 151 Ecoulemen; Mieupindpal (K=810ms)
SR U R B HC A L e R R B A PRI ossier (K=6101s) 4 Em
| 24

Figure 5-1: Configuration du bassin pendant le déroulenimtet essai

Au cours de ces travaux, ont été mis en place @ dtacces TDR (TDR3) destiné a des mesures
de profil hydrique et traversant les deux blocgjrepuits (puits A) placé a 70 cm en aval dUi°2
bloc destiné a tester différentes techniques deyements multi-niveaux (Figure 5-2).

Enfin, la totalité du milieu de SCERES a été saued eau par imbibition. L'opération de
drainage appliquée par la suite jusqu’au niveatigsia retenu a 0.95 m de profondeur a permis,
comme dans l'essai précédent, I'obtention de I'eapillaire suspendue due a la différence de
perméabilité et de porosité entre le milieu priati(sable H2F) et la couche superficielle (sable
H1F). Aprés la stabilisation des conditions hydmaypigues, nous avons obtenu une épaisseur
moyenne de la zone saturée de 2.05 m, le gradhtallique adopté est de 0.6 % ce qui
correspond & une vitesse réelle moyenne de 0.7emijn débit d’écoulement de 1.2/m
L’injection du mélange TCE/PCE a été effectuée 4¢10/2004 et le suivi a duré 500 jours
environ.
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Figure 5-2: Emplacement du tube d'acces TDR3 et du pyparAapport au bloc inférieur

La température moyenne relevée pendant les prefoiars de I'essai est de 10°C en ZNS et de
12°C dans la ZS jusgu’a fin mars 2005 (t = 180gpudne variation importante de la température
a été enregistrée étant donnée la longue duréexgetience.

Le volume de 7.3 litres a été injectée a 76 cmrdéopdeur, a proximité de la surface supérieure
du premier bloc. Comme le déversement se fait amsne non saturée, le dispositif composé de
31 tubes d'injection a éte utilisé (Cf. 2.3.3.1¢. tentre de la source est situé sur I'axe longialdi

a 8.25 m du bac amont de maniére a favoriser ltiafion du mélange TCE/PCE vers f€'2bloc.

La quantité totale déverseée est de 11.3 kg comutesé& % de TCE et de 35 % de PCE. Elle a été
fixée en se fondant sur les résultats des valeairsaturations résiduelles du mélange TCE/PCE
obtenues en laboratoire a partir des essais enmwleffectués avec le milieu représentant le bloc
et le milieu principal.

Les caractéristiques de la source et les valeursodeentrations d’équilibre et de pressions de
vapeur effectives a la température moyenne soatiréss dans le Table&tl :

Tableaus-1: Caractéristiques du mélange TCE/PCE a 10°C

TCE PCE
Masse (g) 7284 4008.7
Concentration d’équilibre dans le mélange (mg/l) 584 75
Pression de vapeur a I'équilibre dans le mélangen®) 30254 6675
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Le réseau de capteurs déja en place dans le HBEERES a été complété par des cannes de
prélevements dans la zone non saturée, la frangdac@ et la zone saturée afin d’assurer un
meilleur suivi dans le temps et dans I'espace dd¥ dissous dans la nappe et dans la phase
gazeuse. La Figure 5-3 présente I'emplacement diesspde prélevements par rapport a la source.
Le systeme de suivi comprend :

* 32 cannes gaz mises en place dans la zone nogeatiim d’explorer quatre profondeurs :
deux dans la couche de sable fin a 0.2 m et 0.4t deax autre dans le milieu formé
principalement par le sable H2F 4 0.6 m et 0.75 m.

* 9 bougies poreuses ont été installées dans ladreagillaire a 0.8 m et 0.85 m et dans la
zone renfermant de I'eau capillaire suspendue n0dé profondeur.

* 4 cannes fixes ont été utilisées pour préleveregbantillons d’eau de la nappe a 1.10 m et
1.35 m de profondeur. Des cannes mobiles ont @&tégplacées a I'aval de la zone source pour
explorer 5 profondeurs situées entre 1.10 m et & 2@ur réaliser des profils verticaux.
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Figure 5-3: Vue schématique de dessus du bassin SCERES'@wvplacement des points de
prélevements

Afin de garantir un meilleur suivi de la migrati@u polluant en phase dans l'aquifere, une
nouvelle technique développée par I'équipe VEGASStgttgart a été également testée. Cette
technique repose sur l'utilisation des fibres aptis) (FO) (Batereau et al., 2004). Huit FO ont été
ajoutées au systeme de mesure permettant un saoispe la présence ou non de la phase OHV
lors de l'infiltration du mélange TCE/PCE. Un protde a été élaboré et respecté pour la mise en
place de ces capteurs sur SCERES. A la récept®oaggeurs, les fibres optiques gainées en inox
avaient 1.8 mm de diamétre, ce qui présentait wmérainte pour leur installation sur le bassin
expérimental. Pour remédier a ce probléeme, legdilgainées ont été enfoncées dans des tubes en
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inox rigides de 6/3 mm et de 2 m de longueur (FdgkH4). Des pré-trous de 10 mm de diameétre
ont été faits avant la mise en place des captéwrsiiveau de la zone source, les FO ont été
enfoncées sous un angle de 45° afin d’éviter laugeation de linfiltration du polluant en phase.
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Figure 5-4: Emplacement des fibres optiques par rappda 2one source
5.2 Evolution du profil hydrique

La Figure 5-5 présente I'évolution du profil hydrique mesuré sldes tubes d’accés TDR1 et
TDRS3. Au niveau de la zone contenant I'eau capélauspendue “nappe perchée”, la valeur de la
saturation maximale mesurée au niveau de TDR3 peisente que 55 % de celle relevée au
niveau de TDR1. Ceci peut s’expliquer par le faitagproximité de TDR3 une fosse a été creusée
apres lI'abaissement du toit de la nappe afin déreneh place le dispositif d'injection du mélange
TCE/PCE ce qui a engendré une évaporation impertdet 'eau et ainsi une baisse de la
saturation en eau.

Les saturations en eau baissent progressivemeionetion du temps tout au long de I'essai (Cf.
Figure 5-5). En effet, au niveau de la nappe perches valeurs de la saturation maximale
mesurées dans TDR1 a 148 jours, 219 jours et 498 joe représentent respectivement que 90 %,
80 % et 66 % de la valeur mesurée a 14 jours. Géitation est due a l'effet conjugué de
I'évapotranspiration et du drainage tres lent.

Par ailleurs, dans le milieu formé par le sable HRFKaturation en eau mesurée au niveau de
TDR1 diminue entre 0.60 m et 0.70 m de profondéansagu’elle augmente au niveau de TDR3.
Ceci est probablement due a la position du prebiaar situé a 0.78 m de profondeur et qui retient
plus d’eau. Il est également a noter que, dansa@editions expérimentales et méme a 498 jours
de l'essai, la saturation en eau n’atteint pasalew de la saturation résiduelle en eau du sable
H2F relevée dans I'essai précédent et qui estoderé de 10 % a 209 jours.
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Figure 5-5: Evolution des profils hydriques mesurés dasstlibes d'accés TDR1 et TDR3
5.3 Modélisation de I'essai de tracage

Une solution de Amino G Acide a été injectée danddc amont. Le suivi de I'évolution du
traceur dans le bassin a été assuré par un résgminds de mesures spécifiques (Figure 5-6).
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Figure 5-6: Emplacement des points de mesures des coatiens en traceurs
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Quelgues courbes représentants les fonctions deregt de passage du signal au niveau des
différents points d’observations figurent dans tiere 3.

Les principaux résultats de cet essai de tracagal@poulent de I'exploitation des courbes de
sortie de traceurs sont résumeés dans le Tableaul®4Adiquent une vitesse réelle variant entre
0.56 m/j (MG22) et de 0.72 m/j (MD22) avec une valenoyenne de 0.62 m/j, proche de la
vitesse estimée a partir du gradient hydrauliqusumgeesur SCERES (0.6 m/j). Par ailleurs, nous
constatons une différence entre les vitesses nessdeépart et d’autre de I'axe d’écoulement hors
zone d’influence des hétérogéneéités locales. Eet,efés vitesses relevées sur les points de
mesures situés du cété droit du bassin (MD32, MD2R12) varient entre 0.62 m/j et 0.72 m/j
contre 0.56 m/j seulement du c6té gauche du b#&sEBR2, Cf. Tableau 5-2). Ceci pourrait étre
dd a un changement de structure survenu lors deslgtravaux entrepris sur la bassin SCERES.

Les dispersivités apparentes présentées dans lealiab-2 correspondent a des dispersivités
“macroscopiques” dues au champs de vitesse nooraref entre le point d’injection et celui de
mesure.

Tableaus-2: Résultats de I'essai de tracage

Points Distance du bad Vitesse moyenng Dispersivité apparentg
d’observations amont (m) (m/)) a, (mm)
TC1 1 0,65 4,6
TE1 1 0,88 9
TB1 4 0,60 53
TC2 (1,35 m) 4 0,60 5,2
TC2 (1,80 m) 4 0,61 49
TE2 4 0,66 3,9
MG 32 6 0,59 33,1
MD 32 6 0,62 6,7
MG 22 11 0,56 21
MD 22 11 0,72 16,4
MM 20 11 0,67 292,5
TB 2 11 0,74 27,1
TC 3 11 0,60 59,6
TE 3 11 0,59 33,2
MG 12 17 0,61 40,5
MD 12 17 0,64 9
TC 4 20 0,60 117,2
TE 4 20 0,60 19,7

La modélisation de cet essai de tracage a étéréalmtans le cadre d'un stage de fin d’étude
(Negrazus, 2005) moyennant le code de calcul MODWIAT3DMS. Le calage de la
conductivité hydrauliqgue a montré que les valeuost sdifférentes de celles initialement
déterminées au laboratoire. Les principaux résultd¢ la modélisations figurent dans le
Tableau 5-3.
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Tableaub-3: Résultats de la modélisation de 'essai data

Sable H2F  Sable H2F  Sable H1F Sable grossier

Gauche droite (couche drainante)
Conductivité hydraulique (m/s) 8 10* 8 10* 510° 6 10°
Laboratoire
Conductivité hydraulique (m/s) 5 10* 5.7 10° 3.310° 8 10°

Calée

5.4 Transfert du mélange TCE/PCE

5.4.1 Transfert des vapeurs de TCE/PCE dans laze non saturée

La Figure 5-7 présente I'évolution des concentretide TCE sur 'axe a 0.75 m du centre de la
source a différentes profondeurs. Le pic des cdrat@ons est enregistré 5 jours apres l'injection
du mélange TCE/PCE et la valeur maximale de 80@0vppe représente que 26 % de la pression
de vapeur de TCE a I'équilibre. L'effet conjuguéldeapidité du phénomeéne de diffusion dans la
phase gazeuse et la dispersion instantanée desirsapetre la source et le point de mesure
explique la faible valeur mesurée.

L’évolution des concentrations en vapeurs mesuagesiveau des points situés dans le milieu
formé par le sable H2F a 0.6 m et 0.75 m de prafane@st similaire et les valeurs enregistrées
sont tres proches. Cependant, le passage des sag@ns la couche de sable fin entraine une
baisse importante des concentrations de vapeuf&Ce#eengendrée par la chute de la diffusion
dans la phase gazeuse. En effet, la présence woaar en eau élevée au niveau de l'interface des
milieux formés par le sable H2F et H1F (Cf. FigG¢b) limite le flux des vapeurs vers la surface.
Les concentrations ainsi mesurées a 0.4 m de metonprésentent une baisse importante
d’environ 40 % pendant les 30 premiers jours phigent considérablement pour ne retrouver que
35 % a 0.2 m de profondeur.

Par ailleurs et contrairement a I'essai précédemis observons qu’une fois le maximum mesuré,
les concentrations chutent rapidement (une baiss®@ % au bout de 30 jours). Ce phénoméne
peut s’expliquer par la position du point d’injectidu mélange TCE/PCE par rapport au toit de la
nappe. En effet, seulement 20 cm sépare lairdildfation du polluant de la zone saturée ce qui
entraine la migration d’'une proportion plus impotéade TCE et de PCE en phase dans la nappe.
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Figure 5-7: Evolution des concentrations de vapeurs de BOEl'axe a 0.75 m du centre de la
source a différentes profondeurs

Dans le cas du PCE (Figure 5-8), la concentrati@ximale mesurée est aussi tres faible par
rapport a la concentration d’équilibre (Tableau)&d niveau du méme point de mesure. Compare
a I'évolution des concentrations en TCE, nous reomams un décalage dans le temps de la
concentration maximale qui est plus prononcé and.2t 0.4 m de profondeur. Un palier de

concentrations apparait jusqu'a 34 jours apresirairage de I'expérience. Apres cette date, les
concentrations des vapeurs en PCE diminuent régaolient et progressivement. Ceci est
probablement di au phénomene de volatilisatiorcsede(loi de Raoult) illustré sur la Figure 5-9.
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Figure 5-8: Evolution des concentrations des vapeurs eft BQr I'axe a 0.75 m du centre de la
source a différentes profondeurs
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En effet, la Figure 5-9 montre que, quand les cotmagons des vapeurs en TCE baissent, celles
en PCE augmentent. A titre d’exemple, alors qu’'@ jburs apres le début de I'essai seulement,
des traces de TCE sont enregistrées aux différgmtfendeurs, quelques centaines de ppmv de
PCE sont encore mesurables.
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Figure 5-9: Mise en évidence de la volatilisation sélextbur I'évolution des concentrations des
vapeurs en TCE et en PCE a 0.4 m et 0.75 m denmeto

Quant aux profils des concentrations des vapeur§CGi et en PCE, les gradients verticaux de
concentration entre 0.2 m et 0.6 m de profondeunt sonstants, 9 jours apres l'injection du
mélange TCE/PCE (Figure 5-10). Avec le passage ldasable H2F, le gradient de concentration
connait une nette diminution due a une diffusipités importante. Ce constat est le méme pour les
deux composés (TCE et PCE). Cependant, la variatiogradient en fonction de la profondeur
disparait avec le temps, le profil des concentnatenregistré a 91 jours montre 'hnomogénéisation
du gradient entre les différentes profondeursstilégalement a signaler que, entre ces deux dates,
les teneurs en TCE et en PCE ont respectivemenhuénde 80 % et de 55 %. Pour la mesure
indirecte du flux diffusif des vapeurs vers 'atrpbére, nous nous baserons sur le gradient présent
entre 0.2 m et 0.4 m.
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Figure 5-10: Evolution du gradient de concentration de T&tkEle PCE a 9 et 91 jours
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A 2.75 m du centre de la source, les concentratoasimales des vapeurs en TCE et en PCE
mesurées ont fortement baissé (Figure 5-11). @etieution est de I'ordre de 90 % pour le TCE
et de 95 % pour le PCE, elle est beaucoup plugélgue I'essai précédent (50 % pour le TCE et
60 % pour le PCE). Ceci conforte I'hnypothese qumésse de polluant présente dans la zone non
saturée n’est pas tres importante dans I'essaglactu

L’évolution des concentrations en TCE est simila@ireelle enregistrée a 0.75 m avec une valeur
maximale mesurée a 20 jours. Cependant les coatiens en PCE persistent sur toutes les
profondeurs jusqu’a 171 jours alors que les vapeerSCE ont presque disparu apres 120 jours au
niveau de point de mesure.
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Figure 5-11: Evolution des concentrations en TCE et en BGEl'axe a 2.75 m du centre de la
source a différentes profondeurs

5.4.2 Pollution de I'eau capillaire suspendue

La Figure 5-12 présente I'évolution des concerdratien OHV dissous dans I'eau capillaire
suspendue relevées sur la bougie poreuse placétk ra de profondeur sur I'axe a 0.75 m du
centre de la source et celle des concentrationsapeurs de TCE et PCE mesurées sur la canne
gaz situé au niveau du méme point.

Les concentrations en vapeurs dans la phase gaaptigéé converties en concentrations dans la
phase aqueuse selon la loi de Henry en tenant eodgpt' évolution de la constante de Henry en
fonction de la température selon la formule (5-1):

C(mg/l) = % (5-1)

Les résultats de cette confrontation montrent Baloe d’'un équilibre instantané entre les phases
gazeuse et aqueuse en zone non saturée applignéeledaessais précédents (Jellali, 2000 ;
Benremita, 2002 et Bohy, 2003). En effet, des édanportants existent entre les concentrations
en vapeurs et en OHV dissous et un décalage dilepioncentration est observable. La différence
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maximale est de I'ordre de 70 mg/l pour le TCE et2®% mg/l pour le PCE. Méme si dans les
essais antérieures nous avons soupconné des perteégeau de la technique de prélevement et
des bougies poreuses, il semblerait que, danss;dacdifférence soit plus élevée et ne peut pas
étre complétement attribuée a des pertes. Cependiesmtessais complémentaires concernant la
guantification de l'incertitude relative a l'utiiion des bougies poreuses serait nécessaire. Ce
genre d’investigation a déja été fait pour lesipaits (Domange, 2005).

Par ailleurs, le fait que les concentrations eneuap sont généralement plus élevées que les
concentrations dans I'eau du sol indique un trahsfe masse limité des vapeurs vers la phase
agueuse. Ce résultat peut s’expliquer par une giiffu plus lente des vapeurs dans la phase
agueuse a cause de la présence d'un volume emésaimportant qui empéche une répartition
uniforme des concentrations des OHV dissous. Cégarte pas la possibilité qu'un équilibre
local pourrait étre atteint a I'échelle microscamgle I'interface eau/gaz.
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Figure 5-12: Evolution des concentrations dans les phagaseuse et aqueuse a 0.4 m de
profondeur

5.4.3 Transfert dans la frange capillaire

Au niveau de la frange capillaire, les concentretien TCE dissous mesurées sur I'axe a 0.75 m
du centre de la source a 0.8 m et 0.85 m de prefond’atteignent pas la concentration

d’équilibre indiguée dans le tableau 5-1 (Figur&3%- Cependant, les concentrations de PCE
augmentent en fonction du temps (dissolution s@kgctet dépassent largement sa solubilité
effective avec une concentration maximale enraggsdr 100 jours de I'ordre de 165 mgl/l.

Par ailleurs, nous observons que la cinétique skotlition est plus rapide a 0.85 m de profondeur
gu’'a 0.8 m. Dans le cas du TCE, a 100 jours, les@atrations sont encore proches de 80 mg/l a
0.8 m alors qu’elles ne sont plus que de l'ordre8de4 mg/l a 0.85 m. Cette situation peut étre
attribuée a la position du point situé a 0.85 nptdondeur qui est plus proche du toit de la nappe.
En effet, un volume d’eau plus important entraine dilution élevée et rapide. A contrario, le
point situé a 0.80 m se trouve a proximité de laezaon saturée, ainsi plus alimenté par les
vapeurs qui se diffusent lentement dans la phaseuse.
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Figure 5-13: Evolution des concentrations en TCE et en Ri88ous dans la frange capillaire a
0.8 m et 0.85 m de profondeur sur I'axe a 0.75lmwal du centre de la source

5.4.4 Transfert du mélange TCE/PCE dans la zonatwrée

La Figure 5-14 montre I'évolution des concentragien TCE et en PCE dissous sur I'axe & 0.75 m
en aval du centre de la source a 1.1 m et a 1.88 profondeur. Ce résultat montre qu’a proximité
de la source et en présence de la proportion k& ipiportante du corps d’'imprégnation dans la
zone saturé, la concentration d’équilibre de TC& pas été atteinte. Ce résultat comparé a celui
de l'essai précédent confirme I'hypothése que ddtuations peuvent caractériser la cinétique
dissolution dans la zone saturée a savoir I'éqailibcal et le non-équilibre local (8. 1.3.3.1).

Nous observons également que la chute des contensrast plus rapide a 1.35 m de profondeur,
ce qui peut s’expliquer par la position de ce pdmtmesure par rapport au bloc (Figure 5-14). En
effet, ce point est situé entre les deux blocsatdesfin ou le flux d’eau peut étre plus important

gu'a 1.1 m de profondeur ce qui engendre un assament plus vite de la zone source située
entre les deux blocs.

Le fait que le palier de concentration de TCE ani.dle profondeur persiste 10 jours de plus que
celui enregistré a 1.35 m semble avoir pour originepiégeage plus important de la masse de
polluant au niveau du premier bloc situé justeal du point de prélévement.
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Figure 5-14: Evolution des concentrations de TCE et de RI&Sous dans la zone saturée sur
I'axe & 0.75 m du centre de la source a 1.1 m3% tn de profondeur

Par ailleurs, nous notons la présence de conciemisatlevées en TCE et en PCE dissous avec des
valeurs maximales respectives de I'ordre de 180 etg85 mg/l (Figure 5-15) et ceci au niveau
d'un point de prélevement situé transversalemefittam du centre de la source a 1.5 m de
profondeur et distant de 2.75 m en aval du cenérdadzone source. Ces valeurs élevées ne
sembleraient pas avoir pour origine la dispersian TCE et du PCE dissous mais une
hétérogénéité du corps d'imprégnation avec uneatiggr préférentielle de la phase polluante du
c6té gauche de I'axe de I'écoulement : les meseffestuées a 0.5 m a droite au niveau de la
méme section ne révelent pas de présence d’'OHYwigiimite de quantification : 0.5 mg/l).

Concentrations (mg/l)
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tenps (jours)

Figure 5-15: Evolution des concentrations en TCE et PGsalis latéralementa 0.5 ma 2.75m a
'aval du centre de la source et a 1.5 m de proéurd
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Afin d’appréhender I'évolution du corps d’'imprégiaat en fonction du temps, 4 a 5 profondeurs
comprises entre 1.3 m et 2.25 m ont été régulienedehantillonnées a 2.75 m a l'aval du centre
de la zone source. Cette opération a été effeciu€aide du dispositif d’échantillonnage a
lavancement de [I'IMFS/IFARE permettant I'obtentiomles profils de concentrations.
La Figure 5-16 présente I'évolution des profils amcentrations en TCE et en PCE dissous a
différentes dates apres linjection du meélange TIE. Concernant le TCE, un pic de
concentration a été enregistré a 1.55 m de profonieit au long de I'expérience. La chute des
concentrations est plus abrupte au niveau dessaotofondeurs. Par rapport a la position des deux
blocs, ces profils laissent supposer qu’'une résarpius importante de TCE ait eu lieu au niveau
de la limite supérieure ddf"Zbloc. Dans le cas du PCE, les concentrationsaostfortes a 1.3 m

et 1.35 m de profondeur a 25 et 52 jours. Puisrsalgue les concentrations baissent
progressivement a 1.3 m, les teneurs mesurées atresapoints présentent un saut de
concentrations a 101 jours. A partir de cette dicéiure du profil devient identique a celle du
TCE.
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Figure 5-16: Evolution des profils de concentrations en T&E et en (b) PCE dissous a
différentes dates, a 2.75 m en aval du centre @dete source de pollution

5.4.5 Transfert des vapeurs de TCE et de PCE velfatmosphere

Etant donné que le modéle de Penman-MillingtondQpour la tortuosité a donné les meilleurs
résultats dans I'essai précédent, ce dernier gait eté utilisé dans le cadre de cette étude.

Comme le calcul du flux de vapeurs est basé sgirddient de concentrations entre 0.2 m et 0.4 m
de profondeur, il faut tenir compte de la tempéeataoyenne dans cette horizon qui est de I'ordre
de 7°C. Les données ainsi utilisées pour ce céijulent dans le tableau 5-4.
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Tableaus-4: Valeurs des parametres utilisés dans le cdletiux de vapeurs

Modele PMQ
Porosité 0.43
Teneur en air 0.2537
TCE PCE

Coefficient de diffusion a Iair 7.49 1¢° 6.84 1¢°
libre Dy (m°/s)

Coefficient de diffusion effective 7.40 10’ 6.76 10’
Deg (M7/s)

Les Figures 5-17 et 5-18 présentent respectiveliemaiution des masses cumulées par unité de
surface du TCE et du PCE transférées vers l'atm@spfusqu’a 235 jours aprés le début de
'essai. Il s’agit d’'une intégration des flux depeaurs calculés en utilisant la premiére loi de Fick

Contrairement au TCE dont les masses cumuléesvaawnides différents points atteignent un
palier a partir de 90 jours, les masses de PCEesmutre en phase ascendante. Les valeurs les plus
élevées sont mesurées & proximité de la sourc@sand.en aval (188 gffrpour le TCE et 115
g/m’ pour le PCE) et 1 m transversalement (143°giour le TCE et 90 g/frpour le PCE). Ces
valeurs diminuent brusquement a 3 m, 6 m et 9 ravah de la zone source, nous ne retrouvons
ainsi que 10 % et 12 % des masses cumulées reggsedd TCE et de PCE.
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Figure 5-17: Masses de TCE cumulées par unité de surfatersférées vers |I'atmosphére au
niveau des différents points de mesures
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Figure 5-18: Evolution des masses de PCE cumulées paé wd@tsurface et transférées vers
I'atmosphere au niveau des différents points deuress

Durant I'essai, la chambre a flux a été utilisédiféérentes dates pour I'estimation du flux de
vapeurs vers I'atmosphere. Les Figures 5-19 et B@0trent une confrontation entre les flux de
TCE et de PCE mesurés en utilisant la chambrexadiicalculés a I'aide de la premiére loi de
Fick respectivement a 1 m transversalement etid. @ aval du centre de la source.

Les flux calculés sont inférieurs aux flux mesuagsc des écarts plus importants de l'ordre de
30 % pendant les premiers jours. Les écarts reldthinuent avec le temps. Ce constat est plus
prononcé dans le cas du TCE, ce qui permet d’adfirque le transport des vapeurs de TCE est
essentiellement régi par le processus de diffugibmue la part relative a la convection est
négligeable. Cependant, et comme dans I'essai geétéles écarts de flux de vapeurs de PCE
restent élevés sur une durée plus importante cligse penser que la part du flux convectif dans
le transport du PCE est importante. Il reste aais@rifier dans le cadre d’essais complémentaires
la stationnarité ou non du régime de transportrdues premiers jours. En effet, I'erreur relative
augmente quand le régime de transport des vapsiunge permanent (Dridi et Schéfer, 2006).
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Figure 5-19: Evolution du flux de vapeurs de TCE et de RCEEm transversalement du centre de
la zone source
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Figure 5-20: Evolution du flux de vapeurs de TCE et de RCE75 m a l'aval du centre de la
zone source

5.4.6 Caractérisation de la zone source

Une investigation détaillée de la zone source aeffgctuée 110 jours aprés le début de 'essai.
Dans un premier temps, nous nous sommes limitéseazane qui couvre l'aire de l'infiltration
(Figure 5-21) ou les préléevements d’échantillonsaleont été réalisés dans les zones non saturée
et saturée sur 10 profondeurs variant entre 0.& 2035 m. Dans un second temps, soupgconnant
une migration latérale de la phase polluante dé gatiche (8. 5.3.4), trois autres points (TI, Tll e
TIHI) se trouvant a I'extérieur de l'aire d'infilition ont été investigués sur trois profondeurs
situées dans la zone saturée a 1.35 m, 1.50 m@i.
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Figure 5-21: Vue schématique du dessus de I'emplacemsmiaiets de mesures des saturations
en huile

Les saturations mesurées sont généralement faitded)étérogenes et souvent inférieures au seuil
de quantification de la méthode d’analyse utili§81 % en CPG, solubilisation d’échantillons de
sable de 12 a 16 g dans 20 ml de méthanol). Lexipdux résultats sont regroupés dans le
Tableau 5-5.

Ces résultats confirment la migration latéralergliquent une répartition tres hétérogene de la
phase huile probablement due a des digitationsugissps qui ont accompagné linfiltration du
mélange TCE/PCE. En effet, au niveau du point didtant de 0.6 m du centre de la source de la
phase huile a été trouvée avec une saturation naéxitke 0.03 % a 1.35 m de profondeur.

Tenant compte de ces résultats et afin de miewecéa présence de la phase huile dans les zones
saturée et non saturée en dehors de I'aire diatittn, des points de prélevements d’échantillons
d’eau ont été rajoutés en utilisant les cannes lembCes points ont été placés de part et d’aetre d
'axe de I'’écoulement, au niveau de la méme sedt@mmsversale ou des concentrations en TCE et
en PCE dissous élevées ont été mesurées, a 2. 1%avaladu centre de la source. La distance par
rapport a I'axe augmente au fur et a mesure quea®sentrations élevées sont enregistrées.
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Tableaus-5: Résultats de la premiere compagne de mesarsatdrations

Points, position, profondeur (cm) Saturatiains(%)
1,25,170 0.15
1,25,185 0.5
1,25,215 0.53
A,15,155 0.03
A,15,170 0.05
TI, 135 0.03
TI1,150 0.01
TI1,170 0.02

La Figure 5-22 présente la position des pointsogtiété utilisés pour la détermination des profils
verticaux en TCE et en PCE dissous afin de limigemmigration du corps d’imprégnation.
L'investigation a été approfondie chaque fois qes doncentrations élevées ont été mesurées.
C’est pourquoi, nous nous sommes arrétés a 0.76 odte droit alors que I'échantillonnage s’est
poursuivi coté gauche jusqu’a 1.15 m de l'axe.

-1.15m¢®
-1.00 m¢
-0.85 m:
0.75m |
05m ¢
0.25 m. Puits A

TCE+PCE

Petit blo 0,25
(1 x1x0.5m) £ Mo Axe de I'écoulement

+0.5 m°
Grand bloc (2x 2x 0.8m)  [+0.75 m¢

—

Ecoulement

0.7 m

Figure 5-22: Emplacement des points de prélevement d'étlbas d'eau pour limiter la
migration du corps d’'imprégnation

Les figures 5-23 et 5-24 présentent respectivemasnirofils de concentrations de TCE et de PCE
relevés a droite et a gauche de I'axe de I'écouteént@es profils montrent que les concentrations
en TCE sont trés faibles de part et d’autre deel'ax dela d’une distance de 0.5 m (Figure 5-24).
Parallelement, celles en PCE restent relativemawéés étant donné que ces profils ont été
réalisés entre 143 et 152 jours du début de I'eds#é a laquelle la source pourrait étre appauvrie
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en TCE. Par conséquent, le raisonnement en matiéaement latéral de la phase polluante va
étre basée sur les profils de PCE.
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Figure 5-23: Profils de concentrations en TCE a différentiistances de I'axe a 2.75 m a l'aval
du centre de la source

Dans le cas du PCE, les mesures effectuées a dmitaxe en aval de la présumée zone source
indiquent de faibles concentrations aux distanat&dles 0.5 m et 0.75 m (absence a 0.75 m et
entre 0 a 5 mg/l a 0.5 m). Cependant les pointg€sia gauche indiquent des concentrations plus
importantes a ces mémes distances latérales et méunhea avec un pic de 35 mg/l latéralement a

0.5 m et un pic de 15 mg/la 1 m.
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Figure 5-24: Profils de concentrations en PCE a différentiéstances de I'axe a 2.75 m a l'aval
du centre de la source

A la suite de ces résultats, les points d’échamiiihges pour la détermination de la saturation
résiduelle en dehors de l'aire d'infiltration oné énultipliés. Leur emplacement est présenté sur la
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Figure 5-25. Certes, des faibles valeurs de s@tasgtessentiellement en PCE, ont été mesurées
(Figure 5-25). Cependant, ces résultats montreatfarte hétérogénéité de la répartition de la
phase de TCE et de PCE du c6té gauche de 'aXéatrilement. Par conséquent, I'estimation de
la phase huile présente a cette date dans le darpprégnation devient trés difficile. De plus,
sous de telles conditions, la localisation prédeda zone source moyennant cette technique est
complexe. En effet, méme si 142 échantillons deosbEté prélevés et analyseés, il est difficile de
cerner le corps d'imprégnation qui génére de fartexentrations en TCE et en PCE dissous dans

I'eau.
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Aire d’infiltration

).01%<Sr<0.02%)
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Figure 5-25: Vue de dessus et valeurs des saturationdesunouveaux points explorés pour
l'investigation du corps d’'imprégnation a t=205 jsu
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5.4.7 Bilan de masse

Le bilan de masse estimé a 319 jours (Tableauibdijue que la majeure partie de TCE a quitté
le bassin. En effet, 37 % de la masse de TCE igeatété transférée vers I'atmosphére et 61 %
récupérée au niveau du déversoir aval. Nous reroagjaussi que le pourcentage de masse en
vapeurs de PCE est plus important que celui du ([déEordre de 45 % pour le PCE et 37 % pour
le TCE). Par conséquent, il ne reste dans le bagsn2 % de TCE et 13 % de PCE qui se
répartissent entre les phases aqueuse, gazeumgsdedorps d'imprégnation en phase.

Il faut également noter qu'a cette date les comagdohs en TCE dans les phases aqueuse et
gazeuse sont négligeables, contrairement & celédBGE ou des concentrations maximales de
I'ordre de 10 ppmv en vapeurs et de 10 mg/l en BiS§ous sont mesurées.

Tableaus-6: Bilan de masse estimé a 319 jours

TCE PCE
Masse totale injectée (Q) 7284 4008.7
Masse transférée vers I'atmosphére 37 45
(%)
Masse dissoute récupérée |au 61 42
déversoir aval (%)
Masse restante répartie entre 2 11
panaches des vapeurs, OHV
dissous et polluant en phase (%)

5.5 Test des différentes techniques d’échantilloages multi niveaux

Trois campagnes de mesures ont été effectuéestderateéroulement de l'essai ou quelques
préleveurs multi niveaux ont été testés. La preengrété menee par I'équipe de VEGAS le
16/12/2004 (73" jour), la deuxiéme utilisant le DMLS (BURGEAP) sitait du 15/03/2005 au
29/03/2005 (163 j <t < 177 j) et enfin une dereiavec le PDB du 26/04/2005 au 20/05/2005
(204 j <t < 228 j). Aprés chaque compagne, desepeénents d’échantillons d’eau ont été
effectués a 15 cm a I'amont du puits échantillomn@yennant la canne de prélévement de
'IMFS/IFARE afin de déterminer un profil de réféaae. En effet, nous supposons que ce dernier
est plus proche de la réalité étant donné que dkandillons sont directement prélevés dans le
milieu poreux et que l'allure a été confirmée dengemps. Enfin, les profils déterminés avec les
trois techniques sont confrontés a celui déterrmparda canne de prelévement.

5.5.1 IFARE - VEGAS

La Figure 5-26 présente les profils de concentnatien TCE et en PCE dissous obtenus

moyennant le préleveur a I'avancement de VEGASaeatanne de prélévement. Elles montrent

généralement un bon accord entre les profils relew&c les deux techniques. Cependant, nous
pouvons considérer que les concentrations mespe@sEGAS sont surestimées en profondeur.
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Pour le TCE, l'ordre de grandeur des concentratimesurées est comparable avec les deux
techniques avec une reproduction du pic de coretgmrentre 1.65 m et 1.70 m de profondeur. A
contrario, les concentrations en PCE ont été laegersous estimées en surface de la nappe entre
1.1 m et 1.5 m de profondeur.

En conclusion, 'avantage de la technique IFAREt geurésumer en sa sensibilité a la variation de
concentration entre deux points proches.
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Figure 5-26: Profils de concentrations en (a) TCE et enRBE dissous déterminés par VEGAS et
IFARE

5.5.2 IFARE - DMLS

La Figure 5-27 montre une bonne cohérence entrerleds de concentrations en TCE relevés
avec la canne de prélévement et le DMLS. Touteless¢chantillons d’eau contenus dans les deux
cellules situées a 1.65 m et 2.1 m de profondeamtrpu étre analysés suite au déchirement de la
membrane en téflon lors de I'extraction du dispbs# qui a entrainé la perte des échantillons.
Ceci est regrettable étant donné que le pic deerdration en TCE a été enregistré a 1.65 m de
profondeur.

Pour le PCE, mis a part le pic de concentratioregistré entre 1.4 m et 1.5 m de profondeur, les
deux profils de concentrations sont en bon acdeigli(e 5-27). Cette situation est étonnante étant
donné la forte concentration du méme ordre de @uandue la solubilité. Ceci pourrait étre
attribué & une mauvaise manipulation lors du pegteant ou pendant I'analyse de I'’échantillon.
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Figure 5-27: Profils de concentrations en (a) TCE et enRRE dissous relevés avec le DMLS et
IFARE

5.5.3 IFARE - PDB

La Figure 5-28 montre que les profils de conceiuinaten TCE et PCE dissous obtenus avec le
PDB ne reproduisent pas d’'une maniére satisfaisisterofils IMFS/IFARE. En effet, nous
observons une homogénéisation des profils de ctratiems qui dans le cas du PCE (Figure 5-28)
est plus prononcée. De plus I'ordre de grandeurcdasentrations n’est pas respecté pour le TCE
et pour le PCE.

Ce résultat peut s’expliguer par I'absence de $oénttre les différents horizons contenant les sacs
du PDB qui entraine une homogeénéisation des camtems entre les différentes cellules par
diffusion. Ce méme constat a été remarqué avedleIsans joint viton.
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Figure 5-28: Profils de concentrations en (a) TCE et enRBE dissoutes relevés avec le PDB et
''FARE
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5.6 Modélisation numérique de I'expérience avedlUSCOPP

5.6.1 Simulation du drainage
5.6.1.1 Le maillage

Pour discrétiser le bassin SCERES, un maillageésian tridimensionnel a été employé. Il est
composé d’'un maillage principal et de deux soudtaggs permettant d’affiner la discrétisation
au niveau des blocs et de l'aire d’infiltrationrafie réduire la diffusion numérique et avoir des
résultats plus précis (Figure 5-29).

Le maillage horizontal de base (noir) est compas&%0 mailles de dimensions 1>l m, le
deuxieme (bleu) est formé de 264 mailles de 0.5 @b m et le troisieme (orange) de 96 mailles
de 0.25 nx 0.25 m.

Le maillage de base comporte 32 couches dont 6hesupour modéliser I'atmospheére. La
premiere, la plus profonde, a une épaisseur den®ebreprésente la couche drainante. Le reste du
bassin est discrétisé en 25 couches de 0.1 m dsmai Les 6 couches supérieures, représentant
'atmospheére, ont une épaisseur respectivemenadweérs le haut de 0.1 m, 0.3 m, 0.5 m, 1 m,
10 m et 100 m. Elles ont pour rdle de favorisedriginage et dans un second temps I'évacuation
des vapeurs vers I'atmosphere.

La discrétisation verticale des deux sous-maillaggtda méme que celle adoptée pour le maillage
de base entre les couches 1 et 27; et 1 et 26ctespaent.

Le modele ainsi utilisé est composé de 14424 nsaylleompris la couche atmosphérique.

»3430S

Couche
drainante

Figure 5-29: Discrétisation spatiale adoptée T X
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5.6.1.2 Simulation du drainage

La phase du drainage précede les différentes éeqpEsimentales. En effet, la condition initiale
(t=0) appliquée dans le modéle correspond a unrbasmpletement saturé en eau. At=1 h, la
charge hydrauligue imposée au niveau des condiaomslimites est modifiée en respectant les
conditions expérimentales (gradient hydrauliquefgrdeur du toit de la nappe...).

Les Figures 5-30 (a a d) montrent I'évolution desdduration en eau en fonction du temps dans
une coupe longitudinale a travers les hétérogénkitales (les deux blocs).

Le drainage est plus rapide aux niveaux des extéénuu bassin (Figure 5-30 a) ou le niveau
piézometrique est le moins élevé, formant un déensaturations plus élevées au milieu du bassin.
Ce résultat pourrait étre di au fait que I'eau adait plus rapidement a proximité des limites

gu’au milieu du bassin modélisé. Une analyse déeaflture de I'évolution des saturations en eau
dans le bassin durant le drainage expérimentaladewermettre de confirmer ou non ce résultat
numérique.

Cette diminution est plus importante en amont disipaou le milieu principal (sable H2F) atteint
la surface de la plateforme. En effet, la couchmedicielle de sable fin (H1F) a été posée a une
distance de 2 m de cette limite amont et non suetla surface. Ce sable a un pouvoir de rétention
en eau plus important que le sable H2F du miliéucppal.

Par ailleurs, au niveau de l'interface entre lact®ude sable fin et le milieu principal formé par d
sable H2F, le drainage semble se faire plus rapdémtepuis les limites du bassin jusqu’en son
centre. La modélisation numérique conduit a I'obtend’'une eau capillaire suspendu (« nappe
perchée ») avec des saturations variant entre B0 & (Figure 5-30 d).

Enfin, sur cette méme figure, nous observons desatepns en eau plus élevée dans le bassin a
0.80 m de profondeur et a 8 m de la limite amomtrésultat peut s’expliquer par la présence du
premier bloc d’hétérogénéite.
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Figure 5-30:Evolution de la saturation en eau en fonctlontemps
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Il est & noter que la simulation du processus dmdge s’effectue dans un systeme biphasique air-
eau. Les courbes de pression capillaire dans teragsair-eau et les perméabilités relatives pour
ces deux phases sont des paramétres influencairhidation du drainage. La sensibilité de ces
courbes et en particulier l'influence dRxyax du sable H2F ont été étudiées (Negrazus, 2005).
Lorsque la valeur d®cnax du sable H2F augmente, la saturation irréductiblecau est plus
difficilement atteinte voire pas du tout.

La Figure 5-31 représente les profils hydriqguesuréest simulés moyennant les différents couples
des parameétres de van Genuchten déterminés dahsipére précédent (§ 4.9.2) et ceci 1 jour
aprés l'abaissement du niveau piézometrique. Condames I'essai précédent, la saturation
maximale de la nappe perchée simulée est obsenateum décalage de 5 cm par rapport a la
courbe mesurée.

La courbe obtenue moyennant les parameétres catéblesetre en bon accord avec la courbe
mesurée. En effet, un écart de 3 % seulement arétgistré entre les valeurs de saturations
maximales dans la couche superficielle et une Sarason de 14 % a été relevée sur les premiers
centimétres. Par ailleurs, I'évolution dans le etilprincipal est comparable a celle mesurée.

Parallelement, méme si en surface I'écart est mowp®rtant avec les parameétres expérimentaux
(12 %), il reste beaucoup plus élevé au nivealad@ppe perchée (9 %). Le contraire est observé
avec les parametres Hydrus : une surestimationnmgsrtante sur les premiers centimetres (40 %)
et une sous estimation moins importante au nivead’ehu capillaire suspendue (8 %). Par
conséquent, les résultats obtenus avec les paesmetés donnent la meilleure reproduction et
seront ensuite utilisés pour la simulation de Igration et le transfert du mélange TCE/PCE.

T T
—ae—1 jour Mesure

- - @ -1 jour Laborat.
1 jour Hydrus | _|

1 jour Calage
]

profondeur [m]

saturation [%]

Figure 5-31: Profils hydriques mesuré et simulés 1 joureagde drainage
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5.6.1.3 Migration du mélange TCE/PCE

L’infiltration du mélange TCE/PCE dans le modelété simulée par une condition de Neumann.
Un débit a été imposé sur les cellules situéeseasusd du premier bloc pendant une durée de 30
minutes déterminée conformément aux observatioes.dimensions de la zone de déversement
ont été respectées. L'infiltration a été réaliséenthniere homogéne en choisissant des cellules
sources juxtaposées. Ce choix devait mettre eregeall’influence des blocs sur le déplacement
du polluant.

Trois différentes configurations ont été traitédedrazus, 2005) afin de se rapprocher des
conditions expérimentales. Pour chaque configunatemmaillage a été affiné au niveau de la zone
source dans le but de déterminer une surface dersEment qui s’ajuste le plus avec le dispositif
d’injection utilisé.

Pour la configuration retenue, un troisieme souslage a été introduit dans le modele : les
dimensions des mailles au niveau de la zone salegennent 6.25 cnx 6.25 cm. La zone
d'infiltration couvre 32 mailles. Elle corresponduge surface de 0.125%me qui est trés proche
de la surface d'infiltration réelle qui est de Hoe de 0.123 fm(en considérant que la moitié du
bassin).

La Figure 5-32 montre les résultats de la simutatie migration avec le modéle retenu sous forme
de coupes verticales (X-2Z) et (Y-Z) 90 minutes go@s apres l'injection du mélange. Le corps
d’'imprégnations peut étre considéré immobile aipdé 2 jours. Nous observons que I'étalement
latéral du corps d'imprégnation ne dépasse pabnh®s du bloc. De plus, deux zones a fortes
saturations se manifestent, la premiere est présaams le bloc entre 0.80 m et 0.95 m de
profondeur avec des saturations comprises enttel® & ; la seconde est localisée en dehors du
bloc, & 1.20 m de profondeur, avec des valeurangentre 8 et 9 %. Par ailleurs, la présence du
bloc engendre un contournement important de lagppaBuante lors de sa migration : le polluant
s’est infiltré a une profondeur de 1.12 m dans |t et 1.35 m en dehors du bloc. Enfin, le
polluant n’a pas atteint le deuxiéme bloc situé4® In de profondeur a cette date.

Durant I'expérience, deux fibres optiques ont détda présence de polluant en phase. La
premiére est située en amont dlidloc a 0.85 m de profondeur ; la seconde a I'aval® bloc
(20 cm de I'axe vers la gauche) a une profondeur.8& m.

Ces observations expérimentales indiquent un étlerdu polluant vers I'amont de la zone
d’injection ce qui traduisait une hétérogénéité I'dechitecture de la zone source. Le corps
d’'imprégnation simulé ne montre pas de migratiomsdzette direction (Figure 5-32).

Sur cette méme figure, 18 fibre est représentée par le point bleu. Cetteefi détecté la
présence de polluant 60 heures apres le déverseBemiosition va permettre de comparer la
vitesse de filtration du mélange TCE/PCE simulégbservée.
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Figure 5-32: Répartition des saturations en NAPL: a) couwpeticale (X-Z), b) coupe verticale
(Y-2)

Sur la Figure 5-32 le polluant a atteint la positae la fibre 2 jours apres l'injection du polluant
montrant une vitesse de filtration simulée plusidapet une hétérogénéité plus importante du
corps d’imprégnation réel. Ce constat doit se sitlens la limite des incertitudes liées a la
position exacte de la fibre (placée sous un anglésd) et le bon fonctionnement des boitiers.

La simulation du transfert du TCE et du PCE dissausc une telle configuration a révélé des
concentrations simulées au niveau d’'un point situ®75 m en aval du centre de la source et a
1.1 m de profondeur de l'ordre du mg/l, négligeablgar rapport aux observations (Cf.
Figure 5-14).

Nous avons ainsi opté pour I'affinement du maillagetical dans le but de favoriser la migration
du polluant en profondeur. Par conséquent, leslesaihitialement de 0.10 m d’épaisseur pour le
troisieme sous - maillage ont été subdivisé pas@ pvoir des mailles de 0.05 m d’épaisseur.
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La Figure 5-33 montre la répartition des saturatien polluant au niveau du corps d’'imprégnation
obtenue avec le nouveau maillage. Les résultatspgérsentés sous forme de coupes verticales, 90
minutes aprés l'injection du mélange TCE/PCE.
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Figure 5-33: Répartition des saturations en NAPL: a) couwpeticale (X-Z), b) coupe verticale
(Y-2)

Méme si la vitesse de filtration a fortement augt@gpar rapport aux observations, une nette
améelioration au niveau des concentrations de TGEodis peut étre observée (Figure 5-34) et ceci
en retrouvant la méme valeur maximale. Toutefoishate des concentrations simulées est tres
rapide ce qui montre que la quantité de polluamule et retenue a cet horizon est faible par
rapport a I'expérimentation.

600

—— mesuré

----- simLié

Concentrations (mg/l)

Temps (jours)

Figure 5-34: Evolution des concentrations en TCE simuléesuré sur I'axe a 0.75 m en aval du
centre de la source et a 1.1 m de profondeur
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5.7 Mise en ceuvre de l'approche de déconvolutiotu panache des
OHV dissoutes pour la caractérisation d’'une zone swce TCE/PCE

5.7.1 Principe de la déconvolution dans le casuii mélange

Comme dans l'essai de caractérisation d’une sodec&@CE (Cf. Chapitre 3), I'objectif de cette
méthode est de déterminer dans le milieu poreux anegolusieurs distributions de la phase
polluante permettant de reproduire des profils @ecentrations mesurés a I'aval de la source. La
déconvolution appliquée sur cet essai a été effecan introduisant quelques modifications par
rapport a celle étudiée dans le premier essaifflet) dans I'essai actuel, la source est un mélange
de TCE/PCE ce qui constitue une contrainte castilnécessaire de déterminer la valeur de la
solubilité a utiliser. De méme, la présence deérbgenéités locales entraine une modification des
flux de masse entre la source piégée dans les btdes points d’observations situés en aval, ce
qui n'existait pas dans SCERES n°1. Pour contoucette derniere difficulté nous avons choisi
d’utiliser la vitesse réelle moyenne déterminéellgasai de tracage et égale a 0,6 mij.

Comme il s’agit d'un mélange de TCE et de PCElalslité de chacun de ces deux composés
dans le mélange est plus faible en comparaisomalup pur, relativement a leur fraction molaire
dans le mélange et suivant la loi de Raoult (ChidEign 1-13) :

Comme la fraction molaire est fonction du tempsietla dissolution sélective, les valeurs de
solubilité effective varient tout au long de I'essa fonction de la fraction molaire du composé
dans le mélange. Nous avons donc décidé de travaNec des valeurs moyennes de solubilité

pour le TCE S‘(VCE[ML'S] et le PCE S/, [ML] en utilisant les approches simplificatrices
suivantes :

(pce + X e Spce)

5 = X poESpcE (5-2)

W _
SPCE -
Stte = (1= X JSree (5-3)

ou X[ est la fraction molaire initiale du PCE dans ldange, Srce[ML ] et Sece [ML ] sont
respectivement les solubilités des composés puiCdiiet du PCE.

Etape 1 : Localisation de la phase polluante.

La mise en place de la source a été réalisée ectamt un volume donné de TCE et de PCE a 0,75
m de profondeur, le corps d'imprégnation se formpat la suite par infiltration de la phase
organique dans le milieu poreux. A cause des hgd@gtés existant a I'échelle locale dans le
bassin SCERES et du contraste de densite, le dfoiitration du polluant peut s’avérer instable
et former des doigts. Le corps d’'imprégnation dstsaréparti de maniére plus ou moins non
uniforme selon I'importance de ce phénomene. L'ciifiele cette premiére étape consiste donc a
déterminer la (les) distribution(s) de la phasdyawite a un instanitpermettant de reproduire les

profils de concentrations mesurés a la méme date.
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Au voisinage de la phase polluante, la concentragio TCE et en PCE dans la phase aqueuse est
supposeée proche de la solubilité. Toutefois, quedquetres a I'aval hydraulique de la source, les
teneurs en polluant sont nettement plus faiblefaduwles mécanismes de diffusion, de dispersion
et de la prise de moyenne des concentrations liée @ise de I'échantillon. Dans I'analyse
suivante, la diffusion et la dispersion sont néggig et seul le transport du polluant par advection
depuis la source jusqu'au point de mesure puis rise pd’échantillon sont considérés (cf.
Figure 2-11).

Par conséquent, de maniére pratique, nous conesl§re :

* dans les mailles de calcul imprégnées par la pbalbeante résiduelle, la concentration du
TCE et du PCE dans la phase agueuse est égalesalwalité, soit respectivement
450 mg/L et 140 mg/l pour une fraction molaireialé dans le mélange de 70 % et 30 %
et une solubilité du composé pur égale a 1300 rag215 mg/L.

e au point de mesure des profils verticaux, les tenen TCE et en PCE sont calculées en
effectuant une prise de moyenne des concentratiaimilées dans plusieurs mailles
adjacentes selon I'’équation 12. Ce calcul n'estqmévec I'utilisation d’'une vitesse réelle
moyenne sur tout le bassin. De plus, le maillaggéachoisi en fonction de Z et de Y
suivant les conditions expérimentales.

Etape 2 : Quantification du volume initial

Cette seconde étape consiste a évaluer les volanmgsoduire initialement dans les cellules du
modele numérique afin de retrouver par dissolutibmne certaine quantité de polluant, la
distribution de la phase polluante déterminéengtédnt t dans I'étape 1. Ces volumes sont calculés
selon I'équation 2-19.

5.7.2 Reésultats de I'étude analytique
5.7.2.1 Localisation de la phase polluante

Notons que dans cette étude, nous nous intéreasams partie du bassin ou nous soupgonnons un
étalement latéral plus important (Cf. 5.4.6). Cetietie est caractérisée par une longueur de 5,9 m
a partir d’'une distance de 5,6 m du bac amont, largeur de 1,75 m a partir de I'axe et une
profondeur de 3 m. En supposant que les profilEQE et de PCE mesurées sont le produit d’'une
migration non uniforme (digitation visqueuse), d’émalement latéral sous forme de doigts de la
phase polluante, et en se basant sur les profigim@es nous pouvons considérer que le corps
d’'imprégnation s’étend entre 1 m et 2 m de profomdkee pas d’espace vertical est de 0,1 m ce
qui correspond au pas d’espace le plus fin utdesés I'exploration, exception faite pour la couche
drainante qui garde son hauteur réelle de 0,5 m.

Par ailleurs, la prise de moyenne des concentraticant a calculer le profil des teneurs en TCE
et en PCE aux différents points d’observations (P1R5) est effectuée suivant la direction y, soit
transversalement a I'écoulement. La discrétisatgpatiale dans cette direction est donc
nécessairement plus fine au droit du corps dimpaégn qu'au voisinage des points
d’observation.
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Enfin, les profils de concentrations ayant été m&sen plusieurs points situés uniquement sur la
transversale a l'axe de I'écoulement, nous manqubimgormation permettant d’affiner la
répartition de la phase polluante suivant la dioec(X). C’est pourquoi, afin de simplifier I'étude
nous considérerons que la phase polluante esibdiséer de maniere homogene dans la direction
longitudinale au niveau de la zone d’injection. @a donc pas pris en compte un affinement du
maillage dans la direction longitudinale au nivelada source de pollution.

Sur laFigure 5-35 est présenté le maillage qui sera adopté pourdé&tinalytique et numérique.
Dans le maillage le plus fin est mis en place lagghpolluante ; il comprendx130 x 25 mailles,
de dimension 1rnx 0,05mx 0,10m.

Sur les Figure 5-36, Figure 5-37, Figure 5-38 guFé 5-39 sont présentés les résultats de I'étude
analytique, soit la distribution par couche de leage polluante et les profils verticaux de

concentrations calculés et mesurés au point P1 ffératites dates et aux autres points

d’observations a 190 jours. Les profils mesurésnaueau de Pl apparaissent correctement
reproduits par la méthode analytique bien que scentrations maximales calculées soient

légerement inférieures a celles mesurées, exceptélgs premieres mesures. Ce résultat peut étre
lié & la non prise en compte de la dispersion suivaxe longitudinale.

Pour le point P1, les résultats de I'étude analgiqour le TCE et le PCE sont généralement en
bonne concordance avec les mesures. Cependar,jau28 date a laquelle la source pourrait étre
completement appauvri en TCE, les résultats ded&tanalytique de ce composé surestiment
fortement les valeurs mesurées, ceci peut étretémpula valeur de solubilité moyenne trés élevée
utilisée a cette date.

Pour les points transversaux, les résultats ded&tanalytique pour le PCE sont nettement
meilleurs que pour le TCE, ce qui pourrait étreliger par les valeurs de solubilité utilisées qui
semblent étre plus proches des valeurs expérinesndains le cas du PCE que du TCE.

J’S
:’4
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.PZ
fl
0,25 m
Y T—» X TW‘

ZL) ) 0'5mL

0,5m

Figure 5-35: Discrétisation spatiale adoptée
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Distribution du polluant (a 74 jours) Profils établis le 17/12/04 Concentration (mg/)
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Prof(m)| cell1 | cell2 | cell3 | cell4 | cell 5 0 50 100 150
1 0 0 0 0 0 0
1,1 0 0 0 0 0 o e mesuré
1,2 0 0 0 0 0 %’0,5 —=— calculé |
1,3 0 0 0 0 0 ERN
1,4 0 0 0 0 0 2
1,51 0o of o] o] o 8 1%
1,6 0 0 1 0 0 =
1,71 0 f o 1] o 0 1ot s
1,8 0 0 0 0 0 i *
1,9 0 0 0 0 0 -
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Figure 5-36: Résultat de la premiéere étape de I'étude wighe pour le TCE au niveau du point
P1
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Figure 5-37: Résultat de la premiére étape
P1
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Distribution du polluant a P2
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Figure 5-38: Résultat de la premiére étape de I'étude wighe pour le TCE aux points P2 a P5

175




Chapitre 5. Quantification de I'influence des hétérogénéités locales dans SCERES sur le transfert d'un mélange de TCE/PCE

Distribution du polluant a P2 Profils établis le 05/04/05 Concentration (mgf)
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Figure 5-39: Résultat de la premiére étape de I'étude e pour le PCE aux points P2 a P5
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5.7.2.2 Volume a introduire dans le modele

Cette étape de l'analyse consiste a déterminevdasnes a introduire dans le modele et leur

distribution pour reproduire la configuration deslaurce établie a I'étape précédente et donc les
profils verticaux et transversaux de concentratiensTCE et en PCE mesurés. La quantité de
polluant a introduire dans chaque cellule imprégrstecalculée a partir de la relation (2-19).

Pour la vitesse d’écoulement, nous avons choide aglii correspond a la valeur moyenne
déterminée par I'essai de tracage, soit 0.6 miteGealeur surestime pourtant celle qui traverse le
blocs de sable fin, mais par manque de donnéesavauns utilisé celle la.

Afin de déterminer la vitesse dans les inclusidnsds) Vincl [LT™], I'approche de calcul pourrait
se baser sur la relation proposée par Schéfer Y1991

Vincl = (2T35]5.\/princ (5-4)
aveco = Kine (5-5)
Kprinc

ol Vprine [LT™] est la vitesse d’écoulement dans le milieu ppakiKinct [LT™] et Kprinc [LT ]
sont respectivement les coefficients de perméabities inclusions et du milieu principal

Le probleme qui en résulte est que la somme dasnad calculés est largement inférieur a la
guantité de polluant déversée dans le bassin SCER&S pourrait étre dd aux valeurs de
perméabilités utilisés pour ce calcul et qui soétetminées en laboratoireKic =5.10°m/s et
Kpine =8.10"m/s). Une option prometteuse semble consister aralanl de la quantité du polluant
au niveau des cellules de la zone source présuquées’appuiera a la fois sur une vitesse
d’écoulement principal et une vitesse locale rédeit estimée a partir de la relation 24 (sur une
section transversale équivalente aux blocs consgrné

Pour le point P1 ou nous disposons d’'une évoluams le temps, le volume a mettre en place doit
tenir compte de la variation temporelle. Prenoegdmple d’'une cellule assainie a une datét
une date antérieure, tune certaine quantité de polluant (TCE ou PCB&i} éncore présente dans
cette cellule. Le volume V a introduire dans lauelest compris entre \\calculé a partir de la
relation (2-19) pour la date et V, pour la date,t Par ailleurs, chaque cellule du maillage
«source » ne peut contenir au maximum que 240 mlnlange TCE+PCE, volume
correspondant a la saturation résiduelle maximal@alluant dans la zone saturée. Les volumes
estimés a partir de la formule (2-19) sont présedins le Tableau 5-7. Il s’agit d’'une coupe
verticale au niveau de la source. La distributi@s golumes est illustrée séparément pour les 5
points d’observations, sachant que pour chaquet plabservation 5 cellules transversales sont
concernées par la prise de moyenne. Ces volumes esmuite introduits dans le modéle
numérique au niveau des cellules sources comméétalt de la simulation du transfert au moyen
de SIMUSCOPP.
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Tableaus-7: Répartition des volumes de TCE et du PCEesicéllules source

TCE (ml) PCE (ml)
distribution au niveau de P1 distribution au niveau de P1
Prof. (m) | cell 1 cell 2 cell 3 cell 4 cell5 Protm) cell 1 cell 2 cell 3 cell 4 cell5
1 0 5 5 5 0 1 0 38,79 54,16 54,1¢ 0
1,1 5 5 5 5 5 1,1 38,79 54,16 54,1 38,79 38,79
1,2 5 5 5 5 5 1,2 38,79 54,16 38,7 38,79 38,79
1,3 5 5 90 5 5 1,3 38,79 54,14 58,33 38,79 38,79
1,4 5 54,16 5 5 0 1,4 38,74 54,1¢ 54,1 38,79 0
1,5 0 5 5 5 0 1,5 0 38,79 54,16 38,7D 0
1,6 0 0 166,66 0 0 1,6 0 54,16 58,3 0 0
1,7 0 135,41 208,33 0 0 1,7 0 0 58,38 0 0
1,8 0 0 135,41 0 0 1,8 0 0 0 0 0
1,9 0 0 0 0 0 1,9 0 0 0 0 0
2 0 0 0 0 0 2 0 0 0 0 0
distribution au niveau de P2 distribution au niveau de P2
1 0 0 0 0 0 1 0 0 0 0 0
1,1 0 0 0 0 0 1,1 0 0 0 0 0
1,2 0 0 0 0 0 1,2 0 0 0 0 0
1,3 0 0 0 0 0 1,3 0 0 0 0 0
1,4 0 0 0 0 0 1,4 0 0 0 0 0
1,5 0 0 0 0 0 1,5 0 0 0 0 0
1,6 0 0 0 0 0 1,6 0 0 31,25 0 0
1,7 0 0 14,58 0 0 1,7 0 0 83,33 72.9 0
1,8 0 0 0 0 0 1,8 0 0 41,66 0 0
1,9 0 0 0 0 0 1,9 0 0 0 0 0
2 0 0 0 0 0 2 0 0 0 0 0
distribution au niveau de P3 distribution au niveau de P3
1 0 0 0 0 0 1 0 0 0 0 0
1,1 0 0 0 0 0 1,1 0 0 0 0 0
1,2 0 0 0 0 0 1,2 0 0 0 0 0
1,3 0 0 0 0 0 1,3 0 0 0 0 0
1,4 0 0 0 0 0 1,4 0 0 0 0 0
1,5 0 0 0 0 0 1,5 0 0 0 0 0
1,6 0 0 179,16 0 0 1,6 0 0 62,5 0 0
1,7 0 0 0 0 0 1,7 0 0 166,66 0 0
1,8 0 0 0 0 0 1,8 0 0 0 0 0
1,9 0 0 0 0 0 1,9 0 0 0 0 0
2 0 0 0 0 0 2 0 0 208,3 0 0
distribution au niveau de P4 distribution au niveau de P4
1 0 0 0 0 0 1 0 0 0 0 0
1,1 0 0 0 0 0 1,1 0 0 0 0 0
1,2 0 0 0 0 0 1,2 0 0 0 0 0
1,3 0 0 0 0 0 1,3 0 0 0 0 0
1,4 0 0 0 0 0 1,4 0 0 0 0 0
1,5 0 0 0 0 0 1,5 0 0 0 0 0
1,6 0 0 0 0 0 1,6 0 0 0 0 0
1,7 0 0 0 0 0 1,7 0 0 0 0 0
1,8 0 0 0 0 0 1,8 0 0 0 0 0
1,9 0 0 0 0 0 1,9 0 0 0 0 0
2 0 0 0 0 0 2 0 0 0 0 0
distribution au niveau de P5 distribution au niveau de P5
1 0 0 0 0 0 1 0 0 0 0 0
1,1 0 0 0 0 0 1,1 0 0 0 0 0
1,2 0 0 0 0 0 1,2 0 0 0 0 0
1,3 0 0 0 0 0 1,3 0 0 0 0 0
1,4 0 0 0 0 0 1,4 0 0 0 0 0
1,5 0 0 0 0 0 1,5 0 0 0 0 0
1,6 0 0 0 0 0 1,6 0 0 0 0 0
1,7 0 0 0 0 0 1,7 0 104,16 166,66 0 0
1,8 0 0 0 0 0 1,8 0 0 0 0 0
1,9 0 0 41,66 0 0 1,9 0 0 0 0 0
2 0 0 0 0 0 2 0 0 0 0 0
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5.7.2.3 Résultats des simulations numériques

Une simulation numérique multiphasique, multicongraset tridimensionnelle a été réalisée avec
SIMUSCOPP afin de calculer les concentrations et E€en PCE mesurées. Dans cette partie,
nous avons commencé par la construction du modgleotlynamique afin de bien reproduire
I'écoulement et la nappe perchée. La fonction dé&ntaractérisant la distribution initiale de la
phase polluante a été construite a partir desteéswdnalytiques obtenus précédemment pour une
étude bidimensionnelle ne considérant que le méganid’advection. Les caractéristiques des
milieux poreux et les propriétés des fluides adeptéans cette étude numérique sont celles
utilisées dans le chapitre 4.

La Figure 5-40 présente I'évolution de la distribotde la phase polluante au niveau de la source
a différentes dates. Nous remarquons que le palhms’'épuise pas rapidement et les saturations
restent élevées méme a 190 jours. Ceci est duitaguia dans le modele hydrodynamique nous
avons tenu compte des blocs peu perméables avpmla$etés déterminées en laboratoire.
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Figure 5-40: Distribution des saturations résiduelles erildé a différentes dates

Sur les Figure 5-41, Figure 5-42, Figure 5-43 guFeé 5-44 sont reportés les profils obtenus par la
simulation numérique 3D et les profils mesurés. phetils calculés au moyen de SIMUSCOPP
surestiment d'une maniére générale les profils mésse différents points pour le TCE comme
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pour le PCE. Ces résultats comparés a ceux obfmruétude analytique présente un décalage
considérable. Les difféerences observées entre lesfilsp calculés analytiquement et
numériquement sont probablement liées a la dispekdiI'évolution de la solubilité du TCE et du
PCE qui ne sont prises en compte que dans la diorulaumérique. En effet, les concentrations
maximales et I'extension verticale du profil cateed numériqguement sont plus importantes quelle
gue soit la date de mesure tout en restant reta@mé proches. Aussi, dans la simulation
numeérique le flux de masse a travers les blockesmticoup plus faible. Il faut aussi signaler une
autre approximation qui figure dans le modele numoéret qui se rapporte a la date d’injection du
polluant. Cette date qui représente t=0 est la m@ne tous les points sources de pollution, ce qui
ne correspond pas au cas de I'expérimentationquésa 0.75 m et a 1 m de I'axe le polluant a d
mettre plusieurs heures pour atteindre ses sectiengui pourrait avoir une incidence importante
sur les volumes injecteés.
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Figure 5-41: Profils mesurés et simulés de concentratean3 CE au niveau de P1
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Figure 5-42: Profils mesurés et simulés de concentrateam®CE au niveau de P1
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Figure 5-43: Profils mesurés et simulés de concentratean3 CE aux points P2 a P5
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Figure 5-44: Profils mesurés et simulés de concentratem®CE aux points P2 a P5

Cette étude a montré la complexité de la méthodéedenvolution lorsqu’il s’agit a la fois d’'un
milieu hétérogene et d’'une source composée d’'uamgeél de solvants chlorés. Par conséquent, les
profils de concentrations obtenus a partir de tlétanalytique contrairement a ceux calculés
numeériqguement étaient en bon accord avec les e®sHn effet, lors de I'étude analytique ni
I'évolution de la solubilité dans le mélange niétrogénéité du milieu n’ont été prises en compte.
Il faut également préciser que, dans la simulatiemérique, les volumes et la distribution initiale
du polluant obtenus suite a I'étude analytique arimis d’avoir des allures de courbes et des
concentrations généralement proches de celles gessufl est a noter qu’il existe dautres
configurations possible car la dispersion est unénpméne irréversible; des études

complémentaires sont nécessaires pour étudielukn€e de ce parametre.

L’'analyse de la méthode de déconvolution méritére’poursuivie et approfondie sur d’autres cas
test. En effet, des mesures de perméabilités aféscin situ et la prise en compte de I'évolutien d
la fraction molaire au sein d’'un mélange devraparmettre d’améliorer les résultats.
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Conclusion générale et perspectives

Durant ces travaux de thése, trois expérimentasoinde bassin expérimentale SCERES ont été
menées. La premiére a été dédiée a la caracténgditine source de TCE en zone saturée par la
meéthode du traceur bisoluble, par une cartogragiinéete de la zone source (les prélevements in
situ des échantillons de sol) et par une approdbdématique inverse de déconvolution. Les deux
autres expeériences ont été consacrées a I'étutlankfert d’'un mélange de TCE/PCE en milieux
poreux saturé et non saturé en quantifiant I'infeee d’'une couche peu perméable en surface de
SCERES (2eme essai) puis l'influence des hétéragdndéocales (3eme essai). Les acquis
scientifiques issus de cette recherche sont regedpns quatre volets : (i) caractérisation d’'une
zone source en aquifere poreux, (ii) atténuatiotadsone source et du panache, (iii) acquisition
des profils de concentrations au moyen des éclmmtéurs multi-niveaux et (iv) simulation
numerique du transfert.

Caractérisation d’une zone source en aquifere poreux

Technigue de tracage bisoluble

Les résultats obtenus ont montré que la caractémsd'une zone source de TCE sur SCERES par
le PITT est fortement influencé par la vitesse didement. Une meilleure quantification du retard
du traceur réactif a été obtenue dans cet essaiumeevitesse de 0.4 m/j au lieu de 1.5 m/j adoptée
dans un essai exploratoire (Bohy, 2003).

Quand il s’agit d’'une caractérisation locale duwnoé et de la saturation du polluant, I'application
de cette méthode a montré de bonnes performanoesffd, au niveau des points d’observations
placés entre les puits d’injection et de pompagé@uk de traceurs a pu balayer la zone imprégnée
de TCE et les valeurs de saturations obtenuest®mtes proches des valeurs calculées (a moins de
5 % pres). Toutefois, le concept du tracage bideldemeure une approche globale basée sur
I'exploitation des courbes de sortie obtenues dts e pompage ou tout le flux de traceurs est
supposeé avoir été en contact avec la phase paluédnte stade, cette méthode a montré ses
limites en raison du mélange de flux de traceurputs de pompage (I'un contenant les traceurs
ayant été en contact avec le TCE et l'autre comtesaux ayant contourné la zone source)
entrainant une surestimation du volume de polldantordre de 80% de la quantité injectée.

Un autre résultat important concerne l'utilisatida I'octanol. Ce traceur bisoluble ayant un fort
coefficient de partage eau/TCE n’est pas recommpodéle PITT a cause de sa solubilité limitée
dans l'eau, son affinité avec le milieu traversegdégradation potentielle et sa trés lente remtitut

Méthode de déconvolution

La déconvolution représente une méthode mathéneatjguvise a localiser et quantifier une zone
source résiduelle en se basant sur l'inversionpdefils d’'OHV dissous. Elle peut étre considérée
comme un outil complémentaire a la méthode du g@chisoluble puisqu’elle permet la
localisation du corps d’'imprégnation, informatio@écessaire pour le bon déroulement d’'un essai
de tracage. Appliquée dans le cas d’'une source roonstituant, cette méthode a révélé qu'il est
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possible de déterminer une distribution dans un pkrtical du polluant a partir des profils de

concentrations dissoutes de TCE mesurées dans ld'wae source monoconstituant (TCE) en
milieu poreux homogene. Cette caractérisation dtuétre affinée en multipliant les points de

mesures avec une durée de suivi plus longue. lfecudié pour sa mise en ceuvre est due a
I'hypothése de calcul se basant sur une (ou ddsjas@n(s) résiduelle(s) de la phase huile,
fonction de la texture du sol.

Dans le cas d’'une zone source composée de plusieigdss non miscibles (PCE,TCE) et placée
dans un milieu poreux hétérogene, la localisatiedadphase polluante est obtenue en calculant
analytiguement la concentration du polluant au fpdiobservation. La quantification nécessite en
toute rigueur la connaissance de la répartitiofildud’eau au droit de la zone source. Par ailleurs
des difficultés subsistent pour estimer les valelgrsolubilités effectives en fonction du temps.

Cartographie directe de la zone source

Cette méthode est basée sur le prélevement d'ébbwasitde sol dans le périmeétre de la zone
source et la quantification de la teneur en OHVte&mnalyse, elle permet d’avoir la composition
du corps d’'imprégnation et un apercu spatial suéfgartition des saturations en polluant a un
instant donné.

Cette approche a été appliquée sur les trois easdif§érentes dates (aprés 70 jours pour®le 1
138 jours pour le P et 110 et 205 jours pour I€™S). A partir des résultats de ces campagnes
d’investigation, les conclusions suivantes peuedr tirées :

* Une forte hétérogénéité des saturations qui sagement inférieures aux valeurs de
saturations résiduelles déterminées en colonn& ahdervée. Cependant, les valeurs de
saturations en TCE obtenues dans fé eksai sont globalement cohérentes avec la
saturation moyenne déterminée par la méthode dageabisoluble au puits de pompage.

e La distribution trés hétérogéne des saturationspesibablement due a des digitations
visqueuses provoquees par le deplacement instalgpelthant lors de l'infiltration. Il est a
noter qu'a ces dates et dans les cas d’'un mélaageGE/PCE (2" et 3 essai) la
composition de la source initialement de 65 % pPeufCE et 35 % pour le PCE s’est
inversée puisque celles du PCE ont été systématiepteplus fortes que celles du TCE.

Atténuation de la zone source et du panache

Dissolution des polluants

L'un des objectifs des essais menées sur SCERB&@qur I'étude des cinétiques de dissolution
d’'un mélange TCE/PCE (65 % / 35 %). Ces expériemcgsnis en évidence les phénomenes
d’équilibre local et de non équilibre local a I'étle macroscopique. En effet, les concentrations
de TCE et de PCE dissoutes mesurées a proximitoghs d’imprégnation ont été trés proches
des concentrations d’équilibre dans #'°2ssai contrairement a 14"8 expérience ol des écarts
tres important ont été enregistrés.

De plus, la dissolution sélective selon la loi deoRt a été confirmée sur toutes les mesures
effectuées sur les différents points et les profidicaux obtenus a proximité de la zone source.
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Par ailleurs, dans l'essai intégrant les deux bldes faible perméabilité, I'évolution des
concentrations en traces dissoutes dans la fraag#aire, suite au processus de dissolution, est
moins rapide que celle qui se manifeste dans la gaturée ou I'échange eau-huile y est beaucoup
plus important.

Volatilisation :

A partir des deux essais dédiés a I'étude du teandfun mélange de TCE/PCE, il a été remarqué
gue la volatilisation des OHV représente une parisiérable dans l'atténuation de la zone
source. En effet, les bilans de masse ont monte¢ dans le cas d’une zone source présente a la
fois dans la zone saturée et non saturée, les mdestECE transférées vers I'atmosphére peuventt
atteindre entre 30 et 45 % de la masse totale tigapod selon le volume injecté et la position du
point d’injection par rapport au toit de la nappe.

Parallelement, dans les suivis de ces expériemeggproportions en PCE volatilisés sont plus

faibles au moment de l'arrét, mais compte tenuadeolatilisation sélective, nous nous sommes
constamment confrontés a une persistance des seeauPCE (pression de vapeur et solubilité
plus faibles) avec une augmentation progressiveadeolatilisation aprés I'épuisement du TCE.

Cette tendance nous amene a considérer que leseptages de PCE volatilisés peuvent étre du
méme ordre de grandeur que ceux du TCE.

De plus, les résultats obtenus ont montré que tthygse de I'équilibre instantané entre la phase
aqueuse et la phase gazeuse n’est pas toujoude.v&ln effet, au niveau de la zone contenant
'eau capillaire suspendue, la diffusion dans I'ezst un facteur limitant. Méme si I'équilibre
instantané peut étre atteint a I'échelle microsgopide l'interface eau/air, la présence d’'une
teneur en eau importante dans la zone non satuefap&ché une concentration uniforme de
composés dissous. Cependant, ce transfert eastaumstimé dans la simulation numérique avec
SIMUSCOPP qui est basé sur un équilibre instandartéansfert.

La confrontation des résultats de mesures de fauxapeurs vers I'atmosphére par la méthode
directe (chambre a flux) et la méthode indirecterfpere loi de Fick) et la mise en ceuvre d’'une
modélisation numérique 1-D ont permis de dégageadguis suivants :

i) le flux gazeux est régi par la diffusion molécutaqui constitue le principal mécanisme de
transport des vapeurs de TCE et PCE,

i) dans le cas d’'une zone non saturée caractériségnpaforte variation de teneur en eau, il
subsiste des difficultés a estimer une moyenneésemtative a la fois du gradient de
concentrations et du coefficient de diffusion efifiee pour les deux constituants TCE et

PCE ; les erreurs relatives (surestimations ou-sstimations) pouvant atteindre 60 %,

iii) lorsque la teneur en eau varie fortement, la m&khnodirecte semble bien adaptée pour le
TCE mais moins bien pour le PCE. Concernant le @stepent du PCE, la convection peut
jouer son réle surtout en début du processus dspat des vapeurs, ou bien cela est due a la
valeur plus élevée de la constante de Henry dedCtavorise sa présence dans la phase air.
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Acquisition des profils de concentrations au moyen des échantillonneurs multi-
niveaux

Une étude comparative entre trois techniques deyaéents multi niveaux utilisées (DMLS,
PDB, préleveur VEGAS) et lepréleveur a I'avancenuwamtcu par I'IMFS/IFARE a été menée sur
le bassin SCERES.

Ces résultats ont mis en évidence la difficulté tdeis approches testées (VEGAS, DMLS, PDB)
pour prendre en compte des pics de concentratioaddcalisés dans une nappe d’eau souterraine.
Nous estimons que ces tests d’'intercomparaisonedeimas de profils verticaux de concentrations
devront faire I'objet d’investigations complémemngsi pour justifier les hypothéses émises, en
précisant en particulier le champ de vitesses tampsézomeétre. En termes de recommandation,
nous pouvons affirmer que :

- seul I'échantillonneur de I'MFS/IFARE prélevantcidlement de I'eau interstitielle dans le
milieu poreux est capable de restituer de trésegorhétérogénéités verticales de
concentrations ;

- une grande prudence est de mise concernant laiidis des PDB et/ou du DMLS sans joint
sur site industriel ;

- le dispositif VEGAS montrant seulement de faiblesiations verticales de concentration, n'a
pas été capable de restituer dans le détail |d8sprelevés par le préleveur IMFS/IFARE. La
faible hauteur de colonne d'eau dans le piézomeéiee SCERES peut constituer un
inconvénient pour I'application du dispositif VEGABour minimiser la prédisposition de cette
méthode a mélanger des eaux ayant des niveaux meerdoations différentes lors des
prélévements, nous suggérons une optimisation thppge selon la nature du milieu traversé
et le débit de la nappe ;

- le DMLS avec joints Viton a montré une assez boooleérence des valeurs TCE et PCE,
hormis les pics de concentrations tres localisé@ssNestimons que, parmi les trois approches
testées, ce dispositif équipé de cellule en Tediode membrane en ester de cellulose constitue
linstrument qui a restitué au mieux les profilstiaux de concentrations dans la nappe. La
aussi, des tests complémentaires demeurent enéoessaires en mettant en ceuvre des joints
mieux adaptés au contour du piézomeétre.

Simulation numérique du transfert

Dans I'étude numérique du®® et du 3™ essai avec SIMUSCOPP, trois approches
(expérimentale, base de données Hydrus, calagé&té@abordées pour I'estimation des parameétres
de van Genuchten. A partir des différents couple), les courbe$-S-K ont été déterminées.
Les simulations numériques avaient pour objedifsimulation du drainage en premier temps et la
migration et le transfert du mélange TCE/PCE eorsg&¢temps.

Dans le cas du®?®essai, les résultats de la simulation numériqéecefée avec les paramétres
obtenus par I'approche utilisant la base de dondédsydrus montrent le meilleur accord entre les
profils hydriques, et les valeurs des concentratien vapeurs et en OHV dissous simulées et
mesurées. Cependant, la surestimation des sahgatio eau mesurées en surface du bassin
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entraine une sous-estimation du coefficient deusiifin effective, d’'ot une sous-estimation des
concentrations en vapeurs simulées a cet horizerplis, le transfert eau/air est surestimé dans la
simulation numérique avec SIMUSCOPP qui est basé@isiéquilibre instantané du transfert ce
qui entraine un transfert de masse plus importastvdpeurs vers la phase aqueuse contrairement
aux observations.

Une étude de I'effet du maillage et du mode d'iigta été menée dans le cadre des simulations
numériques du 2 essai. Il a été remarqué qu'en essayant de seocmy des conditions
expérimentales en adoptant un maillage plus finret injection “multipoints”, les résultats de
simulation se sont éloignés des observations. Qeer@nstat a été observé avec une injection
uniforme et ce, avec une discrétisation horizongleerticale fine. Ce résultat a été attribué a la
réduction de l'effet de la diffusion numérique, @’ane profondeur d’infiltration plus importante
et une accumulation du polluant au niveau du teitadnappe engendrant une surestimation des
concentrations mesurées. Cependant, et méme emtoptair une injection “multipoints”
I'architecture du corps d’'imprégnation reste quar&ine homogene par rapport aux observations

En ce qui concerne % essai, la simulation du drainage moyennant leampétres de van
Genuchten obtenus par l'approche *“calage” a moniné bon accord avec les résultats
expérimentaux. Un drainage plus rapide aux niveas<limites du modele a été remarqué, ayant
pour résultat un déme de saturations au milieu agsin. Une autre zone caractérisée par des
saturations en eau €élevées a été observée ; ellespond a la position du premier bloc. La
sensibilité de la migration verticale simulée auiliage choisi a également été démontrée. De
plus, une migration plus importante du mélange RCH en aval du premier bloc a été constatée.
Par conséquent, la concentration maximale en TGEodies mesurée a proximité de la zone
source a pu étre atteinte par les simulations.

Perspectives

Les recherches expérimentales se poursuivront Béngle du role des hétérogénéités sur le
transfert de mélange de solvants chlorés, et sualidation des techniques de reconnaissance qui
s’appuieront sur une collaboration étroite avec YWSGle 'université de Stuttgart (technique des
fibres optiques) et l'Institut Physique du Globe 8¢&rasbourg (méthode Géoradar). Il est
notamment prévu d’'approfondir les aspects suivaptétude expérimentale détaillée du repérage
des hétérogénéités du champ de saturations dedse pkhuile» par la technique des fibres
optiques, ii) reprise du drainage de la couchsuwtace de SCERES afin de pouvoir affiner les
relations constitutives de ce milieu peu perméablée tester la méthode Géoradar en conditions
transitoires du profil hydrique par rapport aux ores effectuées a I'aide du dispositif TDR (Time
Domain Reflectométry).

Enfin, un nouveau projet portant sur le «Transfiertcomposés organiques volatils dans la zone
non saturée, I'air atmosphérique et les batimeass>proposé. Les expérimentations sur SCERES
seront complémentaires a celles déja réaliséestragaux scientifiques se focaliseront sur les
objectifs suivants : i) la quantification approgriéu flux de vapeurs de TCE vers la surface du sol
dans des conditions spécifiques (présence d'un saletaire, dalle de béton plus au moins
étanche,...), ii) I'estimation des erreurs commisassde cas ou le flux convectif est négligé et/ou
le régime stationnaire de diffusion n’est pas attaii) la quantification des limites d’applicatio
des approches de transfert simplifiées.
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Annexe 1

Annexel : Notions de base des écoulements en milfareux

Ce premier annexe est consacré a I'’énumératiowliffésents notions de base sur Is écoulements
en milieu poreux. Il présente une synthese desemédés suivantes ( Castany, 1982, De marsily,
1996, Razakarisoa, 1990).

v' Concept d’aquifere

Un aquifére est une formation hydrogéologique pabteésusceptible de stocker et de transmettre
des quantités d’eau telles que I'on peut retiredéhit appréciable par captage. L'aquifére est le
siege de trois phases essentielles : la matriogesol réservoir (miliepporeux ou fissure), I'eau
souterraine et l'air. La matrice solide assurestfonctions vis a vigle I'eau souterraine : la
fonction réservoir (emmagasinement du liquide)folaction conduite permettant le transport de
'eau et la transmission de pression ou de chasgeiréde grace aux pores interconnectés et
finalement la fonction d’échanges (interactionsgiy-chimiques entre phases liquides, solides et
gaz). On distingue trois types d’aquifere selondture de la limite supérieure de la nappe :

- Aquifere a nappe libre : aquifere saturée en earoetsurmontée par une couche imperméable
(toit de la nappe a la pression atmosphérique).

- Aquifere a nappe captive : aquifere saturée prigorentre deux couches imperméables ; I'eau
est habituellement sous pression.

- Aquifere & nappe semi captive : lorsque l'aquiféselimité par une ou deux couches de faible
perméabilité (semi-perméable).

v Perméabilité et transmissivité

C’est I'aptitude du milieu poreux a laisser padseou les fluides sous I'effet d’'un gradient de
pression. On peut considérer la perméabilité iségue K) et le coefficient de perméabilit&)
La relation qui relie ces deux parametres est :

(A1-1)

Ou ¢ [ML] est la masse volumique du fluide, g [f[TI'accélération de pesanteup

[ML *T?la viscosité dynamique du fluid& [LT™] a la dimension d’une vitesse et dépend des
propriétés des fluides et du milieu traversé, atprek [L?] a la dimension d’une surface et ne
dépend que de la nature du milieu traversé.

La transmissivité caractérise la productivité daaptage. Elle est définie de la maniere suivante :
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T [L?T?] est la transmissivité et [L] est I'épaisseur de la nappe.
v Loi de Darcy

Cette loi est exprimée en terme d'un vecteur dessi# d’écoulement (ou vitesse de Dawy
représentant la vitesse moyenne globale du fluatesdin milieu poreux. Cette vitesse, pour un
fluide incompressible, peut s’écrire :

v=—K grad h (A1-2)

ou \7 [LT™] est le vecteur vitesse de Darcy, K [L]Test le coefficient de perméabilité et h [L] est
la charge hydraulique, définie par :

h=" 4z (A1-3)
A

P [ML™T? est la pression et z [L] est la cote.

Pour une colonne de milieu poreux, la loi de D4Ad56) se simplifie selon :

=K ATh (A1-4)

V=

> |O

ouL [L] est la longueur de la colonne contenant léeuiporeux ; Q [E] est le débit d’écoulement

d’eau ; A [f]la section de la coIonneA'—hIe gradient hydrauliqueAhla perte de charge.

L

v La surface spécifique

La surface spécifique d’'un milieu poreux est lep@p de la surface totale des grains par rapport a
'unité de masse (surface massique) ou a l'unitéaleme (surface volumique) de I'échantillon.
Elle s’exprime respectivement en ¥m ou cni/cm®. C'est le facteur principal des réactions
physico-chimiques d’interface eau — roche. La sigrfgpécifique augmente lorsque le diametre des
grains diminuent.

v' Masse volumique

C’est la masse par unité de volume d’'un compodé.\&frie faiblement en fonction de différents
parameétres dont la température. Cette grandeuaradgntérét pour I'étude de la migration et le
transport de deux fluides non miscibles caracténs# des masses volumiques différentes.
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v" Viscosité

Cette propriété physique désigne la capacité duwidd a s’écouler. Elle tend a diminuer lorsque
la température augmente. Quand la viscosité augnédatcapacité d'un fluide a s’écouler
diminue.

Deux viscosités sont définies : la viscosité dyrarai(() et la viscosité cinématique (). Elles
sont liées par la relation suivante :

(A1-5)

<
I
EISRRN

v" La solubilité

La solubilité aqueuse d’un produit chimique estirdéfcomme la concentration maximale de ce
produit dissous dans I'eau pure a une températumaée. Elle varie en fonction de la température,
de la présence d’un co-solvant et de la salinité.

v' La tension interfaciale

La tension interfaciale est I'énergie requise pender une nouvelle unité de surface a l'interface
entre deux fluides immiscibles. On distingue lasten interfaciale, qui est présente entre deux
fluides immiscibles, de la tension de surface,sguproduit entre un liquide et sa vapeur.

Cette interface résulté du déséquilibre des foctattraction entre les différentes molécules au
contact des deux fluides immiscibles. Lorsque b&s deux fluides est completement entouré par
l'autre fluide, il formera une sphere puisque clasforme qui minimise la surface entre les deux
fluides et ainsi minimise I'énergie de surface.

Puisque chaque systeme tend vers une énergie nnim@ae goutte d’eau aura tendance a
déplacer 'air d’'une surface de verre et a la meupuisque la tension interfaciale entre le vetre
I'eau est moindre qu’entre le verre et I'air.

v" La mouillabilité

La mouillabilité est la tendance relative d’un flaia s’étendre ou a adhérer a une surface solide en
présence d’'un autre fluide immiscible.

Plusieurs facteurs contrdlent le type de mouillgbigntre I'huile et I'eau : (i) le type de surface
solides (charge, géométrie, rugosité), (i) la cosifon des fluides et (iii) les conditions de
température et de pression.

En général, dans le cas de pollution par des stawdriorés, I'eau est le fluides mouillant.
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v" Pression capillaire

La pression capillaire est définie par :
Pc = Pnm ™ Pm (Al1-6)

Per Prm €t Py [ML™T?] sont respectivement la pression capillaire, ksgion de la phase non
mouillante et la pression de la phase mouillante.

La pression capillaire est d’autant plus élevéelguension interfaciale est grande ou que laetaill
des pores est petite. Ainsi, lorsque deux fluidesiscibles se trouvent dans le milieu poreux, le
fluide le plus mouillant aura tendance a rempkrperes de petites et moyennes tailles et le fluide
non mouillant se trouvera dans les pores de graadkEs.

Les propriétés capillaires des milieux poreux d@éfatla distribution des fluides surtout au contact
entre deux zones saturés par des fluides immiscithéérents (toit d’'une nappe souterraine,
contacts gaz-huile et huile-eau).

Enfin, la pression capillaire est fonction de ltusation et est sujette a un phénomeéne d’hystérisis
les courbes d’'imbibition et de drainage d’'un milgar un fluide ne sont pas les mémes a cause du
piégeage de bulles de fluide non mouillant, d’unedification des angles de raccordement des
interfaces due au sens de déplacement du fluidie @inénomeéne de dilatation ou de tassement.

228



Annexe 2

Annexe 2: Courbes de pressions capillaires et pegabilités
relatives des sables H1F et H2F

Pc huile/eau
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a) H1F : Approche expérimentale
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c) H1F : Approche par calage

Figure A2-1 : Courbes de pression capillaire emnesye biphasique huile/eau
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Pc air/huile

Pc [bar]
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a) H1F : Approche expérimentale
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b) H1F : Approche base de données Hydrus
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c) H1F : Approche par calage d) H2F

Figure A2- 2 : Courbes de pression capillaire esiésyie biphasique air/huile
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Perméahilités rélatives systeme eau/ huile
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c) H1F : Approche par calage
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Figure A2- 3 :Courbes de perméabilité relative ystesne biphasique eau-huile
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Perméabilités rélatives systeme air/ huile
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a) H1F : Approche expérimentale

b) H1F : Approche base de données Hydrus
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Figure A2- 4 :Courbes de perméabilité relative ystesne biphasique air/huile
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Annexe 3 : Courbes de sorties du traceurs au niveade certains
points d’observation
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Figure A3- 1 : Fonction d’entrée du traceur au &@mont
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Figure A3- 2 : Fonctions de passage relevées deaifocs, a 1 m en aval du bac amont
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Figure A3- 3 : Fonctions de passage relevées &ld bac amont, avant les blocs
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Figure A3- 4 : Fonctions de passage relevées deaifocs, a 6 m en aval du bac amont
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