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Cette étude traite des interactions entre les métaux lourds et les liquides organiques non miscibles 

(NAPL) dans les sols. Ces interactions sont dtudiées afin d'identifier les mécanismes d'influence 

des NAPL résiduels sur le comportement des mdtaux lourds. Les résultats ont démontré que les 

NAPL résiduels peuvent modifier ce comportement en altérant les conditions hydrodynamiques 

au sein du sol. La présence de NAPL résiduel accentue l'hétérogénéité du réseau poreux en 

déconnectant les macropores et les micropores. ceci  a pour résultat de confiner la phase aqueuse, 

avec les metaux lourds qu'elle transporte, au sein des chenaux préfdrentiels (ex. manopores). En 

conséquence, ceci peut entraîner une diminution de la rétention des métaux lourds, une 

augmentation de leur mobilité et une réduction de fa capacité du sol A atténuer le flux métallique 

aqueux. Les résultats ont aussi souligné le rôle de la viscosité du NAPL, des conditions hydriques 

initiales du sol et de la vitesse d'écoulement aqueux sur l'importance de cette influence du NAPL 

dsidt#. 
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La contarnjnation mixte des sols par les dérivés organiques pétroliers et les métaux lourds 

est une situation répandue et problématique dans les zones urbaines et industrialisées. Toutefois, 

aucun travail ne s'était penche, A ce jour, sur le rôle joué par les interactions entre les métaux 

lourds et les liquides orgauiques non miscibles (NAPL). La présente étude est donc une première 

à identifier les processus modifiant le transfert des métaux lourds en présence d'une 

contamination résiduelle de NAPL. Les objectifk de cette étude ont été de 1) vérifier la présence 

d'une innuence des NAPL, résiduel sur le transfert métallique dans les sols, 2) déterminer la 

nature de cette influence et 3) caractériser les mécanismes qui la déterminent. Les travaux 

entrepris ont permis d'identifier et de mesurer à l'échelle du laboratoue les mécanismes 

d'interaction NAPLdtaux dans les sols. Le dispositif expérimental privilégié a été la colonne de 

laboratoire, cette demière permettant d'étudier l'influence d'un NAPL résiduel sur le transfert 

métallique dans le sol en fonction des modifications hydrodynarniques qu'il engendre. 

Les travaux expérimentaux se sont déroulés en deux volets. Un premier volet a servi à 

identifier la nature des interactions NAPL-métaux et à proposer les mécanismes de ces 

interactions. Un second volet a permis de quantifier les mécanismes d'infiuence du NAPL 

résiduel sur l'écoulement aqueux par modélisation mathématique. Les résultats de modélisation 

ont ensuite été utilisés pour interpréter de manière plus approfondie l'influence du NAPL résiduel 

sur le comportement des métaux lourds dans le sol. Les résultats ont montré que les NAPL 

résiduels peuvent modifier ce comportement en altérant les conditions hydrodynamiques au sein 

du sol. La présmce de NAPL résiduel accentue l'het6rogénéité du réseau poreux en décomectant 

les macropores et les rnicropores. Ceci a pour résultat de confiner la phase aqueuse, avec les 

métaux lourds qu'eue transporte, au sein des chenaux préférentiels (ex. macropores). En 

conséquence, ceci peut entraîner une diminution de la rétention des métaux lourds, une 

augmentation de leur mobilité et une réduction de la capacité du sol A atténuer le flux métallique 



aqueux. Les résultats ont aussi souLign6 le rôle de la viscosité du NAPL, des conditions hydriques 

initiales du sol et de la vitesse d'écoulement aqueux sur l'importance de cette influence du NAPL 

résiduel. 

Ces travaux ont montré que la présence conjointe dans un sol de contaminants de natures 

physico~chimiques diffdrentes peut modifier de manière significative leun comportements 

individuels. Pour certaines conditions étudiées, la présence de NAPL résiduel a grandement 

modifié la capacit6 du sol A attdnuer un flux métallique contaminant. 11 sera donc nécessaire de 

poursuivre l'&bide des interactions NAPL-métaux dans les sols, car celles-ci peuvent avou des 

répercussions importantes sur la prévision du risque engendré par ces con Guninants &/ou sur les 

s c t i d  de restauratiqn des terrains contamination mixtes. 
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C H A P I T R E  1 

INTRODUCTION 

LA CONTAMINATION MIXTE DU SOL ET SON CONTEXTE 

1.1 Problématique générale de la contziminatioa du sol 

Le sol et le sous-sol ont longtemps servi d'&an à l'enfouissement de nos déchets et produits 

industriels. Dans plusieurs cas, des contaminations ignorées, oubliées ou volontairement dissimulées 

ont affecté la santé de la population et l'enviromement. Un tel cas est celui, fort connu, du Love Canal 

aux États-unis, où un développement immobilier a été construit dans les années 1970 sur le site 

d'enfouissement de plusieurs milliers de tonnes métriques de substances dangereuses (United States 

Environmental Protection Agency (USEPA), 2000). Ces substances ont affecté les zones résidentielles 

et contaminé la rivière Niagara en amont de la station de production d'eau potable. Ceci a forcé la 

relocalisation de la population entière et la fermeture permanente du site. Au cours des dernières 

décemies, de tels cas ont été portés à l'attention du public, ce qui a poussé plusieurs pays industrialisés 

à adopter des mesures pour tenter de gérer la situation des terrains contaminés. En général, ces mesures 

visent la gestion des terrains contaminés existants et la prévention de toute nouvelle contamination des 

sols sains. 

Toutefois, après quelques années d'intervention, le problème des terrains contaminés se révèle 

d'une ampleur telle qu'il met gravement & l'bpreuve les capacités d'action des organismes 

gouvernementaux (Ministère de l'environnement et de la faune du Québec (MEFQ, 1998). Tous 

s'entendent pour dire que les efforts de réhabilitation et de protection doivent être soutenus afin de 

mettre un terme aux impacts de la contamination des terrains, à la fois sur la santé publique et 
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l'environnement, mais aussi sur le développement des municipaiités, sur la santé économique des 

entreprises et sur les institutions financières (MEFQ, 1998). De plus, le MEFQ recomnt que le 

développement durable des municipalités passe par la réutilisation des terrains contaminés. Néaomoins, 

cette motivation socio-économique de réutiliser les terrains contaminés crée une situation qui nécessite 

des moyens techniques importants afin d'éviter de mettre la population en contact avec les 

con taminants présents daos les sols. Ainsi la dékition de crithes de décontamination des terrains 

appropriés prend toute son importance. Il est maintenant reconnu que l'utiiisation de critères 

g&&iques' engendre des coGts élevés et crée un frein ecOnomique A la réhabilitation de l'ensemble des 

terrains. D'autre part, l'analyse de risque maintenant permise par la Politique de protection des sols et 

de réhabilitation de terrains contaminés du MEFQ permet de mettre en place des activités de 

réhabilitation sur des terrains auparavant consid&& impossibles à prendre en charge avec les critères 

g6nénques. Par contre, ceci nécessite une définition précise du risque acceptable par la population ou 

l'enviromement. 

Outre la défuition des critères à atteindre, les moyens techniques nécessaires à cette entreprise 

représentent probablement I'aspect le plus équivoque de la réhabilitation des terraios contaminés. La 

nature de ces mesures techniques, leur efficacité et leur coût dépendent fortement de la nature des 

contaminants et des conditions hydrogéochimiques propres à chaque terrain. L'utilisation de techniques 

de décontamination, bien que prônées, car elles permettent un traitement permanent des sols, n'est pas 

répandue a cause d'un manque de connaissances scientifiques nécessaires à leur développement. Par 

contre, les techniques d'excavation et d'enfouissement hors site ou même de wnfiiement in situ restent 

répandues malgré le fait qu'elles sacrifient la zone d'enfouissement ou de confinement. 

La discussion suivante s'attardera donc à détailler la problématique des terrains contaminés en 

utilisant l'exemple québécois. Il sera notamment question de la nouvelle Politique de protection des 

sols et & réhabilitation des terrains contaminés du MEFQ parue en 1998. L'analyse de risque étant 

maintenant partie intégrante de la nouvelle politique, les implications de son utilisation seront 

discutées. Ensuite, la situation des terrains contaminés au Québec, en particulier dans les centres 



urbains de Québec et Montréai, sera présentée. Une analyse de l'évolution de cette situation depuis 

1994 est eEèctu& afin de d i m e r  en particulier la situation des terrains B contamination mixte, ce 

type de contamination étant au centre de la présente étude. Puis, une discussion des techniques de 

réhabilitation couramment employées sera illustrée par l'exemple de la réhabilitation du site des 

ateliers Angus (Montréal), ce dernier regroupant plusieurs terrains P contamination mixte. Ainsi, il sera 

démontré que malgré la volonté gouvernementale d'améliorer et de soutenir les efforts de réhabilitation 

des terrains contaminés, L'avancement scientifique actuel permet dicilement, à court terme, de 

dpondte 8i cette volonté. Ainsi, il y a un besoin de putsuivre la recherche sur le comportement des 

con taminants dans les sols, particuliérement dans les cas de contamination mixte. 

1.2 Poütique de protection des sols et de réhabiiitation des temins contamin(s 

En 1988, le MEFQ a publié sa Politique de protection des sols et de réhabilitation des terrains 

contuminés af?n de favoriser la gestion et la récupération des tenains contJiminCs. La politique de 

MEFQ recomaît le double rôle du sol, soit : 1) son rôle écologique par son action tampon de filtration 

et de transformation des flux de matiére et d'énergie provenant des autres sphéres de l'écosystème ainsi 

que par son action de support de la biomasse et 2) son rôle utiiitaire en tant que source de matières 

premières et d'eau souterraine aimi que de support des activités humaines (MEFQ, 1998). Elle accorde 

ainsi au sol un statut de ressource vitale et limitée devant être protégée et réhabilitée lorsqu'elle est 

dégradée. 

Initialement, la politique du MEFQ définissait la qualité d'un sol selon une grille de critères 

gdndriques pour plusieurs contaminants organiques et inorganiques. Ces critères sont divisés en trois 

valeurs-seuils (A, B et C) définissant trois plages d'intervention (MEFQ, 1988). Le critère A se veut le 

reflet du bmit de fond des composés et éléments naturellement présents dans le milieu, tels les métaux. 

En ce qui concerne les produits chimiques organiques, le critère A correspond P leur limite de détection 

analytique (MEFQ, 1988). Les valeurs B et C correspondent soit A d'autres critères de qualité déjà 

établis, soit ii des multiples du seuil A. Plus spécifiquement, le critére B représente la limite maximale 

acceptable pour les terrains P vocation résidenticlie, récréative a institutiomeile (MEFQ, 1998). Le 

critère C, quant a lui, est la limite acceptable pour les terrains à vocation commerciale et industrielle 

(MEFQ, 1998). 
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Ces critères étaient initiaiement présentés B titre indicatif: mais la jurisprudence avait tendance à 

leur donwr force de loi (De Smet, 1995). L'utilisation des critères génériques ne permettait pas de 

considérer les particularités hydrogéochimiques de chaque site et, en ce sens, était très rigide. Ceci 

pouvait entraîner des cofits de décontamination trés élevds, particuiièrement pour les sites de fort 

PRINCIPES OBIECTIPS ACTIONS 

volume puisque les techniques de restauration se limitaient souvent à l'excavation des sols et leur 

enfouissement hors-site. 

Figure 1.1 Schdma de la Politique de protection des sols et de réhabilitation des terrains contamim*~ 

(MEFQ' 2oo(9 

La politique du MEFQ a été révisée en 1998 afin de donner plus de flexibilité au processus de 

réhabilitation des terrains et prévenir plus efficacement de nouveaux cas de contamination. Une 

représentation schématique de la nouvelle politique est présentée à la figure 1.1. De sa version 

antérieure, la politique de 1998 conseme sa double mission de protection des sols sains et de 



&habilitation des terrains contaah%. Par ailleurs, elie présente de nouveaux aspects par rapport à sa 

vernion originale, notamment l'utilisation du principe de revalorisation/réutilisation des teRaitlS 

contaminés et i'analyse du risque toxicologique et envuo~emental  comme outil de gestion des terrains 

contaminés pemeüant d96valuer la qualité du sol sur une base spécifique au site (MEFQ, 1998). 

I.2.I Uilkaa'on du concept de risque accepîbble dam fa polirique de 1998 

Au sujet de L'utilisation du concept de risque, la politique de 1998 mentiorne : 

Les critères continueront à être utiIWés p u r  évaluer les impacts ou le risque 

que constituent un terrain et p u r  établir les objectifs de décontami~tion à atteindre 

pur  un usage donné. Toutefois, C'évaluation du rWque spéczj2pe à l'aide d'une 

procédure sfundàrdsée et le recours à diverses mesures de gestion du risque, incluant 

le confinement sur place des contaminants, est une option possible pour le 

propriétaire d'un terrain contmniné, h z s  la mesure où le suivi et lo permanence des 

mesures proposées sont assur& et que la sécurité des fuhus wagers de même que la 

protection de I 'environnement sont garantis. (MEFQ, 1998) 

En tenant compte de la spécificité des sites, cette modification de la politique présente une 

solution A l'impasse économique et technologique de la restauration de l'ensemble des sites selon les 

critères génériques. Cette impasse relève de plusieurs facteurs limitants dont, notamment, un volume de 

sol à traiter trop élev6 pour que la restauration soit économiquement possible, une contamination 

inaccessible (ex. sous des bâtiments) empêchant l'utilisation de techniques ex situ et/ou une 

contamination complexe pour laquelie les technologies disponibles ne sont pas applicables (ex. 

conîamination mixte orgacLique/inorganique). La majorité des sites présentant ces facteurs limitants se 

trouvent dans les centres urbains. En effet, ces derniers sont le lieu de nombreuses activités 

industrieiles présentes et passées et ils possèdent souvent un héritage de fiches contaminées et de sites 

orphelins qui portent préjudict au développement immobilier et économique. La nature des activités 

industrielles et la succession de plusieurs industries sur un même site ont souvent entrain6 une 

contamination mixte, particulière au site, ce qui rend difficile la réhabilitation selon une approche 

générique. 



Par ailleurs, l'utilisation du concept de risque implique qu'un même niveau de concentration 

pour un contaminant donné peut représenter difErents niveaux de qualité selon les conditions 

hydrogéochimiques spécifiques au terrain. Ainsi, le recours à l'analyse de risque permet 

éventuellement de laisser in situ ou sur le site (" on-site ") un certain niveau de contamination jug6 sans 

danger et pouvant excéder le critQe générique correspondant à l'utilisation du terrain. Ce niveau de 

con tamination doit gbnérer un niveau de risque acceptable pour la population et l'environnement et qui 

doit être atteint B L'aide de mesures correctrices. Ces mesures peuvent être regroupées en deux 

catégories. D'une part, les mesures visant à diminuer la concentration des con taminants dans le sol par 

traitement in situ ou par excavation du sol contaminé et son enfouissement hors-site suivant ou non un 

traitement a situ. D'autre part, les mesures de contrôle des voies d'exposition aux contaminants, soit 

des mesures de confinement, de contrôle et de suivi de la contamination (appelées CCS). Notons que 

l'option favorisée par la politique du MEFQ est la réduction de la concentration des wntaminants par 

traitement in situ, ce qui permet de réellement retirer les contaminants du sol, de revaioriser ce dernier 

et de diminuer le besoin en espace d'enfouissement supplémentaire- Toutefois, pour plusieurs types de 

con taminants, les techniques de traitement efficaces ne sont pas disponibles ou sont trop coiiteuses, ce 

qui fivorise l'excavation et l'enfouissement hors-site (MEFQ, 1998). Dans ce dernier cas, la zone 

d'enfouissement est alors condamnée et pourra même nécessiter à son tour une intervention correctrice 

à long terme. De plus, le sol enfoui n'est pas revalorisé. 

Afin de pallier à cette difficulté de revaloriser les sols contaminés pour lesquels il n'existe pas 

de technique de traitement efficace et disponible et aussi afin de diminuer l'utilisation d'espace 

d'enfouissement supplémentaire, la politique du MEFQ pennet le recours aux mesures CCS afin de 

diminuer le risque dans l'immédiat et pour l'avenir. Bien que permettant réellement de réduire 

l'exposition aux contaminants du sol, l'utilisation de ces mesures engendre la cohabitation des fùturs 

utilisateurs du terrain avec la source de contamination. Considérant que l'avancement des 

connaissances scientifiques sur de nombreux aspects de la contamination des sols n'est toujours pas 

sufkmt pour prBdire avec pdcision le comportement des contaminants, les mesures CCS ne devraient 

être considérées qu'un palliatif à l'enfouissement à court ou moyen terme. Ainsi, contrairement aux 

mesures permettant l'enièvement des contaminants, les mesures CCS n'éliminent pas l'aléa d'une 

temobilisation des contaminants à long terme. 
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La nouvelle politique du MEFQ met en place une l i e  de conduite pour l'industrie et les 

pmpri6taires de tenains contaminés ainsi que pour les compagnies et les laboratoires de recherche 

œuvrant dans le domaine de la restauration environnementale. Il devient donc primordial pour ces 

intewenants de comprendre le comportement des con taminants selon les conditions hydrogéochimiques 

Specifiques à chaque terrain ainsi que les interactions entre les wntaminants, pouvant Muencer leur 

comportement respectif. La poiitique de 1998 facilite la mise sur pied de mesures correctrices sur des 

terrains auparavant problématiques. Ceci nécessite une caractérisation détaillée de la contamination et 

une analyse du risque spécifiques au site, ce qui devrait permettre une meilleure identification des voies 

d'exposition aux con taminants ainsi qu'une compréhension plus approfondie de leur dynamique. Il est 

à souhaiter que ceci favorisera aussi le développement de techniques de restauration in situ et on-site 

qui permettront une réelle décontamination du sol tout en réduisant la nécessité d'enfouissement. 

1 3  De Ia catactCrisation au SUM environnemental 

Les données de la dernière révision (2000) des inventaires GERLED et GERSOL et la nouvelle 

politique du MEFQ présentent un portrait prometteur de la situation des sites contamin& au Québec, 

notamment en ce qui concerne les sites à contamination mixte (voir annexe A)'. Toutefois les domées 

sur la nature exacte des activités de restauration entreprises et sur L'état de la contamination résiduelle 

sont rares. Plusieurs exemples, dont celui de Love Canal, montrent que les actions correctrices peuvent 

se Limiter à une gestion de la source contaminante et non à une décontamination proprement dite du 

site. Cette pratique, avec l'enfouissement hors site, est typique des techniques communément utilisées 

en restauration des sites contaminés. En effet, selon un étude effectuée par I'USEPA, sur 535 cas de 

restauration de sites contaminés, les technologies favorides ont été le confinement et la mise en 

décharge (35% des cas) suivi de l'incinération (2 1%) et de la solidification/stabilisation (16%) (cette 

dernière servant à limiter la mobilité des contaminants avant l'enfouissement) (De Smet, 1995). Par 

contre, selon cette même étude, les techniques que nous appellerons d'Extraction et de Transformaiion 

des Contaminants (ETC) n'ont été utilisées que dans les pourcentages respectifs suivants : traitement 

biologique (9%), lavage des sols (5%), désorption thermique (3%), traitement chimique (3%) et 

extraction par solvants (1 96) (De Smef 1995). 

' L'annexe A prtsente une Malyse dc la siwuïm da terraoa contamin& au Quebcc A partir da inventaires GERLED et GERSOL. 
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Ces chifnes montrent que les techniques les plus couramment utilisees ne permettent pas de 

détruire ou d'extraire réellement les poiluants (ex. confinement, enfouissement, stabilisation) ou 

produisent un résidu hautement contaminé devant être destin6 il l'enfouissement (ex. incinération). 

D'autre part, les techniques ETC permettent une réelle décon-tion du sol. Toutefois, 

l'avancement actuel de certaines de ces techniques, notamment le lavage du sol, n'empêche pas qu'en 

fin de traitement une fiaction de sol hautement contaminée doive être enfouie (Dubé, 1997). 

Néanmoins, ces techniques sont gén6ralement plus versatiles et plusieurs d'entre elles peuvent être 

utilisées dans une chalne de traitement, ce qui augmente l'efficacité d'extraction et diminue la quantité 

de résidu contaminé. Par exemple, la Technologie Tallon (Tallon Environnement Inc, 1996) pour le 

lavage des sols contamin& aux métaux lourds incorpore en fin de traitement une extraction des métaux 

concentrés dans la hction fme du sol à l'aide d'agents chdatants ou d'acide organique (Dubé, 1997). 

Malgré la réelle décontamination du sol possible avec les techniques ETC, Les chiflies de 

I'USEPA montrent une préference marquée pour l'eafouissement et le contrôle de la source 

contaminante. De plus, à l'heure actuelle, les techniques ETC sont limitées quant a leur disponibilité, 

leur efficacité et leur champ d'application. Toutefois, en attente de techniques de décontamination 

appropriées, I'utiiisation de l'analyse de risque, permise par la nouvelle politique du MEFQ, permet de 

laisser sur place uw contamination contrôlée. Le cas de la restauration des terrains des ateliers Angus 

dans L'est de Montréal est un excellent exemple de cette situation. Cet ancien terrain industriel est 

inscrit dans l'inventaire du MEFQ de 2000 et a été réhabilité selon la nouvelle politique du MEFQ. 

1.3.1 Le Technopole Angus : (In exemple de réhabilitation selon la Politique de 1998 

Le site des ateliers Angus dans l'est de Montréal est l'exemple type d'un site ayant subi une 

forte exploitation industrielle ayant laissé sur place une importante contamination mixte. Ce site est 

répertorié dans l'inventaire GERSOL de 2 0 0  et présente un contamination composée d'hydrocarbures 

pétroliers (C ~o-C~O), d'hydrocarbures aromatiques monocycliques et polycycliques (HAM et HAP) 

ainsi que de plusieurs rndtaux dont Cu, Sn, Ni, Pb et Zn. Toujours selon les inventaires du MEFQ, la 

contamination du site est supérieure aux critères C respectifs des contaminants de la Politique du 

MEFQ. 

Les sites Intemet de MEFQ et du cabinet Mariineau & Walker relatent l'historique du site et de sa 

réhabilitation. À partir de 1904, le site des ateliers Angus a servi à la réparation de matbrie1 ferroviaire 



roulant, à la construction de locomotives et de wagons ainsi qu'à la fabrication de munitions militaires, . -  - 
de véhicules blindés, de moteurs de navires et de pièces d'artillerie. Le système de chauffage des 

bâtiments était alimenté par de l'huile lourde (Bunker C) stockée dans des réservoirs souterrains. Le 

site a fermé ses portes en 1992 (MEFQ, 2000; Société de développement Angus (SDA), 2000). 

Figure 1.2 Site des ateliers Angus. a) Construction de locomotives, b) & c) avant et pendant la 

restauration et d) plan de développement (MEFQ, 2000) 

Comme plusieurs autres sites industriels contaminés de l'Est de Montréal (totalisant plusieurs 

millions de m2), le site des ateliers Angus était impossible à redévelopper sous L'ancienne politique 

puisque le recours aux critères génériques rendait le projet de restauration non-viable 

(Martineau&Walker, 2000). Les coûts élevés de ce projet découlaient de la grande superficie du site (3 

millions m2) et de sa contamination mixte (métaux et huile lourde). Le site présentait toutefois un fort 

potentiel économique et un projet de développement résidentiel, commercid et industriel a été présente 

au MEFQ par la SDA dans le cadre du Programme de réhabilitation des terraitu contaminés en milieu 

urbain. Le plan de restauration a eu recours au nouveau volet d'analyse de risque de la politique de 

1998. Ainsi, la proposition de réhabilitation a montré que la gestion des sols contaminés sur place 

protégerait la santé publique et l'environnement. L' information disponible (MartineauBr Walker, 2000) 



montre toutefois que les seules mesures de restauration prises ont dté de recouvrir les zones 

commerciales et industfieiies éventuelles avec 0.3 m de sol B C  et O. 1 m de tem végétale. De plus, 1 m 

de sol de qualité A a été déposé sur le sol contamin6 laissé en place a l'endroit des espaces verts et des 

zones gazonnées. Ces mesures ont été prises pour ümiter le risque en diminuant les wûîs de 

restauration. Ces derniers ont totalisé $ 5 0  0 0 ,  dont $136 000 ont été remboursés par le MEFQ. Lors 

de l'ménagement des te&, une nouvelle évaluation de la qualité des sols devra être effectuée, soit 

par l'approche critères, soit par L'analyse de risque. D'autre part, dans les zones de développement 

résidentiel, les sols contaminés ont été excavés, remplacés par une couche de sol A et confinés dans un 

parc linéa'i à l'ouest du site. Il a été convenu avec le MEFQ que ces sols contaminés soient recouverts 

d'une couche de 60 cm de matériaux argileux et qu'un suivi de la qualité de l'eau souterraine dans le 

secteur du parc linéaire soit effectué. 

Le projet de réhabilitation des ateliers Angus illustre la problématique réelle des cas de 

contamination mixte. Dans l'inventaire du MEFQ de 2000, le site des ateliers Angus était répertorid 

comme étant restauré. Or, il ressort que les seules activités de restauration se sont Limitées à 

l'excavation des sois contaminés, leur entreposage sur le site, leur codhement et le contrôle de la 

contamination. Bien qu'il soit évident que des activités de restauration aient été entreprises et menées à 

terme, aucune décontamination proprement dite du site n'a été effectuée. La contamination a été laissée 

sur place et contrôlée par des moyens jugés suffisants par les parties impliquées dans la restauration. Le 

site a ensuite été réutilisé à des fins industrielle, commerciale et résidentielle. 

Les inventaires du MEFQ montrent qu'en comparaison avec 1994, un nombre plus élevés de sites 

présentant une contsimination mixte ont été caractérisés et restaurds (annexe A). Néanmoins, des 

exemples tels que celui du site des ateliers Angus illustrent que les connaissaaces scientifiques sur les 

moyens techniques nécessaires pour décontaminer ces sols sont toujours limitées. L'utilisation de 

l'analyse de risque permet donc à court terne de contrôler la source de contamination sur le site et de 

diminuer les coûts de restauration pour les sites mixtes et de fort volume. Tel que mentiorné plus haut, ü 

est ditncile d'assurer l'efficacité de telles mesures à long terme. Les mesures CCS devraient donc être des 

mesures temporaires, en attente d'une solution de traitement efficace. Par contre, une fois les mesures 

CCS en place, l'exemple des ateliers Angus montre que la politique permet le redévelopjxment des 

terrains, que ce soit à des fins industrielles ou résidentielles, en autant que la preuve du contrôle du risque 

soit fite. Ainsi, toute activité ultérieure de dCcontamination du site devra tenir compte de la présence 
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d'usagers et de nouveiles hfhstructures. Il sera donc nécessaire à moyen et long termes de dépasser 

l'objectif du contrôle du risque et de développer des techniques de décontamination efficaces et viables. 

Il ressort de la discussion précédente que le développement de techniques de décontamination et 

leur coûts d'application sont limités principdement par la mixite de la contamination et l'importance du 

volume de sol iî traiter. Le &in majeur au d6veloppement de techniques de décontamination peu 

onéreuses est la mixité de la contamination. En effet, lorsque la contamination se cornplexifie, des 

processus interactifs peuvent modifier les comportements individuels des con tiuninants en présence. La 

documentation scientifique sur de telles interactions est rare et généralement les techniques de 

restauration utilisées ne permettent pas de faire faa efficacement à ce type de contamination. Ainsi, le 

développement de techniques de décontaminati . * on passe par l'avancement des connaiscances sur' les 

principes fondamentaux qui gouvernent le comportement des contaminants âans les cas de contamination 

mixte. 

Quant au volume de sol A traiter, ii reste une Limitation d'ordre économique, car en soi ü 

n'influence pas la complexité de la con tamination ou la difficulté technique d'extraire ou de transformer 

les contaminants. Il n'est en niit qu'un multiplicateur du wût de base d'une technique de décoatamimtion 

donnée. Ainsi, il est primordial de développer des techniques de dicontamination peu onéreuses. 

Dans la présente étude, un type de contamination mixte particulier sera étudié, soit la 

contamination mixte avec métaux lourds. Ce type de contamination est le deuxième en importance daas 

les inventaires du MEFQ (annexe A) après la contamination organique simple. 

1.4 La contamination mute et ses implications 

La contamination mixte organique-inorganique est particulièrement problématique du fait de la 

présence conjointe de contaminants de natures physico-chimiques différentes. Parmi les contaminants 

les plus souvent rencontrés sur les fiiçhes contaminées mixtes, on retrouve notamment les métaux 

lourds, les hydrocarbures pétroliers et les organ01halog6nés. Par exemple, dans les inventaires du 

MEFQ de 2000 (annexe A), près de 77% des sites MIXM des grandes régions urbaines contiennent des 

métaux lourds et des hydrocarbures pétroliers. La présente étude s'attarde aux cas de contamination 

mixte présentant une majorité de contaminants métalliques dans la classe inorganique et de 

contaminants pétroliers dans la classe organique. Plusieurs métaux lourds et composés organiques sont 



hautement toxiques, certallis d'entre eux étant des cancérigènes potentiels ou reconnus. 

Les sources de contamination powant produire une contamination mixte organique/ïiorganique 

sont diverses et se présentent gdnéralement sous la forme d'une succession d'activités industrieiles 

ciiffirentes et/ou d'activités conjointes produisant simultanément les deux types de con taminauts. Les 

différentes sources et modes de contamination seront d'abord présentés, suivis d'une discussion sur les 

implications d'une mixité de la con tamination tant au niveau scientifique que technologique. 

1-4.1 Les métaux lourtls 

Le terme métal lourd regroupe les métaw de masse volumique supérieure a 5 g,/cm3, à 

l'exception des alcalino-terreux (FOrstner et Wittman, 1979). En général, les 6ldments suivants sont 

cités w m e  étant des métaux lourds : bismuth (Bi), cadmium (Cd), chrome (Cr), cobalt (Co), cuivre 

(Cu), étain (Sn), fer (Fe), manganèse (Mn), mercure (Hg), molybdène (Mo), nickel (Ni), plomb (Pb), et 

zinc (Zn). Bien que n'étant chhiquement pas des metaux, trois métalloïdes, le bore (B), l'arsenic (As) 

et le sél6nium (Se) sont quelquefois ajoutés B cette liste (Kabata-Pendias et Pendias, 1991). Le 

comportement des métaux ddpend de leur affinité pour l'oxygène ou pour le souk/azote (Kabata. 

Pendias et Pendis, 1991; Gahrez-Cloutier, 1995). Les métaux lourds font partie des métaux de 

transition (groupes IB à VlIIB du tableau périodique), ceux-ci ayant une configuration électronique 

particulière qui leur conRre un important potentiel de réaction avec les dflérents constituants du sol. 

Les métaux lourds peuvent contaminer les sols supportant les activités suivantes (J?Orstner et 

Wittman, 1979; Freeze and Cherry, 1979; Yong, Mohamed et Warkentin, 1992) : 1) la transformation 

industrielle des minerais et des métaux, 2) l'utilisation des métaux et de leur dérivés, 3) la production 

d'énergie, 4) l'enfouissement sanitaire et les dépôts de résidus. Les métaux lourds communément 

retrouvés dans les sols contaminés par ces activités sont Pb, Cd, Cu, Zn, Ni, Cr et le mercure (Hg) 

(Tessier et Campbell, 1988; Galvez-Cloutier, 1995). 

Dans les sols contaminds, les métaux lourds se retrouvent communément sous forme de 

particules métalliques distiactes etiou associes avec les constituants géochimiques de la phase solide 

(Dubé, 1997; Dubé et GalvezCloutier, 1998). Parmi les différentes substances polluantes pouvant se 

retrouver dans les sols suite à diverses activités humaines (c.-à-d. de sources anthropiques), Les métaux 

h u d s  ont reçu une attention particulière en termes d'accumulation dans les sols et les sédiments, 
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d'absorption par les plantes et de contamination des eaux souterraines. Par ailleurs, à l'inverse des 

con t=uninants organiques, les métaux lourds ne sont pas ddgradés ou éliminés par les mecanismes 

naturels. En outre, leur temps de résidence daos les sols (c.-à-d. leur persistance) semble nettement plus 

grand que dans les autres compartiments de la biosphère (hydrosph&e7 atmosph&re), voire même 

permanent (Kabata-Pendias et Pendias, 1 99 1). 

1.4.2 Les composés organiques 

Les composés organiques s'innltrent gdnéralement dans les sois sous forme de liquides 

immiscibies, appelés NAPL (Non-Aqueous Phase Li@&), suite à des fuites de réservoirs de produits 

pétroliers7 des déversements accidentels et des dépôts de résidus organiques. Les NAPL peuvent être 

moins denses (masse volumique < 1 &m3) (Light NAPL ou LNAPL ex. gazoline, huiles minérales, 

diesel) ou plus denses (masse volumique > 1 g/cm3) que l'eau (Dense NAPL ou DNAPL ex. composés 

halogénés tels les biphényls polychlorés (BPC) ou le trichloroéthylène (TCE)). Les NAPL s'infiltrent 

différemment dam les sols selon leur masse volumique. 

Les LNAPL s'infiltrent dans le sol par gravité et avec L'eau d'infiltration, donc verticalement 

jusqu'a la nappe phréatique à la surface de laquelle ils s'accumuleront à cause de leur faible masse 

volumique. Toutefois, une quantité importante de LNAPL, appelée saturation résiduelle, restera 

emprisomée dans la zone non-saturée en masses isolées et immobiles (Fetter, 1993; Pemell, Abriola et 

Weber Ir., 1993). Cette quantité de LNAPL est appelée saturution résidde.  Cette dernière peut être 

très persistante et ainsi constituer une source de pollution à long terme par dissolution de composés 

organiques dans l'eau d'infiltration (Fortin, Jury et Anderson, 1998). 

Dans le cas des DNAPL, ces derniers s'infiltreront verticalement mais par leur masse 

volumique &levée ils ne s'accumuleront pas à la surface de la nappe phréatique. Ils migreront plutôt a 

travers la nappe phréatique jusqu'a la rochemère ou des couches moins perméables (ex. argile) et 

infiltreront même ces dernières via les réseaux de fissures existants. Comme les LNAPL, une quantité 

résiduelle de DNAPL restera emprisonnée dam la zone non-saturée mais aussi dans la zone saturée. 
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1.4-3 M ' t é  de Ia contamination 

Les métaux lourds et les NAPL d'origine pCtrolière peuvent contaminer simultanément les 

terraios utilisés pour un large éventail d'activités humaines, teks le ratnoage du pétrole, la 

récupération de métaux et les bassins d'idiltration des eaux de ruissellement urbain. D'un point de vue 

scientifique et technique, l'évaluation de la mobilité des contaminants, l'analyse du risque et la 

restaurafion de terraios présentant une contamination mixte sont problématiques, car il existe un 

manque de connaissances fondamentales sur les interactions possibles entre des con taminants de 

natures physico-chimiques difKérentes. Par exemple, les métaux lourds peuvent limiter, voire empêcher, 

la biodégradation des contaminants organiques en étant toxiques pour les micro-organismes. La priorité 

de traitement devient donc importante. D'autre part, ces interactions peuvent aussi modiner la mobilité 

in situ et la (bio)disponibilité des contaminant. en altérant leur répartition entre les phases liquide et 

solide. 

Au plan scientifique, la nature de ces interactions doit être identifik et leur infiuence sur la 

mobilité des con taminants et sur la restauration des sites contaminés doit être évaluée. La 

documentation scientifique sur la contamination mixte, notamment sur les interactions entre les mdtaux 

lourds et les NAPL dans les milieux poreux, est pratiquement inexistante. La présente étude a donc été 

effkctude dans un but de développement des comaissances scientifiques et s'attarde en particulier aux 

aspects physico-chimiques de l'influence de NAPL résiduels sur le transfert des métaux lourds dans les 

sols. Cette approche du point de vue du transfert métailique a été privilégiée pour les raisons suivantes : 

- Les métaux lourds sont en général retenus par les constituants géochimiques du sol Toutefois, 

certains sont très toxiques notamment le Cd et le Pb, et il est important d'étudier les conditions 

modifiant leur comportement et leur mobilité. Ainsi, dans la présente étude l'approche privilégiée a 

été de considérer la présence de NAPL résiduels comme étant un élément perturbateur du 

comportement des métaux lourds dans les cas de contamination mixte. 

- Tel que mentiorné pdcédemment, il existe plusieurs techniques de décontamination des sols 

pollués par des contaminants organiques. Par ailleurs, le développement de techniques de 

décontamination pour les contaminations métalliques reste limité, particulièrement en ce qui 

concerne les techniques in situ. Les métaux lourds sont donc considérés ici comme un élément 

complexifiant le développement de techniques de décontamination applicables aux contaminatiom 
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mixtes. Il devient donc nécessaire d'étudier k comportement des métaux lourds dans un c a .  de 

contamination mixte afin d'élargir et d'approfondir la base de connaissances sur leur comportement 

et ainsi de mettre en évidence les processus pouvant influencer les activités de restauration des sites 

& w n  taminiltionmixte. 

Cette étude s'oriente autour des questions suivantes en les abordant d'un point de vue tant 

théorique qu'expérimental : Est-ce que la présence d'un NAPL résiduel dans un sol a une influence sur 

k comportement des métaux lourds? Quelie est la relation entre l'occupation de l'espace poreux du sol 

par le NAPL résiduel et la modincation de l'écoulement aqueux et du transfert des métaux lourds? 

Quelles sont les implications de moditications de l'écoulement aqueux induites par le NAPL résiduel 

sur les interactions chimiques entre les métaux lourds et la phase solide du sol? Quelles sont les 

implications de la présence de NAPL résiduel s u  la géochimie individuelle des métaux lourds? 

1.5 But et objectifb de recherche 

La recherche proposée s'intéresse B l'dtude du comportement des métaux lourds présents dans 

une contamination mixte, en particulier B leur transfert daos les sols en présence d'hydrocarbures 

pétroliers sous forme de NAPL résiduel. Cette étude est effectuée à l'échelle du laboratoùe afin 

d'analyser les mécanismes influençant le transfert de métaux lourds aqueux dans un sol contaminé par 

un NAPL résiduel. Cette recherche vise ainsi à étudier l'effet sur le comportement des mdtaux lourds 

de l'altération hydrogéochimique du sol par un NAPL résiduel. En tenant compte des paramètres 

hydrodynamiques (c.-à-d. déterminant l'écoulement de la phase aqueuse) et géochimiques (c.-à-d. 

d6terminaat les mécanismes de rétention/relargage des métaux lourds dissous), l'étude proposée décrira 

les effets de la présence du NAPL résiduel sur le transfert des métaux lourds en termes de leur taux de 

rétention, leur distribution dans la phase solide ainsi que leur concentration aqueuse. 

Le développement du projet se fera selon les objectifs suivants: 

- Établir l'état actuel des connaissances sur les interactions NAPL-métaux; 

- Conceptualiser les interactions NAPL-métaux; 

- Établir expérimentalement la présence d'une iduence du NAPL résiduel sur le transfert des 



métaux lourds dans les sols; 

- Établir la nature de cette influence, à savoir hydrodynamique etlou chimique; 

- Mesurer l'impact de la présence de NAPL résiduel sur : 
- les processus dictant l'écoulement aqueux; 
- les mécanismes contrôlant transfert des métaux lourds; 

1.6 Organisation de la thèse 

Cette thèse comporte cinq chapitres et quaire annexes. Leur contenu est briévement décrit ci- 

dessous. 

Chapitre 1 : Introàuction Ce chapitre décrit le contexte général ainsi que la problématique 

de cette étude et présente les objectifs poursuivis. 

Chapitre 2 : Reievb bibliographique Ce chapitre établit l'état des connaissances concemant les 

concepts appliqués sous forme de recension bibliographique. 

Les hypothèses de travail y sont aussi énoncées. 

Chapitre 3 : Mat9riel et m6thode Ce chapitre présente la structure méthodologique de l'étude 

ainsi qu'une description des différentes méthodes analytiques et 

instrumenîales. 

Chapitre 4 : R(sli1t.t~ et discussion Ce chapitre présente i'ensemble des résultats obtenus ainsi que 

leur interprétation. Ce chapitre renferme aussi une discussion 

sur les impiications des résultats obtenus. 

Chapitre S : Conclusions 

Annexe A 

Ce chapitre contient le sommaire des résultats, les conclusions 

de l'étude ainsi que la déclaration d'originaiité et de wntribution 

scientifique. 

Cette annexe décrit la situation des tenains contaminés au 

Québec à partir de la version 2000 des inventaires GERLED et 
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Annexe 8 

Annexe C 

Annexe D 

GERSOL du MEFQ. 

Cette annexe présente les résultats de caracterisati . O  O on 

d'échantillons provenant de deux terrains urbains à 

w n  îamhaîionmixte. 

Cette annexe présente une dtude préhinaire de -on 

exécutée par une firme privée pour un des deux terrains de 

l'annexe C. 

Cette annexe présente les courbes de traçage duplicata du volet 

II de la phase II du programme expérimental. 



C H A P I T R E  I I  

TRANSFERT DES MÉTAUX LOURDS DANS LES SOLS EN PRÉSENCE DE 

LIQUIDES ORGANIQUES NON MISCIBLES &SIDUELS 

La documentation scientifique sur la contamination mixte des sols est rare et se résume 

généralement à des études de cas. Il n'existe pas de travaux de recherche sur le comportement des 

c m  tamioants au sein des con hdmtions mixtes.   ou te fois, tel que présenté à l'annexe A, ce type 

de contamination, notamment par les mdtaux lourds et les hydrocarbures pétroliers, est le 

deuxième en importance au Québec. Il y a donc une nécessité de produire des connaissances 

scientifiques qui permettront éventuellement d'aborder ce problème du point de vue technique. La 

prknte  étude a été effectuée afin de foumû des données expérimentales initiales sur le 

comportement de ce type de contamination du sol et proposer une base au développement fuhv de 

connaissances sur le sujet. 

Les interactions NAPL-metaux dans les sols n'étant pas documentées, il a été nécessaire 

de déterminer une base de connaissances scientifiques de référence à partir de thèmes de 

recherche connexes afin de pouvoir conceptualiser ces interactions et d'en tirer un modèle 

expérimental. Le repérage de ces thèmes de recherche dans la documentation scientifique 

existante a nécessité l'utilisation d'une approche globale du sol permettant d'en discerner les 

61éments et leurs relations dans un sol sain. L'approche systdmique se prête à cet exercice, car elle 

permet de conceptualiser un système, soit de le définir comme une totalité organisée par les 

interrelations entre ses éléments constitutifs. Elle permet ainsi d'obtenir une compréhension 

initiale du fonctionnement global du sol et par la suite d'identifier les structures et fonctions 

affectées par la contamination. Il est alors possible de discerner les grandes catégories auxquelles 
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ces structures et fonctions appartiennent et correspondant aux champs d'études co11sultés. La 

d o n  suivante présente donc cette approche systémique du sol et la structure de recherche 

bibliographique qui en est inspirée. 

2.1 Approche systémque des aspects physico-chimiques du sol 

Il ne s'agit pas ici de présenter une étude systémique détaiilée du sol mais plutôt d ' e ~  

foumir une description systémique générale des points de vue physique et chimique. Une 

approche systémique du sol similaire est présentée dans W i k i  (1994) et certains éI6ments en 

sont repris dans la présente discussion. 

Tout système peut être représenté selon deux aspects interdépendants, soit les aspects 

strucl~rel et fonctionnel. Selon Durand (1979), l'aspect structurel d'un système comprend: 1) une 

frontière séparant le système dom6 de son environnement et qui est plus ou moins perméable, 2) 

des éléments, 3) un réseau de transport et de communication, véhiculant de la matière ou de 

î'énergie et 4) des réservoirs dans lesquels sont stock& la matière ou l'énergie. Ce rnoâéle 

structurel lorsqu'appliqué au sol résulte en une description dont les éléments sont organisés en 

trois catégories principales, soit les phases solide, liquide et gazeuse (voir tableau 2.1). Ainsi, un 

sol est d'abord un arrangement de particules solides en uw structure poreuse dont les vides 

contiennent deux types de fluides, soit de l'eau et de l'air. De manière plus détaillée, chacun de 

ces éléments comporte des sous-éléments constitutifs. De même que les particules solides sont 

composées de différents minéraux et molécules organiques, l'eau et l'air contiennent aussi des 

constituants chimiques. Aussi, les vides du sol sont organisés en un réseau, appelé réseau poreux, 

permettant l'acheminement des fluides et ce réseau comporte des sections où les fluides et leurs 

constituants sont emmagasinés physiquement ou chimiquement. Ces éléments constituent la 

structure d'un sol lorsqu'ils sont mis en relation avec son environnement extérieur à travers des 

fionti&res. Ces dernières défmissent les relations d'un sol avec les flux externes, donc son 

fonctionnement. Une description fonctionnelle du sol est présentée au tableau 2.2. 
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Tableau 2.1 Description structurelle du système physico-chimique du sol 

Composant rtrPcture1 

Eccmcm~s 
Phuc liquide 

Dans Ir zone saturée : 
Sur/oce de lir nappe phriorique 
S ~ à c e &  Ur mc&e-m&e 

Particules organiques 
Er acides humi&es et firIviques, 
hwnines 
Eau interstitielk 

Solat~ 
Ex Corions(KC. Na+, Cd+.  MC) 

Aniom(Cf, NO3-, PO,*, S O ~  
Mati2re organique dissoute 

R h u  pareux 
Organisathn dis particuIes sofirtes 
en unc 1114aicegoteuse 
Surfaœ réactives 
Ek groupes fomtionneis, charges & 
s@ace, sites de d é a r i o n  

Porosité de rétention 
Ejc Capclcité au champ 

Fond d'une décharge ou d'un litii 
d'douismcment srait.irr (LES) 

Fond d'un & m g  de rétention 

Fond d'un réservoir 

Liquides orgmiqaes non mùcibks 
& Produits pe*troIiers, organo-chlorés 

Viptars orginiques 
Ex, Solvants, essence 

Mdt8ax gazeux 
& vapeurs mercuriques (HgOgazeux) 
Ne s9appüque pas 

L'aspect fonctionnel d'un système peut comporter (Durand, 1979) : 1) des flux de matière 

ou d'dnergie qui circulent daos les réseaux et transitent dans les réservoirs, 2) des centres de 

décision qui modifient les débits des flux et transforment la matière ou l'énergie, 3) des boucles 

de rétroaction C' feed back ") dans lesquelles une action de B sur A suit une première action de A 

sur B et 4) des délais qui permettent de procéder aux ajustements nécessaires au bon 

fonctionnement du système. Il faut aussi ajouter les enhées et les sorties qui matérialisent les 

rapports d'un système donné avec son environnement (Durand, 1979). 
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Tabieau 2 3  Description fonctionnelle du système physico-chimique du sol 

constitritif 
FIUS .queas 
Mwement & l'eau 
Tranqnwî &s sofutds 
Trrmsporî c o l l o W  

grzciu 
Minmement àès gaz 

M W o n  
Modinertïon des lias aqueus & 
Potentiel & pression 
Géom&me du réseau de pores; tailles et q~ann'ré de pores 

Modification da flux des solutés 
Potentiel chimique 
Surjikces actives 

Aucune 
Retard du tramsport des espèces chimiques réaetives 
R k t e n h n h o f l r ~ o ~ t i o n  &s espèces chimiques 
Tampow chimiques 

Accumalition de l'au et d u  gaz 

A Ct.b physique des phucs 
Condemufion 
Gel 

Les* de fluides circulant dans le sol sont contrôlés d'une part par un potentiel l'énergie 

et par la configuration du réseau poreux. Les fluides peuvent être accumulés dans les régions 

réservoirs du réseau poreux, notamment dans les régions où leur déplacement est empêche par 

leur potentiel d'énergie ou la cod~guration des pores (ex. pores non conducteurs). Par aüleurs, les 

constituants dissous sont transportés par les flux de fluides. Toutefois, le déplacement des 

constituants dissous peut aussi être contrôlé par des potentiels chimiques (ou potentiels dihifis) 

et par des interactions chimiques avec la phase solide. Ces dernières permettent des d&Iak dans 

les flux des constituants dissous, ce qui permet au sol d'agir sur ces flux. 

Le tableau 2.2 mentionne aussi d'un point de vue physico-chimique, qu'il n'existe pas de 

boucle de rétroaction dans le sol. Contrairement aux systèmes vivants, le sol ne peut se maintenir 

dans un ttat homéostatique, lequel résulte d'un ensemble de boucles de rétroaction qui visent a 

maintenir l'état stationnaire d'un organisme dans sa morphologie et ses conditions intérieures, en 
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dépit des pertuhtions ext&ieures (Durand, 1979). Ainsi, le sol pourra interagir avec un flux 

contaminant et le retarder ou l'atténuer, mais ne pourra pas agir sur la source du flux par 

rétroaction. 

Ces descriptions structurelle et fonctionnelie permettent de représenter le système physico- 

chimique du sol dans son ensemble. Ainsi, en termes systémiqws, on di que le sol est un 

système a état stationnuire achif; car, bien que ses composants ne soient pas fures, il maintient, en 

l'absence de catastrophes, sa forme, son organisation et sa fonction en interagissant avec les flux 

qui le traversent (Durand, 1979). Ceci rejoint le rôle écologique du sol décrit au chapitre I 

(section 1.2) lequel présente le sol comme étant un système tamponnant les flux de matière et 

d'énergie afin de régulariser la qualité de L'eau qui le traverse et pour supporter une partie 

importante de la biomasse végétaïe naturelle et de production humaine. Ainsi, le sol maintient la 

stabilité de son état ahsi que celle de ses interactions avec l'écosystème. Dans la présente étude, 

le sol, considéré sous ses aspects physico-chimiques, est donc un système ouvert en état de 

déséquilibre thennodynamique constant qui conserve sa fonction en échangeant de l'énergie et de 

la matière avec son environnement. 

Étant donné l'interdépendance des aspects structurel et fonctionnel, il est possible de 

comprendre comment la présence d'éléments structurels con taminants peut affecter les relations 

fonctionnelles normales (constitutives) d'un sol. En considérant en particulier le cas des NAPL et 

des métaux lourds dans les sols, il est possible de repérer l'influence de ces éléments 

contaminants sur l'aspect fonctionnement du sol sain. 

Les NAPL qui pénètrent dans le sol constituent un flux liquide additiomel partageant le 

réseau poreux avec les phases aqueuse et gazeuse. Ce nouveau flux est soumis aux mêmes centres 

de décision que les flux aqueux et gazeux, c.-à-d. son déplacement est dicté par des forces 

physiques similaires. Toutefois, si les NAPL sont considérés comme des ékments structurels 

étrangers à un sol sain, ils deviement alors eux-mêmes modificateurs des flux constitutifs du sol. 

Le flux de NAPL occupe et se déplace à travers une portion du réseau poreux à laquelle les flux 

constitutifk n'ont plus accès. Cette portion varie en importance selon la magnitude du flux de 

NAPL. Ce phenomène est d'autant plus évident lorsque le NAPL est présent en quantité 

résiduelle, alors qu'il est immobilisé dans une portion du réseau poreux. Le NAPL ne représente 
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plus alors un flux mais un éldment liquide jouant un rôle structurel similaire aux éléments solides, 

c.-hi. qu'il redénnit la géométrie du réseau poreux et par le fait même détermine en quasi- 

permanence1 un nouveau flux aqueux. De plus, le NAPL peut recouvrir les surfaces solides. Ce 

fàisant il devient aussi un modificateur du flux des solutés et intervient dam l'activité des 

surfaces solides, donc dans les délais servant au maintien du système. 

Les métaux lourds, quant a eux, pénètrent usuellement dans le sol sous forme particulaire 

ou dissoute. Daos le premier cas, leur interaction avec le sol depend fortement de leur altération et 

de leur dissolution. L'influence fonctionnetle des metaux lourds sera discutée en considérant ces 

derniers sous forme dissoute. Les métaux dissous sont partie intégrante du flux de solutés et donc 

du flux aqueux Ils ne sont donc pas modificateurs de ces flux. D'autre part, les métaux dissous 

sont affectCs par les déIuts du système, c.-à-d. qu'ils interagissent avec les surfaces solides actives 

du sol. Ainsi, ils utiliseront une partie de la capacité réactive du sol et modifieront sa capacité à 

procéder aux ajustements nécessaires pour assurer le maintien du système lors de flux métalliques 

subséquents. 

En comparant l'influence de chaque type de contaminant sur le fonctionnement du sol, il 

est possible de discerner leurs interactions potentielles. Ces observations permettront de cibler et 

mettre en commun des champs d'études permettant de conceptualiser les interactions NAPL- 

métaux dans les sois. 

Un premier type d'interaction peut résulter de la modification du flux aqueux par les 

NAPL. En effet, une modification du flux aqueux peut résulter d'une modification du flux de 

métaux lourds dissous (flux de solutés). Afin de documenter ce type d'interaction, il sera 

nécessaire de mettre en commun les champs d'études portant sur l'écoulement aqueux et le 

transport des solutés, l'écoulement polyphasique ainsi que la structure du réseau poreux. D'autre 

part, en modifiant les sudaces actives, le NAPL altère les délais du système permettant 

normalement de tamponner le flux de métaux aqueux. Dans ce cas, il s'agira de mettre en 

commun les champs d'études portant sur la rétention des metaux lourds dans les sols et ceux 

portant sur l'occupation du réseau poreux et des surfaces solides par les NAPL. 

' La modification du flux aqueux par un NAPL résiduel ne peut rigoureusement être mnsidé~  permammte puisque 
ce dernier est dissous, très lentement, par la phase aqueuse, volatilisé ou biodégrad6. 
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A partir de la représentation systémique du sol et des interactions NAPL-métaux, trois 

champs d'étude généraux ont été ciblés. Ces derniers sont : 1) le transfert des métaux lourds deas 

les sols, 2) la structure du sol et 3) l'écoulement polyphasique non miscible (voir figure 2.1). 

1. TRANSFERT 
ii& Iipret dr NAIL 

riskkdrrrhrrrbcc 
& c o i t 8 c t ~ ~  ECOULEMENT 

 TAUX LOURDS POLYPHASIQUE 

IMPACT DU NAPL 
R~SIDUEL SUR LE 

strrlbrc poreuse NACL nrldrd sur 
surktruskrtâes h JtmtPtt du 

m h r u  loords 

2. STRUCTURE DU SOL 

Figure 2.1 Structure de la recherche bibliographique 

En premier Lieu, un état général des connaissances dans chacun de ces trois champs 

d'études est présenté. Ensuite, ces champs d'études seront comparés afin d'en extraire les thèmes 

communs (identifiés i, ii et iii sur la figure 2.1) et ce, en accordant un intérêt particuiier aux 

comaissances s'appliquant aux interactions NAPL-métaux dans les sols. 
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23 T m d e ~  des métaus lourds dans les SOIS 

Le concept de transfert des mdtaux lourds désigne l'ensemble des processus participant à 

la distribution spatio-temporelle de ces con tamhants parmi les différentes phases solide et 

liquide. De manière générale, le concept de transfert regroupe 1) les mécanismes contrôlant la 

rétention et le relargage des métaux lourds, 2) le transport des métaux lourds dissous par les 

processus de convection, de dispersion mécanique et de dinusion et 3) le transport des métaux 

lourds sous forme coiîoRiale. La présente discussion s'attardera en particulier h décrire les deux 

premiers points puisque le transport colloïdal n'est pas inclus dans le thème de recherche 

poursuivi par cette étude. 

2.3.1 Interactions eenfre le sol et les métaux lourds 

Il est reconnu que le devenir des métaux lourds dans le sol varie considérablement ih la fois 

pour chaque métal ainsi que pour les düférents types de sol. Dans un contexte enviromemental, 

cette variabilité doit être comprise pour une gestion appropriée des sols contaminés. Le 

comportement des métaux lourds dans le sol peut être expliqué et prédit à l'aide d'infommtions sur 

leur distribution géochimique, soit leurs associations avec les composantes de la phase solide du 

sol. En conditions naturelles, ces associations sont fonction des processus pédogéniqws dominants. 

Toutefois, des facteurs anthropiques, tels les pratiques agricoles ou la poliution, peuvent déterminer 

la distribution géochimique des métaux lourds (Kabata-Pendis et Pendias, 1991). 

Les métaw lourds tendent à s'associer chimiquement aux constituants solides du sol, ce 

qui Limite leur mobilité, donc leur potentiel de relargage vers la phase aqueuse. Ainsi, les 

processus responsables de cette affinité pour la phase solide sont généralement considérés comme 

des processus d'atténuation puisqu'ils causent un transfert des métaux lourds de la phase aqueuse 

vers la phase solide (ShackeIford et Rowe, 1997). Par contre, dans un contexte de restauration, ils 

deviennent un facteur limitatif en compliquant et rendant dificile l'e-ction des métaux lourds. 

Par ailleurs, il peut exister des conditions géochimiques limitant la capacité d'un sol à agir 

comme zone tampon contre le transfert des métaux lourds vers les eaux souterraines et le biote. 

Des métaux lourds antérieurement retenus par la phase solide du sol peuvent être relacgués dans 
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la phase aqueuse. Par exemple, il est reconnu que des conditions acides entraîaent la mobilisation 

des métaux lourds retenus par la phase solide du sol (Fôrstner et Wittman, 1979; Dubé, 1997; 

Galvez-Cloutier et DuM, 1998aBrb) ce qui r e p h n t e  un danger potentiel pour l'enviromement 

ou la santé publique. En effet, les métaux lourds sws forme ionique libre sont reconnus comme 

étant mobiles, hautement (bi0)disponibles et très toxiques. Réciproquement, des variations 

contrôlées du pH, lors d'un traitement par exemple, permettent d'augmenter le potentiel de 

restauration d'un sol contaminé par les métaux lourds. 

La distniution d'un métal lourd parmi les wnstituanîs du sol dictera la sensibilité relative de 

chacune de ses formes chimiques aux variations des conditions géochimiques. Il a été démontré lors 

d'études antérieures (Galvez-Cloutier, 1995; DUN, 1997; Galvez-Cloutier et DUEy 1998a) que la 

distribution géochimique des métaux lourds se révèle un paramétre essentiel à l'évaluation de leur 

mobilité ainsi qu'à la détermination du potentiel de restauration d'un sol contaminé par ces 

polluautS. 

2.3.1. I Mécanismes de rétentzon des métaux l o w .  par le sol 

Lorsqu'une charge de métaux lourds (anthropique ou lithogénique) est imposée à un sol, 

une partie de cette dernière s'associera aux Ligands dissous dans l'eau interstitielle alors qu'une 

autre partie sera retenue par la phase solide du milieu. La distriiution des métaux lourds parmi les 

phases solide et aqueuse est contrôlée par différents mécanismes influencés par les conditions 

géochimiques de L'eau interstitielle, dont les principaux paramètres sont le pH et le potentiel rédox 

(Eh). La rétention des mdtaux lourds par les composantes solides du sol résuite d'un équilibre 

hétérogène et est généralement appelée distribution géochimique ou partition (c.-à-d. spéciation 

particulaire). Daos un système en équilibre hétérogène, certains minéraux primaires sont dissous. 

alors que certains minéraux secondaires précipitent et s'accumulent dans les sédiments ou dans les 

zones d'accumulation des sols minéraux (btunan et Sjgberg, 1988). 

La phase solide du sol est constituée de plusieurs composantes en contact avec une phase 

Liquide, L'eau interstitielle, et dans certaines conditions avec une phase gazeuse (ex. zone non- 

saturée). Les constituants de la phase solide du sol participant à la rétention des métaux lourds sont 

principalement composés de solides inorganiques (ex. (hydr)oxydes, carbonates, sulfures, d e s )  et 
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de matière organique détritique (Tessier, Campbell et Bisson, 1979 ; GUM, WinaaFd a Hunt, 1988 ; 

Lecici, 1988 ; Tessier et CampbeiiJ988 ; Yong et wll., 1992; Galvez-Cloutier, 1995). La 

terminologie généralement utilisée identifie ces Mirents wastituants solides comme étant: 1) les 

minéraux argileux, 2) les minéraux secondaires (ex. carbonaies, oxyde&ydroxydes, sulfures), 3) la 

matière organique et 4) les minéraux cristallins primaires (Gibbs, 1973~; Bolt et Bmggenwert, 

1978; Sposito, 1989; Kabata-Pendias et Pendias, 1991). 

Le système minéral du sol est un système complexe, n'étant généralement pas en équilibre 

avec la phase aqueuse et favorisant ainsi la ddgtadation des minéraux existant et la formation de 

nouvelles formes minhles ainsi que la miniralisation de composés organiques (Kabata-Pendias et 

Pendias, 1991). Certaines de ces nouvelles formes min6rales mébidables ont un important potentiel 

d'interaction avec les métaux lourds. Les mécanismes responsables de la distribution gbhimique 

des métaux lourds parmi les constituants solides d'un sol sont : 1) l'adsorption à la surface des 

minéraux argileux, des oxydes/hydroxydes et de la maîière organique, 2) la 

précipitation/coprécipitation avec les minéraux secondaires, 3) la complexation et la coagulation 

avec la matière organique ainsi que 4) le transfert des métaux lourds depuis des formes 

géochimiques mobiles vers des fornies néolithogénQues de fsible mobilité (FOrstner et Wittman, 

1979; Tessier et coll., 1979; Gunn et coll., 1988; Tessier et Campbeil, 1988; Yong et coll., 1992; 

Galvez-Cloutier, 1995; Xiaug et Banin, 1996). 

a) Adsorption et échange cationique 

La capacité d'échange cationique (CEC) d'un sol est reliée a la capacité de ce dernier à 

adsorber des cations dissous et a relargwr une quantité équivalente de cations dans la solution 

(Forsnier et Witûmm,1979 ; Sposito, 1989). Cette propriété réfere au niveau d'adsorption maximai 

de cations facilement échangeables. Elle considère donc seulement les cations adsorbés 

physiquement et ceux de la doublecouche électrique. L'effet de l'échange cationique sur la 

rétention des métaux lourds est variable. Les réactions d'échange ionique se produisent plus 

lentement que les réactions acido-basiques (ex. (CO-)précipitation) ce qui facilite, pour des 

conditions fâvorables (ex. pH élevé, présence de carbonates), l'association préfdrentielle des 

' Gibbs (1973) cité dans Former et Wittrnan (1979) 
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métaux lourds avec les minéraux secondaires (Pcusîy, Sahu et Godgul, 1994; Sahu, Pnisty et 

Go- 1994 ; GalvezCloutier, 1995 ; Masscheleyn , Tack et Verloo, 1996). De plus, Galvez- 

Cloutier (1995) mentionne la possibilité que l'hhange ionique devienne un méfanisne de rétention 

actif seulement lorsqw le pH favorise la dissolution des précipités auxquels sont associés les 

m&wx lourds (ex. carbonates). 

b) Précipitation et wprécipitation 

Lorsque le pH est élevé CgCnéralement pH > 5) et que les produits de solubilité &) 

Rspeaifs sont atteints les métaux lourds précipitent généralement sous forme de carbonates (ex. 

PbCa, CdCa) et d'hydroxydes (ex. Pb(Om, Cd(O&) en conditions oxydantes et sous f i e  de 

s u b  (ex. PbS) en conditions réductrices. Les métaux lourds peuvent aussi être wprécipités avec 

une autre phase solide telle C a c a  ou Fe(OH)3. 

La coprécipaation avec les minéraux carbonatés peut être, dans certains cas, le mécanisme 

de rétention conhdlant la concentration aqueuse des metaux lourds. La solubiüté des carbonates est 

fortement influencée par le pH et la pression partielle de C a .  Elle peut être définie par l'équation 

suivante : MC- + Co20 + H20 O M ~ +  + 2EC03- (Sigg, Behra et Stumm, 1994). Une 

diminution du pH et une augmentation de la pression partielle de C a  favorisent une dissolution 

accrue des carbonates, permettant ainsi le relargage des métaux lourds leur étant associés. 

Les hydroxydes (M(0H-h) (ainsi que les oxydes hydratés) peuvent aussi contrôler la 

concentration aqueuse des métaux lourds. Ces minéraux sont considérés comme des produits 

amphotères, soit possédant à la fois les caractéristiques d'un acide et d'une base (Sigg et coll., 

1994). Avant de prckipiter sous forme d'hydroxyde, les cations métalliques subissent généralement 

une série d'étapes d'hydrolyse. La solubilité des hydroxydes est définie par l'équation suivante : 

IiMJdirsavs = wq + W(E~O),IO~"'~  (Galvez-Cloutier, 1995). Cette dquation met en évidence 

l'innwnce des conditions acido-basiques du système sur la précipitation des hydmxydes. 
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c) interactions avec la maîière organique 

Outre l'adsorption et l'échange ionique, la rétention des metaux lourds par la matière 

organique résulte de la formation de complexes organe-métalliques et leur adsorption, fl0çu)ation 

&ou phipitation sur d'autres substrats (FOrstner et Wimnsq 1979). La solubité des complexes 

organo-métalliques est généralement inverse a celle prédite pour des complexes inorganiques 

(Kabata-Pendias et Pendias, 1991). Par exemple, iI n'est pas rare que des complexes otgano- 

métalliques se forment ii des pH inférieurs à 3. Les complexes organo-métalliques insolubles sont 

dmc peu sensibles a une diminution du pH. 

6) Association avec la phase cristalline 

IL arrive qu'un certain pourcentage de métaux lourds soit associé aux minéraux cristallins 

primaires. Ceci est le cas principalement des présences lithogéniques, mais aussi de &es 

présences anthropiques. La distribution des mdtaux lourds dans les minéraux primaires est fonction 

de fhcteurs chimiques et cristallins, tels le rayon ionique, les valences et la configuration 

électronique. Par exemple, le Zn est préférentiellement incorporé dans des positions stmctucelles 

sptkifiques des silicates et des oxyda où il y remplace le ~ e * +  et le MC. Le Pb, quant ii lui, peut 

occuper les positions stnicturelles de métaux monovalents et divalents de grande taille, dont le 

potassium. De plus, certains auteurs suggèrent que dans les cas d'influences anthropiques à long 

terme, la stabilité structurale de précipités métalliques augmente produisant ainsi des phases 

minérales néolithogén~ues dont la faible mobilité s'apparente aux phases lithogéniques naturelles 

(FOrstner et Wittman, 1979; Xiang et Banin, 1996). 

2.3.1.2 Dirtn'bution géochimique des métaux lowdls Ctom les sols 

La rétention des métaux lourds par les différents CO nstituaats du sol se produit de manière 

compétitive. Les m&ux lourds s'associent aux constituants du sol selon leur afbi î6 respective, 

tandis que les constituants du sol cherchent iî retenir les métaux lourds de manière sélective. La 

figure 2.2 présente les relations entre les différents mécanismes de rétention ainsi que les différentes 

phases s'associant aux métaux lourds. 
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Figure 2.2 Schéma de la distrï'bution géochimique des métaux lourds 

Le processus de d i b u t i o n  géocûimique des métaux lourds est davantage compliqué par le 

fait que les constituants solides du sol interagissent entre eux pur former, non pas des phases 

solides uniques et distinctes, mais plutôt des agglomérations de plusieurs phases (FOrstner et 

Wittmm, 1979 ; Tessier et Campbell, 1988 ; Yong, 1995). Par exemple, les oxydeshydroxydes 

amorphes, la matière organique et les carbonates secondaires recowrent généralement les minéraux 

argileux ou primaires. La distribution géochimique des métaux lourds dans les sols contaminés 

révèle des iaformations importantes sur les forces relatives par lesquelles les métaux lourds sont 

retenus clans les sols. Le potentiel de disponibilité de ces formes de mdtaux lourds pour 

l'environnement et le biote est directement fonction de la sensibilité de leurs associations 

géochirniques aux écarts des conditions physico-chimiques du sol. Ainsi, chaque forme de métal 

lourd a un effet relatif sur l'environnement et le biote (Tessier et coll., 1979). 

2.3- 1.3 Rehrguge & métaux lourds retenus par la phase solide 

Un relargage des métaux lourds retenus par les sols peut être potentiellement dangereux pour 

l'environnement et la santé publique. Il est généralement reconnu que la concentration aqueuse des 

métaux lourds constitue une quantité immédiatement disponible pour le biote (Evans et Lasenby, 
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1993). De plus, L'absorption des m6taux iourds et la toxicité peuvent être mises en relation avec 

L'activité des ions métalliques Libres (Gunn et coll., 1988). Le transfert des métaux lourâs de la 

phase solide vers la phase liquide est principalement causé par quatre types de changements daos 

L'état chimique de l'eau interstitielle (F&stner et Wittman, 1979): 

Baisse du pH conduisant a k dissolution des carbonates et des hydroxydes relarguant ainsi 

les métaux lourds leur étant associés. Une ditnhution du pH peut aussi causer la désorption 

des métaux lourds par un remplacement de ces derniers par les ions H+. 

Changements dans les conditions rédox du système se traduisant par une baisse de L'oxygène 

dissous, Ce phénomène est m e n t  relié à des conditions d'eutrophisation avancées. Les 

hydroxydes de Fe et de Mn sont partiellement ou complètement dissous et les métaux lourds 

qui leur sont associés sont relargués. 

Augmentation de la teneur en sels dissous, où les métaux alcalins et les alcalino-terreux vont 

entrer en compétition avec les métaux lourds pour les sites échangeables des particules 

solides. 

Utilisation accrue d'agents complexants synthétiques et naturels (ex. polyphosphates et 

complexants organiques biodégradables dans les détergents). Ces agents forment des 

complexes solubles stables avec les métaux lourds normalement adsorbés sur des particules 

solides. 

Donc, les métaux lourds peuvent devenir disponibles selon les variations des conditions 

environnementdes du système (Wood, 1988; Evans et Lasenby, 1993). Un des principaux facteurs 

causant le reiatgage des métaw retenus par la phase solide du sol est une diminution du pH. Les 

processus chimiques naturels influençant le pH du sol regroupent (Sposito, 1989) : 1) la 

dissociation de i'acide carbonique (H$03'), 2) l'altération des minéraux et 3) les réactions acido- 

basiques impliquant la matière organique. Certains facteurs anthropiques ont aussi un effet 

important sur l'acidification du sol. C'est notamment le cas des pluies acides causées par la 

pollution atmosphdrique et des déversements accidentels de substances acides. 
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Ii est reconnu que l'ion peut entrer en compétition avec les métaux lourds pour les 

Ligands dispom'bles, diminuant ainsi la rétention des métaux lourds par la phase solide du s d  Une 

diminution du pH peut donc augmenter le gradient de concentration des métaux lourds de la phase 

solide vers L'eau interstitielle. La concentration des constituants géochimiques qui participent ih la 

rétention des métaux lourds pourront dors s'avdrer le principal facteur wntrôIant la toxicité des 

mdtaux lourds dans le sol ainsi que leur absorption par le biote. 

Selon leur composition géochimiq~e~ les sols peuvent posséder une certaine capacité de 

résistance & l'acidifidon. Cette propriété, appel& pouvoir tampon7 peut être définie comme étant 

le nombre de moles de protons absorbées (cédées) par masse unitaire de sol lors d'une diminution 

(augmentation) unitaire du pH (Sposito, 1989). Plusieurs études ont démontré l'importance du 

pouvoir tampon du sol et du pH au niveau de la rétention des métaux lourds (ex. Galvez-Cloutier, 

1989; Yong, Warlcentin, PWuogchewit et Galvez, 1990; Yong et dl., 1993 ; Yong et 

Phadungchewit, 1993 ; GalvezCloutier et Dubé, 1998b). Plus le pouvoir tampon d'un sol est élevé, 

plus ce demier pourra retenir une importante quantité de métaux lourds et ce, par la formation de 

précipités tels les carbonates et les (hydr)oxydes. D'un autre côté, un sol sensible à I'acidification 

aura un potentiel de rétention très faible. 

Le pouvoir tampon que posséde un sol peut être relié en particulier a sa teneur en carbonates 

insolubles (CaC03). Le processus par lequel les carbonates solides neutralisent l'acidité d'un sol 

ayant été décrit précédemment, son effet sur le relargage des métaux lourds sera maintenant discuté. 

La teneur en &Co3 solide régit l'acidité du sol ainsi que les concentrations des métaux lourds dans 

l'eau interstitielle (Masscheleyn et cou., 1996 ; Galvez-CIoutier et Dubé, 1998b). En fait, selon ces 

études, plus la teneur en CaC03 solide est élevée, plus le sol est tamponné et ainsi moins de métaux 

lourds sont telargués par quantité unitaire d'acide ajouté. Ainsi, lors de l'acidification, une quantité 

importante de Caca solide permet au sol de maintenir les proportions des espèces carbonatées en 

solution nécessaires au tamponnage du pH. 

2mJm2 Transpofl des mktaux lourdk dans lès SOIS 

Dans les sections précédentes, il a été question des interactions chimiques entre le sol et 

les m6taux lourds. Ces interactions se produisent lorsque les métaux lourds sont mis en contact 
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avec les constituants gthchimiques lors de leur transport par h phase aqueuse. h i ,  cette 

dernière est le vecteur du déplacement des mdtaux lourds dans les sols. Avant d'aborder le 

transport de solutés par la phase aqueuse, les principes fondamentaux décrivant l'écoulement 

aqueux en conditions saturée et non-satude seront d'abord présentés. 

2.3.2.1 Le sol en tant que rnilîèu porera continu 

Lors de l'dtude du transport de masse daors le sol, ce dernier est assimilé à un milieu 

poreux. Pour étudier ce type de milieu, il est nécessaire de formuler une description moyenne de 

ses propriétés selon un continuum. Par exemple, il est nécessaire de définir une vitesse moyenne 

des particules de fluide puisqu'il est impossible de mesurer de manière ponctuelie les vitesses 

respectives de chaque particule le long de son parcours d'écoulement (Freeze et Cherry, 1979). 

Pour ce faire, les propndtés du milieu poreux sont dé f ies  sur un volume élémentaire 

représentatif (VER) (Bear, 1972). Trois échelles de description sont alors introduites : 1) l'échelle 

moléculaire, 2) l'échelle microscopique et 3) l'échelle macroscopique. La première décrit les 

propriétés de chaque molécule du domaine considéré, la seconde décrit les propriétés moyennes 

des phases solide, liquide et gazeuse alors que la troisième décrit les propriétés moyennes du 

continuum (c.-M. milieu poreux). Le VER permet de passer de la description microscopique à la 

description macroscopique. Le détail de la sélection du VER peut être trouvé dans Bear (1972, 

1995). Ahsi, à partir du moment ou un milieu poreux est considéré comme un continuum, il est 

possible de le décrire à l'aide de propriétés macroscopiques moyennes et c'est cette description 

qui sera utilisée dans la présente discussion. 

2.3.2.2 Écoulement en milieu poreux saturé 

L'eau dtant le vecteur de transport des solutes, son écoulement dans les sols doit être 

décrit afin de pouvoir présenter le concept de transport de masse convectif. L'écoulement d'un 

fluide en milieu poreux est d&Rt par la loi de Dmy. Ayant été dérivée h partir d'observations 

expdrimentales, la loi de Darcy est une loi empirique (Darcy, 1856). Elle stipule que le flux ou 

débit spécifique est directement proportionnel au gradient hydraulique, soit : 
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où q = flux darcien ou densité de flux [Lm 
K = conductivité hydraulique 

vh = I =gradient hydraulique CUL] 
h = z (Cnergie potentielle) + \y (énergie de pression) = charge hydraulique totale IL] 

Afin d'obtenir une description mathématique générale de l'écoulement de l'eau 

souterraine, ii s'agit de combiner la loi de Darcy avec l'équation de continuité, cette dernière 

décrivant en termes mathehatiques la loi de co~~~ervation de la masse (Freeze et Cherry, 1979). 

Donc, pour un écoulement saturé, l'équation générale en régime transitoire est la suivante : 

où Ss = emmagasinement spécifique (" specific storage ") du milieu 

Dans le cas d'un régime permanent, le terme de droite disparaît et l'équation obtenue est 

ceile de Laplace. L'équation (2.2) et ceile de Laplace sont valides pour un milieu isotrope et 

homogène. Pour les milieux anisotropes et/ou hétérogènes, certaines modifications doivent être 

apportées à ces équations, tel que présenté dans Bear (1972), Bear et Vemijt (t987), et Freeze et 

Cherry (1979). 

2.3.2.3 Écoulement en milieu porein non saturé 

Plusieurs cas de contamination du sous-sol ont leur origine en surface ou dans la zone non 

satu&. Donc, cette dernière est un passage obligé pour les contaminants lors de leur transport 

vers la nappe phréatique et la zone saturée. Daas la zone non saturée, ou zone vadose, les pores 

sont occupés par deux phases fluides, soit une phase liquide (eau interstitielle) et une phase 

gazeuse. Si la teneur en eau volum&ique (0) est égaie à la porosité (n) dans un milieu saturé, 

alors dans un milieu non saturé, 8 < n. La limite entre les zones saturée et non saturée est la 

surface de la nappe phréatique où la pression est atmosphérique donc, y/ = O. Notons qu'il existe 

une zone de transition appelée h g e  capillaire où les pores sont saturés mais < O, donc où 

l'eau est retenue par succion. Dans la zone non saturée, \y < O (\y est alors appelé succion ou 
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chmge lll~~hlcielie) et les pores ne sont que partiellement saturés par L'eau. Finalement, dans la 

urne saturée, y~ > O. La figure 2.3 est une représentation graphique du système saturé - non saturé. 

Frange fanüiaire 

Figure 2.3 Conditions de saturation - non saturation cians les sols 

(tirée de Freeze et Cherry, 1979) 

En milieu non sahue, et ce contrairement au milieu saturé, 0 et K ne sont plus des 

constantes mais dépendent de W. Les relations entre ces paramètres sont nonlinéaires et 

hystérétiques (Freeze et Cheny, 1979; Bear et Verruijt, 1987 ; Fetter, 1993). Ces relations sont 

appelées courbes caracté0stiques 8-v et K-w La figure 2.4 présente un exemple de telles 

courbes. Selon ces courbes, le sol est saturé à la pression atmosphérique et 0 = 8, = n. Lorsque la 

pression diminue, le sol reste à saturation jusqu'ii une certaine valeur de appelée pression 

d'entrée d'air ou pression de déplacement, W.. Cette pression désigne le début de la fhnge 

capillaire (Freeze et Cheny, 1979). A partir de y. , O  diminue avec la pression et ce, jusqu'à une 

teneur en eau irréductible appel& teneur en eau résiduelle, 0,. 

Le comportement hystérétique des courbes caractéristiques provient du fait que la relation 

entre, par exemple, 8 et n'est pas la même lors du drainage que lors de l'imbibition. Bear et 

Vemiijt (1987) et Fetter (1993) traitent des principales causes de l'hystérèse des courbes By. Ces 

dernières sont : 
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L'effet de la bouteiUe d ' e w e  (" ink botîie effect 3. Un pore individuel a un rayon d'entrée 

(r) inférieur à son rayon maximum (R). Donc la pression matricielle, à l'interface eau-air, 

sera supérieure à L'entrée du pore puisque = 2dr, où a est la tension interfaciale eau-air, et 

r c R (ytr > wR>. Le pore sera drainé automatiquement dès que la pression appliquée sera 

iaférieure à W, Ensuite, le pore ne peut s'imbiber que si la pression est supérieure à yr- 

Ainsi, la pression matricielle nécessaire au drainage d'un pore est inférieure @lus négative) 

à celle nécessaire à son imbibition. 

L'angle de contact entre L'eau et la phase solide est supérieur lors de l'imbibition que lors du 

drainage. Ainsi, le ménisque formé lors de L'imbibition aura un rayon de courbure plus 

important, donc un potentiel matriciel plus élevd (moins negatif). 

Durant le cycle d'imbibition, une certaine quantité d'air peut rester emprisonnée dans les 

pores, ce qui réduit la teneur en eau du sol. 

Notons que si le d c a i i e  ou L'imbibition est effectué sur un échantillon partiellement 

drainé ou imbibé, on obtient une courbe intermédiaire appelée courbe de balayage. La relation 

0-q~ dépend donc de l'historique d'imbibition-drainage (Bear et Verruijt, 1987). Une fois ces 

courbes obtenues, il est possible de les faire correspondre à des équations paramétriques dont les 

paramètres sont dors évalués par régression non-linéaire. L'estimation de K(y) à l'aide des 

paramètres des courbes 0-v peut ensuite être effectuée à l'aide de différents modèles (Spitz et 

Moreno, 1996). Le modèle de van Genuchten (1979) est couramment utilisé à cette fin (ex. 

Mohanty et Sin& 1996; Nandagiri et Prasad, 1996). D'autres modèles sont répertoriés dans 

Fetter (1993) et dans Spitz et Moreno (1996). 
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Pour les sols granulaires, 8 = n pour > O, alors que pour les sols lins, ceci est vrai pour 

\V > fi. Donc, pour > w,, K = K-. Par contre, pour i~ < w,, K=K(v), -(y) et K=K(0) 

(Freeze et Cherryy 1979). Selon les courbes caractéristiques présentées à la figure 2.4, la 

conductivité hydraulique augmente avec une augmentation de la teneur en eau volwn&rique. 

Ainsi la conductivité hydraulique de la zone non sa- est plus faible que celle de la zone 

saturée. Ceci est compréhensible puisque, au contraire de la zone saturée (à l'exception des pores 

en cul-de-sac), seulement une fiaction des pores wntri'bue à l'écoulement dans la zone non 

saturée. 

Mouillage 

I 

Charge de pression, \y (m) 

Figure 2.4 Courbes caractéristiques 8 - et K - \y (tirée de Freeze et Cherry, 1979) 

Pour un milieu poreux non saturé isotrope et un gradient hydraulique constant, la loi 

d'écoulement de Buckingham (équivalente à la loi de Darcy en milieu non saturé) peut être 

exprimée de la manière suivante : 

Toutefois, en réalité, le gradient hydraulique ne peut être gardé constant lors d'une 

augmentation de 8, sauf dans le cas d'un écoulement purement gravitationnel (Fmeze et Cheny, 

1979). Ceci est dû au fait que y~ et 8 étant interdépendants, h et 8 le sont aussi. 
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Lorsque I'dquation (2.3) est combinée à l'équation de conservation, il est possible 

d'obteniry comme pour le cas saturé, une équation diffdrentielle partielle décrivant l'écoulement 

en milieu poreux non saturé. Cette équaîion, appelée éqr~~tion génhzfisée de Richards, est la 

suivante : 

2.3.2.4 Trunsport de solutés en milieu poreux 

Lors du transport miscible en milieu poreux, l'eau est le vecteur du déplacement des 

con taminants. Si la vitesse d'écoulement de l'eau interstitieile est grande, le transport des 

con tamhants sera convectifdispersif, c'est-à-dire qu'il sera détermine par la vitesse 

d'écoulement de l'eau, par les variations de vitesse au niveau des pores et par la géométrie du 

milieu poreux. Dans le cas où la vitesse d'hulement est f ~ b l e ,  le transport est dit convectif- 

düfusif, c'est-à-dire qu'il sera d6tennint5 par les gradients de concentration des solutés. 

a) Transport de masse convectif-dispersif 

L'équation de transport convectif-dispersif est obtenue en combinant l'équation de 

continuité avec les flux de matière causés par la convection et la dispersion d'un soluté ainsi que 

par ses réactions avec ie milieu. Le détail de la dérivation de cette équation est présenté dans la 

plupart des livres sur l'écoulement en milieu poreux (ex. Bear, 1972; Freeze et Chemy, 1979; 

Fetter, 1993) Pour un écoulement unidhensiomel non saturé, cette équation prend la forme 

suivante (Vauclin, 1993) : 

où Ci = concentration a q u e w  du contaminant i m3] 
Si = concentration adsorbée du con taminant i FVM] 

p = masse volumique du milieu poreux m] 
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0 = teneur en eau volumétrique (= n en d i e u  sature'> [VNJ 

Di = coefficient de dispersion hydrodynamique = a- 1 v 1 +Dd b2m 
a = dispersnité [LI 

v = vitesse darcierne = q/0 [vr] 

Dd = coefficient de diffusion moléculaire b2/Tl 
q = flux darcien [L/TJ 

0 = réaction chimique sauf adsorption et échange ionique 

L'equation (2.5) est couramment utilisée pour décrire le transport convectif-dipersif de 

solutés réactifs et non-réactifs dans les sols. Pour ce f e ,  eiie doit être résolue numériquement ou 

i l'aide de méthodes analytiques (ex. solution d'Ogata-Banks). Les termes (4) et (3) représentent 

respectivement le transport de masse dû aux processus de convection et de dispersion 

hydrodynamique. Les termes (2) et (5) représentent les transferts de solutés entre les phases 

liquide et solide causés par les réactions chimiques prévalantes. Le terme (5) peut aussi 

représenter une réaction de complexation aqueuse ou tout autre rhction se déroulant dans la 

phase aqueuse exclusivement (voir réactions homogènes, figure 2.7). Ces deux termes ne sont 

pas considérés lorsque le transport est non-réactif. Le transport de masse décrit par l'équation 

(2.5) est valide pour deux conditions principales: 

1 - Le milieu poreux est homogène et isotrope; 

2- La loi de Darcy est valide. 

La figure 2.5 présente les courbes de concentration de solutés réactif et non-réactif pour 

l'exemple d'une injection continue. Ces courbes de concentrations sont représentatives du 

transport de solutés pour les conditions de validité mentiornées ci-dessus. Ainsi la convection 

produit un front de soluté se déplaçant dans la colome ii la vitesse moyenne des particules d'eau 

pour un soluté non-réactif (traceur). En ce qui concerne les solutés réactifs, tels les métaux lourds, 

leur vitesse de déplacement est inférieure a la vitesse moyenne des particules d'eau puisqu'ils 

interagissent avec la phase solide. Ainsi les solutés réacifs sont retardés par rapport aux solutés 

non-i.eactifs et aux particules d'eau. 
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Notons aussi que les courbes de concentration pour les deux types de soluté sont étalées et 

n'ont pas l'dure du fiont abrupte correspondant au processus de convection seul. Cet étaiement 

est dû la d'ipersion hydrodynamique du soluté. Ainsi, une portion de la masse de soluté avance 

plus rapidement que la vitesse moyenne de l'eau et une autre plus lentement. La dispersion 

hydrodynamque est causée par (Themen, 1995) : 

1- Des variations de vitesse a L'écheUe microscopique, soit au niveau des pores. Ainsi, un p r d  

de vitesse typique dans un pore présente un vitesse maximale au centre du pore et une 

vitesse minimale près de ses parois. 

2- Des variations de vitesse à I'écheUe microscopique entre des pores de tailles différentes. 

3- Des variations de vitesse à l'échelle macroscopique entre des mnes de conductivité 

hydraulique différentes. 

4- La tortuosité du réseau poreux. 

5- La diffiision moléculaire du soluté. 

Volume des vides (Vv) - Solut6 non-réactif (traceur) 

- - Soluté fictif 

Figure 2.5 Courbes de concentrations de solutés pour une injection continue 
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Pour un soluté non-réactif; le temps de percée du domaine d'écoulement (ex. sortie d'une 

colorne de laboratoire) est le temps équivalent à l'arrivée du fiont de soluté, soit = UV, où 

L est la longueur du domaine d'écoulement dans le sens du dépiacement de l'eau. Ce temps peut 

aussi être exprime de mani&re adimensiomeiie par changement de variable. Ce temps relatif (tR) 

se définit comme suit, t~ = (vtyL. En milieu saturé, t~ peut être divisé par la porosité (n) du 

milieu poreux, ce qui permet d'obtenir une mesure de l'écoulement en termes du nombre de 

volumes des vides (Vv) cumulés à la sortie du domaine d'écoulement. En milieu non saîuré, & est 

divise par la teneur en eau (0) du milieu poreux, ce qui donne une mesure du nombre de volumes 

des vides effectif's (Vve) cumulés. Le volume de vides effectif est définit comme étant la 

proportion du volume des vides conduisant la phase aqueuse en milieu non saturé. Le temps de 

percée d'un soluté non réactif se produit lors du remplacement d'un Vv ou Vve par la solution 

infiltrante. Par ailleurs, le temps de percée d'un soluté réactif sera supérieur 1 Vv ou Vve 

puisque sa vitesse de déplacement est inf6rieure à celle de l'eau. Pour une injection continue, le 

temps de percée correspond à une concentration relative (ClCo) de 0.5, puisque la distribution des 

particules de soluté, à un point x du domaine d'koulement et au temps f obéit A une distribution 

normale symétrique autour de la moyenne (fiont convectif) à x = vt. Cette observation est valide 

pour des nombres de Peclet supérieurs B 10 (Fetter, 1993). Le nombre de Peclet (Pe) décrit le 

rapport du transport par convection au taux de transport par diffusion moléculaire par la relation 

suivante : Pe = v - L m  (Fetter, 1993). 

b) Transport de masse diffisif 

Lorsque la conductivité hydraulique du sol est faible, par exemple dans un massif 

argileux, l'écoulement de l'eau est très lent et le transport convectif n'est plus dominant. Le 

transport est alors dit -if, c'est-à-dire que le déplacement des particules de soluté est 

engendré par les gradients de concentration, des régions de concentration élevée vers les régions 

de plus faible concentration. Ainsi, la diffusion moléculaire produit un étalement du soluté dans le 

milieu poreux et entraîne une diminution de la concentration moyenne du soluté en fonction du 

temps. Ce déplacement des solutés est très lent et peut s'eKectuer en i'absence de gradient 

hydraulique. 
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Le flux de masse de soluté d'une région & une autre est proportionnel au gradient de 

concentration, cette relation étant exprimée par l'équation unidimensionnelle suivante pour im 

milieu poreux non-satura5 (Yong et coll., 1992 ; Feüer, 1993) : 

où J = flux de masse de soluté w 2 m  
D* = coefficient effectif de diffusion moléculaire b2m 

3 3 0 = teneur en eau (L /L ) 

C = concentration du soluté w3 1 
dC/dx = gradient de concentration m3/L] 

En combinant, l'équation (2.6) à l'équation de la conservation de la masse (équation de 

continuité), l'équation du transport diffusif est obtenue. Cette Bquation est la suivante pour uw 

diffusion unidimensiomelle dans un d i e u  poreux non-saturd (Yong et d l . ,  1992; Fetter, 

1993) : 

Les équations (2.6) et (2.7) peuvent être exprimées pour la diffusion d'un soluté en milieu poreux 

saturé, ou 8 = n, et sont alors appelées respectivement première et seconde lois de Fick. 

Notons que le coefficient effectif de diffusion moléculaire, D*, est relié au coefficient de 

diffusion moléculaire, Dd, par la tomiosité du milieu poreux, r, soit : 

Cette relation tient compte du fait que dans un milieu poreux, le chemin parcouru par les 

particules de soluté, diffusant d'une région à une autre, parcourent une distance plus importante 

que si elles diffusaient simplement dans une matrice aqueuse. Ainsi, puisqu'elle doit contourner 

les grains de sol, la distance réelle parcourue par une particule de soluté entre deux points d'un 
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milieu poreux, Le est plus importante que la longueur de la droite séparant ces points, L. Donc, si 

z=&,O<t<letD*<Dd. 

c) Diffusion moléculaire et dispersion mécanique 

Tel que présenté dans l'équation (2.5), le transport par dispersion hydrodynamique 

regroupe les processus de dispersion mécanique et de diffusion moléculaire. Néanmoins, pour 

beaucoup de cas d'écoulement dans les sols granulaires, l'apport de la diffusion moléculaire peut 

être né&& B cause de i'importance que revêt la dispersion mécanique, cette dernière étant 

fonction des gradients hydrauliques. Il a été démontré par expérimentation que la di8nision 

moléculaire ne domine le transport de soluté que pour de très faibles écoulements, c'est-à-dire 

pour des Pe < 0.02 (Fetter, 1993). 

Il est possible de connaître l'importance relative de chacun des deux processus (diffusion 

et dispersion) dans le transport de soluté grâce à la relation expdrimentale entre le rapport D r / D d  
(c.44. rapport entre la dispersion hydirodynamque longitudinale et la diffusion moléculaire) et le 

nombre de Peclet. Cette relation, présentée à la figure 2.6% montre que dans la direction de 

l'écoulement (direction l~n~hrdiinale), la diffusion moléculaire domine le transport pour un Pe < 

0.02. Le transport est dominé par les processus convectif et dispersif pour un Pe > 6. De plus, 

pour 0.4 < Pe < 6, la diffusion et la dispersion mécanique participent également a la dispersion 

hydrodynamique du soluté. Les rapports entre diffusion et dispersion mécanique sont différents 

lorsque la dispersion hydrodynamique dans la direction normale (direction tramversale) à 

l'écoulement est considérée, c'est-adire a m d  =me).  La figure 2.6b montre que dans cette 

direction la diffusion moléculaire domine le transport de soluté pour des vitesses d'écoulement 

cent (100) fois plus importantes que dans la direction longitudinale. Ainsi, la diffusion 

mol&ulaire exerce un contrôle plus important sur la dispersion transversale du soluté que sur sa 

dispersion longitudinale. Cette distinction entre dispersion longitudinale et transversale est 

importante lorsque, comme il sera discuté plus loin, le transport de soluté est considéré comme 

s'effectuant dans un domaine d'écoulement composé de phases aqueuses mobile et immobile et 

que le transfert entre ces deux phases est principalement diffusif et perpendiculaire à la direction 

de I'écoulement. 
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Figure 2.6a Rapport des coefficients de dispersion longitudinal versus Pe (tirée de Fetîer, 1993) 
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Figure 2.6b Rapport des coefficients de dispersion transversal versus Pe (tirée de Fetter, 1993) 



2.3.2.2 Réactions chin>iqws et transport : hpilibre et cinétique 

Lors du transport de solutés réactifs, ces derniers peuvent interagir chimiquement avec les 

constituants de la phase solide. Les réactions possibles ont été présentées prccedemment et il sera 

question dans la présente section de leur classification par rapport au fransport des solutés. Une 

telle classifcation a été proposée par Rubin (1983)) et est présentée A la figure 2.7. Les réactions 

chimiques sont d'abord classées en deux groupes principaux, soit 1) Les téactions instantarrek et 

réversibles et 2) les réactions d é p h t e s  du temps et/ou irréversible. Les réactions du premier 

groupe sont suffisamment rapides pour ne pas être innuencées par la vitesse d'écoulement de 

l'eau et par d'autres réactions chimiques modifiant la concentration du soluté (Fetter, 1993). 

Ainsi, l'équilibre chimique est considéré comme étant localement atteint pour ces réactions. 

D'autre part, les réactions du second groupe ne peuvent localement atteindre l'équilibre 

chimique puisque leur cinétique est lente en relation avec la vitesse d'&oulement de l'eau. Alors 

que les réactions du premier groupe sont réversibles et causent un retard des solutés réactifs, les 

réactions du second groupe provoquent une atténuation des solutés lorsqu'elles sont irréversibles. 

Finalement, notons que dans la figure 2.7, les réactions de surface incluent toute adsorption et 

échange ionique, alors que les réactions classiques comprennent par exemple des réactions telles 

la précipitation et la dissolution (Fetter, 1993). 

Réaction chimique 
1 

I 

- 

~roupe 1: Équiliire chimique local 
instantanée et réversible 

I 

1 Groupe II: Non-équilrire 1 
Dépendante du temps &ou irréversible 

I 

Filil= 2.7 Classification des réactions chimiques possibles lors du transport de solutés 

Cité dans Fe#er (1993) 
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a) Transport de solutés pour des réactions chimiques du groupe II 

Tel que mentiorné précédemment, le transport de solutés présenté jusqu'ici est valide 

pour des conditions d'écoulement homogène et de réactions chimiques instantanées et à 

1'8quilibre (groupe 1). Toutefois, le transport de solutés peut ne pas être adéquatement décrit par 

les équations classiques du transport ~ n v e c ~ d i s p e r s i f  (Vogeler, Scotter, Green et Clothier, 

1997). Ceci peut être le cas lorsque les réactions chimiques ne sont pas instantanées, donc 

innuencées par la cinétique, ou que l'écoulement est hétérogène (ex. écoulement préférentiel). Ce 

dernier cas sera traité plus en détail lorsqu'il sera question de L'influence de la structure du sol sur 

l'écoulement et le transport de solutés. Dans la présente section, seules les réactions chimiques ne 

pouvant atteindre l'équilibre seront considérées. 

Fetter (1993) présente différents modèles de transport de solutés tenant compte de la 

cinétique de sorption et permettant ainsi de rendre compte de réactions chimiques n'étant pas à 

réquilibre. Outre la cinetique des réactions, ces modèles permettent de cendre compte de la 

réversibilité ou de L'irréversibilité des réactions ainsi que de leur linéarité ou non-linéarité. 

Nous retiendrons en particulier le modèle selon lequel la cinétique de la réaction est 

contrôlée par le transfert diaisif du soluté C' diffusion-controlled rate law ") entre une hction 

mobile de la phase aqueuse et une fiaction immobile. Ce modèle est aussi appelé mobile- 

immobile 0. La fiaction mobile participe au transport par convection des solutés alors que la 

fiaction immobile aj$t comme zone de transition vers les sites de sorption. Le transport entre les 

fiactions mobile et immobile est diffusif. La fraction immobile de la phase aqueuse forme de 

minces films sur les particules solides et occupe les pores en cul-de-sac ainsi que les pores non- 

saturés de faibles dimensions (Coats et Smith, 1964). Dans les pores saturés, la hction mobile 

occupe le centre des pores. Les réactions chimiques entre les solutés et la phase solide sont donc 

contrôlées par le flux diffusif à travers la fiaction immobile. Par contre, une fois les sites de 

sorption atteints, les réactions chimiques peuvent être instantanées ou non. De plus, ce modèle 

permet aussi de rendre compte d'un contact partiel des solutés dans la k t i o n  mobile avec la 

phase soiide. Ce modèle est d'intérêt particulier dans la présente étude puisque, comme il en sera 

question ultérieurement, la présence de NAPL résiduel peut influer notamment sur la diffusion à 

travers la fkaction aqueuse Unmobile. Les équations décrivant ce modèle sont les suivantes (Coats 
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and Smith, 1964, van Genuchten et Wierenga, 1976; Fetter, 1993) : 

où 8, = teneur en eau (porosité en conditions sahiras) correspondant à la hction mobile 

0, = teneur en eau (porosité en conditions saturées) correspondant a la k t i o n  immobiie 

Dm = coefficient de dispersion hydrodynamique dans la k t i o n  mobile 

Cm = concentration de soluté dans la fiaction mobile 

C ,  = concentration de soluté dans la fiaction immobile 

CmS = concentration adsorbée en contact avec la hction mobile 

Ch* = concentration adsorbée en contact avec la fiaction immobile 

v,,, = vitesse d'écoulement de l'eau dans la hction mobile 

p = masse volumique du milieu poreux 

f = hction des surfaces solides en contact avec la ûaction mobile 

h = coefficient de transfert de masse 

La hction immobile est fonction de la vitesse d'écoulement aqueux, de la taille des 

agrégats, de la taiile des pores et de la porométrie (Fetter, 1993). Le modèle MIM a été appliqué 

avec succès à des sols agglomérés dans lesquels il peut y avoir écoulement préférentiel rapide 

dans les pores interagrégats (macropores) ainsi qu'un écoulement matriciel plus lent dans les 

pores intra-agrégats (micropores). Cette dernière question sera discutée a la section 2.5.3. 

2.4 Structure du sol 

La figure 2.1 présente l'étude de la structure du sol comme le second champ d'intérêt pour 

le développement d'une base de connaissances permettant de conceptualiser l'influence de NAPL 

résiduel sur le transfert des métaux lourds dans les sols. Ainsi dans la présente 6tude. l'utilité 

d'une définition de la structure du sol ne réside pas tant dans la compréhension de la structure 

elle-même mais plutôt afm de mieux comprendre sa fonction lors des écoulements aqueux et 
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polyphasiqye ainsi que lors du transport de solutés. 

2.4.1 Dkfinia'on & fa structure du sol 

La structure d'un sol peut être définie par la taille, la forme et l'arrangement des particules 

solides et des pores (Brewer, 1976). Plus précisément, la structure d'un sol est un ensemble de 

propridt6s regroupant la distribution de la taille des particules primaires et des agrégats, la 

porosité et la distribution de la taille des pores ainsi que les interactions spécifiques entre les 

particules (Yong et Warkentin, 1975). La structure d'un sol est le dsultat d'un ensemble 

complexe d'interactions bio-physico-chimiques et qui est variable d'un sol à l'autre ainsi qu'au 

sein d'un même sol (Letey, 1991). En ce qui concerne sa fonctionnaiit6, la structure du sol peut 

être considérée comme étant la propriét6 responsable de la réponse physique du sol aux forces et 

flux internes et externes (Yong et Warkentin, 1975). 

Étant domé la grande variabilité dans la géométrie des particules (taille, forme et 

orientation) et dans leur arrangement, la structure d'un sol est donc une propriété extrêmement 

dinicile à définir en termes géométriques exacts (Hillel, 1982). De plus, la structure d'un sol n'est 

pas une propriété constante. Elle est généralement très sensible aux variations des conditions 

physico-chimiques du sol. Ainsi, la structure d'un sol est considérée comme un concept qualitatif 

plutôt que comme un paramètre quantifiable (Hillel, 1982 ; Letey, 1991). Néanmoins, il est 

reconnu qu'elle joue un rôle primordial puisqu'elle d6temiine la porosité du sol, la géométrie des 

pores et leur distribution @orornétrie) ainsi que la rétention et la transmission des fluides au sein 

du sol (Hillel, 1982). Ce sont ces fonctions de la structure du sol qui sont d'intérêt particulier dans 

la présente étude. 

La structure d'un sol peut appartenir à trois grandes catégories : 1) " single grained ", 2) 

massive et 3) aggloméde (Hiilel, 1980, 1982). Un sol "single grained" a une structure 

compléternent détachée (" loose ") alors qu'un sol massif a une structure dense et cohésive. Le 

premier type de structure est typique des sols granulaires alors que le second est plutôt typique de 

massifs argileux. Les sols agglomérés, quant à eux, sont peut-être les sols les plus communs et 

ont une structure constituée d'agglomérations semi-stables de particules appelées agrégats, unités 

structurales ou@. 
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L'arrangement structural des particules d'un sol granulaire dépend de leur granulométrie, 

de leur forme ainsi que de la manière dont elles ont été mises en place. 11 existe deux cas extrêmes 

d'arrangement des particules, soit les systèmes monodispersé et polydispersé (HiIlel, 1980). Dans 

le système monodispersé, les particules ont toutes les mêmes tailles et formes et sont disposées 

selon une structure ouverte de masse volumique minimale. Le système polydispersé est consîitué 

d'un arrangement structurai dans lequel des particules de tailles inférieures remplissent 

progressivement les pores entre les particules de tailles supdrieures, produkant ainsi une masse 

volumique maximale. 

Pour un système monodispersé, outre l'arrangement structural ouvert mentiorné plus haut, 

il existe d'autres arrangement structuraux hypothdtiques qui permettent de définir des limites 

théoriques de masse volumique et de porositd pouvant être obtenues daos Les sols granulaires 

(Yong et Warkentin, 1975 ; Hillel, 1980). A partir de la géométrie de ces arrangements, il est 

possible de calculer leur masse volumique et leur porosité. Ainsi, les valeurs limites de porosité et 

de masse volumique obtenues sont les suivantes : 25.95% c n < 47.64% et 1.39 &m3 < p c 1.97 

&m3 (Hillel, 1980). Notons que ces valeurs théoriques de masse volumique ne tiennent compte 

que de La géométrie de# l'arrangement des particules, alors qu'en réalité la masse volumique est 

aussi fonction de la nature minéralogique des particules. Les systèmes polydispersés sont plus 

complexes à caractériser, mais pour une granoiumétrie donnée il existe un arrangement optimal 

des particules, ce qui peut produire des valeurs de porosité inférieures à 20% (Hillel, 1980). Les 

sols granulaires naturels ont des valeurs de porosité se retrouvant a l'intérieur de limites 

théoriques des systèmes mono- et polydispersés, soit entre 25% et 50%. 

2.4.2.2 Sols aggiomérés 

L'agglom6ration des particules primaires en agrégats ou particules secondaires se produit 

lorsqu'un sol contient une quantité appréciable de matériaux cohésifs et de cimentation, soit des 

mia6raux argileux, de la matière organique naturelle et/ou des minéraux secondaiires (ex. 

carbonates, (hydr)oxydes). La taille de ces agrégats peut varier de l'ordre de quelques millimètres 

à plusieurs centimètres, dans lequel cas ils seront plutôt un regroupement de microagrégats Les 
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particules primaires se regroupent grâce à L'action de différents mécanismes (bio)chimiques 

d'agglomération, soit (HUel, 1980) : 1) les ponts cationiques entre les surnices négatives des 

particules argileuses, 2) les liens entre les surfaces ndgatives et les arêtes positives des particules 

argileuses, 3) les liens entre les polym&res organiques et les surfaces et arêtes des particules 

argileuses (lien hydrogéne, échange anionique, pont cationique, attraction de van der Waals), 4) 

liens chimiques entre les minéraux secondaires amorphes et les sites réactifs des @es et/ou des 

polymères organiques. D'autres processus sont aussi responsables de la formation et de la 

stabilité des agrégats, dont les cycles de gelddgel et de drainage-imbibition, le ruissellement, 

l'action rackire et des animaux fouisseurs ainsi que les pratiques agricoles. 

Les agrégats sont le résultat d'un ensemble complexe de processus bio-physico-chimiques 

et ces processus sont variables tant au niveau temporel que spatial. Ainsi, l'intégrité physico- 

chimique des agrégats et leur stabilité seront aussi variables. Cette stabilité est donc une mesure 

de la résistance des agrégats face à des processus perturbateurs (Hillel, 1980). En effet, le 

comportement de plusieurs sols naturels en réponse aux stress internes et externes est conditiomé 

par une interaction entre les unités structurales et rarement entre les particules primaires (Yong et 

Warkentin, 1975). La stabilité mesurée est donc fonction du processus auquel sont soumis les 

agrégats- 

La stabilité des agrégats revêt donc une certaine importance dans la présente étude 

puisqu'ek est intimement liée à l'influence de la structure du sol sur l'écoulement et le transport 

des solutés. De plus, tel que mentiorné par Hiilel (1980), I'hydrophobisation des agrégats peut 

augmenter leur stabilité en diminuant leur vulnérabilité au processus de foisonnement (" water 

slaking "). L'hydrophobisation des agrégats se produit naturellement par l'adsorption de 

polymères organiques (ex. substances humiques). Ce recouvrement de matière organique peut 

ensuite faciliter la mouillabilite des NAPL qui adhéreront ainsi plus facilement aux agrégats et 

pourront ii leur tour contnier au phénomène d'hydrophobisation. 

2.4.2 Cmactkri&ation de la structure du sol 

La structure du sol peut être caractérisée de manière qualitative par une description de la 

morphologie des particules, des agrégats, des pores, de leur arrangement et de leurs interactio11~. 
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La quantification de la structure du sol est aussi possible par la défennination de la pommétrie du 

sol. Pour ce faire, une succion est appliquée en incréments croissants I un échantillon de sol et le 

volume d'eau interstitielle ayant été drainé est mesuré pour chaque incrément de succion. La 

pression capillaire correspondant au diam&îre d'entrée des pores ayant drainés (voir éq. 2.1 1 A la 

section 2.6.1)- il est ensuite possible d'obtenir le volume de vide correspondant à une taille de 

pore donnée. 

A partir de la pommétrie, il est possible d'évaluer les pmpoctioos de différentes catégories 

de pores. Pour ce f k ,  plusieurs systèmes de ciassification ont été proposés à la base de la taille 

des pores ou de la pression capillaire correspondant à leur drainage. La délimitation des 

dïf€ërentes classes de pores n'est pas univoque et reste dépendante de la technique expérimentale 

(E3even et Gerrnann, 1982) ou des processus affectés par la porosité (L,uxmoore, 1980). Une 

classification couramment retrouvée dans la documentation scientifique est celle proposée par 

Luxmoore (1980) et présentée au tableau 2.3. Ce système sera repris dans cette étude en raison de 

son utilisation courante dans la documentation scientifique et du fait qu'il distingue une classe 

intermédiaire de pores, les mésopoces, pouvant aussi être actifs dans l'écoulement préférentiel. 

Notons que la classification selon Luxrnooce (1980) repose sur le modèle capillaire du sol qui 

admet la relation 2.12 entre le diamètre du capillaire et la succion (pression capillaire). Ainsi, le 

dimension p a l e  considérée par la classification de L m o o r e  (1980) est en fait le diamètre 

d'entrée des pores puisqu'un pore donné ne sera drainé que lorsque la pression capillaire A 

l'interntce fluide-fluide (ex. eau-air) de plus faible rayon sera dépassée. 

Tableau 2 3  Classification des pores selon Luxmoore (1980) 

Classe de porcs 

Macropores 
Mésopores 
Micropores 

Dimension des pores (pan) 
(pression capiüaire, Wa) 

> 1 000 (> -0.3 kPa) 
10 à 1 000 (-30 à -0.3 kPa) 

< 10 (< -30 kPa) 
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2.5 Fonction de ia striictpre dans 19&oukme~t et k tranderf des sohtés: hodement 

préf6rentiel 

Les processus hydrodynamiques ont une influence déteniinante sur l'écoulement et le 

transfert de solutés dans les sols. Ainsi, les processus de convection et de dispersion régissent le 

déplacement des solutés et par le fait même leur contact avec les constituants réactifs du sol. Le 

retard et l'aîtdnuation des solutés réactifs sont infïuencés par les caractéristiques du contact 

sol :solution, notamment par la surface et le temps de contact. De plus, la convection et la 

dispersion hydrodynamique d'un soluté sont intimement liés à la structure physique du milieu 

poreux, notamment A la morphologie du réseau des pores. Par exemple, l'écoulement de la phase 

aqueuse s'effectue plus rapidement par les pores de grandes dimensions. Ainsi, le temps et la 

surface de contact entre les phases solide et liquide dans ces pores sont dimuiuds. Par ailleurs, 

l'écoulement dans les pores de faibles dimensions étant plus lent, le temps et la surface de contact 

sont augmentés. h i ,  toute altération de la structure peut modifier l'entreposage et la 

transmission de la phase aqueuse et donc le transfert des solutés (Anderson et Bo- 1977a,b ; 

Dunn et Philips, 199 1 ; Singh et Kanwar, 1991 ; Azooz, Arshad et Fraozluebbers, 1996). 

La théorie classique sur l'écoulement permet de rendre compte de l'écoulement observé 

en milieu structureliement homogène. Elle décrit L'écoulement matriciel à l'aide de paramètres 

moyens calculés sur un VER, tels la porosité, la conductivité hydraulique, la perméabilité. 

Toutefois, la théorie classique ne permet pas de rendre compte de l'écoulement préférentiel. Ce 

dernier se définit, de manière générale, comme un ou des processus de transport accentuant le 

mouvement de l'eau et des solutés (Li et Ghodrati, 1994 ; Wallach et Steenhuis, 1998). 

L'écoulement préférentiel est depuis longtemps reconnu comme étant un phénomène 

courant dans les sols de surface et semble même être la nonne plutôt que l'exception (Anderson 

et Bouma, 1977a,b ; Bouma, Jongenus, Boersma, Jager et Schoonderbeek, 1977 ; Bouma et 

WBsten, 1979 ; Beven et Gemann, 1982 ; SeyGied et Rao, 1987 ; Wilson et Luxmoore, 1988 ; 

Jardine, Wilson, Luxmoore et McCarthy, 1989 ; Ghodrati et Jury, 1990 ; Li et Ghodrati, 1994 ; 

Flury, 1996 ; Wallach et Steenhuis, 1998). Il peut résulter de: 1) un écoulement accentué par les 

maCropores ,2) un écoulement rapide à travers des séquences continues de pores dans des zones 

matricielles de conductivités hydrauliques supérieures à la valeur moyenne (c.-à-d. mésopores), 3) 
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la formation d'instabilités du h n t  de déplacement de la phase aqueuse (" fkgering '7, 4) la 

présence de discontinuités texturales et 5) l'association des solutés avec un(des) constituant@) 

mobile(s) de Peau interstitielle (ex. complexation, transport wiioïdal) (Beven et Gemiann, 1982 ; 

Ritsema, Dekker, Hendrickx et Hamminga, 1993 ; Ghodrati et Jury, 1990 ; Li et Ghodraty 1994). 

Notons que les deux premiers processus résultent directement d'une h6térogénéité structurelle du 

soi, dors que le troisième résulte d'une instabilité hydrodynamique induisant une hétémgénéite 

daris l'écoulement. Les discontinuités textudes (ex. lentilles argileuses) ne seront pas 

wnsid6rées dans le cadre de cette étude alors que les associations chimiques entre solutés et 

CO mtituants de l'eau interstitielle ont été discutées préalablement (section 2.3). 

L'écoulement préférentiel est souvent reconnu comme étant le résultat d'une hétérogénéité 

structurelle du sol. Cette dernière peut être d'origine géologique (ex. érosion du sol, fractures, 

fentes de retrait, agglomération), chimique (ex. cavit6s de dissolution), biologique (ex. fentes 

racioaices, terriers) ou anthropique (ex. labourage). Les zones hétérog6nes du sol peuvent 

présenter une conductivité hydraulique plus élevée que la matrice poreuse et ainsi favoriser un 

écoulement préférentiel de la phase aqueuse. Tel que mentionné précédemment, ces zones 

hétérogènes sont des macropores et/ou des mésopores. Notons que dorénavant, lorsqu'il sera 

question de ces deux classes de pores conjointement, l'appelation " chenaux préférentiels " sera 

utilisée. Sinon, une distinction sera faite entre un écoulement préférentiel rnacroporeux ou 

mésoporewr. 

Les principaux facteurs influençant l'écoulement et le transport préférentiels sont la 

pression matricielle (v) et L'intensité du flux d'infiltration (Wilson et Luxmoore, 1988 ; Aagulo- 

JaramilIo, Gaudet, Thony et Vauclin, 1996 ; Reedy, Jardine, Wiison et Selim, 1996 ; Li et 

Ghodrati, 1997 ; Lin, Mclnnes, Wilding et Hallmark, 1997)' le degré de saturation (Beven et 

Germann, 1982 ; Sewed et Rao, 1987), la densité des chenaux préfërentiels et leur continuité 

(Anderson et Bouma, 1977% b ; Bouma et coll., 1977). la texture du sol (Li et Ghodrati, 1997), la 

conductivité hydraulique matricielle (Anderson et Bouma, 1977 a, b), ainsi que la présence et la 

nature des matériaux recouvrant les parois des chenaux préférentiels (ex. film argileux ou 
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organique) (Stehouwer, Dick et Traina, l%M ; Chen et COU, 1997). Aussi, i'écoulement de la 

phase aqueuse dans une séquence de pores dépend de la Eailie des pores et de leur géorn6trie 

(Bouma et WU., 1977 ; Beven et Gennann, 1982). Par exemple, l'écoulement préfdrentiel est 

innuencd par la plus petite ouverture d'une séquence continue de chenaux préférentiels, ce qui est 

appelé l'effet de constriction (" neck effect '3. 

2.5- 1.1 Pression matricielle, intensité h j l u x  d'infiltration et degré de saturation 

La pression matricielle contrôle l'activité des pores dans la transmission de la phase 

aqueuse. Tel que vu précédemment, la pression matricielle et la dimension des pores sont reliées 

par l'équation de Young-Laplace (voir éq. (2.1 1) à la section 2.6.1). Ainsi, plus la pression 

matricielle est négative, plus petite sera la taille des pores participant à l'écoulement aqueux. 

Lorsqu'une succion est appliquée à un sol, les macropores ne peuvent transmettre la phase 

aqueuse (van Genuchten et Wierenga, 1976 ; Anderson et Bo- 1977% b). Donc, en conditions 

non-saturées, l'écoulement préférentiel macroporeux est substantiellement diminué, voire 

eliminé. L'écoulement est alors matriciel, mais la phase aqueuse peut aussi passer d'une zone 

matricielle à uw autre en hchissant  les macropores aux points de constriction où la phase 

aqueuse est retenue par capillarité (Wang et Narashhan, 1985). Les mésopores quant à eux 

peuvent transmettre la phase aqueuse sous tension et peuvent être les promoteurs d'un 

écoulement préférentiel important même en conditions non-saturées (Beven et Ge=, 1982 ; 

Wilson et Luxnoore, 1988). 

Afin d'initier un écoulement préférentiel macroporeux, la pression matricielle doit être 

nulle ou positive, donc le système doit être à saturation et/ou " uder ponding ". De plus, 

l'initiation de l'écoulement préférentiel est facilitée par un sol initialement sec, puisqu'un tel sol 

est souvent hydrophobe et que la conductivité hydraulique des zones matricielles insaturées est 

très faible (Anderson et Bouma, 1977% b ; White, Dyson, Gerstl et Yaron, 1986). 

Les chenaux préférentiels ont une - importante influence sur la conductivité hydraulique 

saturée, KM, même s'ils ne contribuent que très peu à la porosité (Beven et Gemann, 1982). 

Même une faible macroporosité peut augmenter l'écoulement dans un sol saturé par plus d'un 

ordre de grandeur dans les sols de conductivité matricielle faible à modérée (Li et Ghodrati, 
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1994). De plus, le rapport de l'écoulement préférentiel ii L'bukment matriciel augmente avec 

l'intensité du flux aqueux. Ainsi, sur le temin, l'écoulement préférentiel rnacroporeux est 

génhdement plus important lors d'événements pluvieux intenses alors qu'au laboratoire ceci est 

obsexv6 pour des debits d'infiltration supérieurs à la conductivité hydraulique sa- du sol. Par 

ailleurs, un flw aqueux intense augmente la dispersion équivalente du soluté car la phase aqueuse 

est forcée vers d'autres chenaux préférentiels et le temps de résidence près du point d'injection 

diminue (Moreno et Tsang, 1991 ; Li et Ghodratti, 1994). 

231.2 Densité et continuité des chenaux préférentiels 

La densité des chenaux préférentiels influence le captage de la phase aqueuse par ces 

derniers. Ainsi, un réseau dense permet un captage plus important et une transmission plus rapide 

de la phase aqueuse et des solutés. La continuité des chenaux préférentiels infiuence quant à elle 

la profondeur d'infiltration préférentielle de la phase aqueuse. Plus la continuité du réseau 

préférentiel est importante, plus la profondeur et la vitesse d'infiltration seront grandes. De plus, 

il n'est pas nécessaire qu'une séquence de chenaux préférentiels soit continue sur la totalité du 

domaine d'écoulement pour permettre un écoulement préférentiel important. Ainsi, les mdsopores 

peuvent initier un écoulement préférentiel dans des macropores non-connectés à la surface ou à la 

sortie du domaine d'écoulement (Wilson et Luxmoore, 1988). La pression positive demère le 

front de déplacement de la phase aqueuse peut foumir un apport aqueux suffisant pour initier un 

écoulement préférentiel a travers ces chenaux préfërentieis non cornectés aux Limites du domaine 

d'écoulement (" subsurface interaction ") (Beven et Gemann, 1982). Aussi, de tels macropores 

favorisent le captage interne, c'est-à-dire un déplacement rapide de la p h  aqueuse en 

profondeur où un écoulement matriciel est initié (Booltink et Bouma, 1991 ; Ritsema et coll., 

1993). 

Les chenaux préférentiels peuvent aussi être considérés comme étant le résultat de 

séquences de mesopores dont la continuité est assuré par des régions macropoceuses plutôt que 

résultant de macropores distincts (Seyfned et Rao, 1987). Ainsi, lorsque le sol est non-saturé (cg- 

à-d. sous tension), ces régions sont drainées ce qui diminue le degré de continuité des séquences 

conductrices ainsi que I'écoulement préférentiel et modifie la géométrie du réseau poreux 

participant à l'écoulement (réseau poreux effectif). 
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Lors d'un écoulement ptéfdrentiel, le déplacement des solutés dans le sol est augmente 

puisque leur entrée dans les régions matricielles est diminuée (Soliins et Radulovich, 1988). Ce 

même phénomhe diminue aussi le taux de (re)largage des solutés initialement contenus dans les 

zones ma~cieUes puisque la phase aqueuse dans ces zones n'est pas déplacée par l'eau 

d'infiItration qui s'écoule plutôt par les chenaux préférentiels (Soliios et Radulovich, 1988). Un 

écoulement préférentiel force donc la phase aqueuse à contourner les régions matricielles où le 

potentiel de réactions chimiques avec les solutés est le plus élevé @ouma et cou., 1977 ; 

Edwards, Shipitalo, Owens et Dick, 1993 ; Leith, Reedy, Ramirez et Heymans, 1996). Il est donc 

important de distinguer les solutés contenus dans la phase aqueuse infiltrante de ceux contenus 

daos la phase aqueuse résidente, car le contoumement causé par l'écoulement préférentiel les 

aec t e r a  de manière différente. D'une part, ce contournement est la cause fondamentale de la 

percée rapide de solutés, &actifs ou non, contenus dans la phase aqueuse infiltrante (Skopp, 

Gardner et Tyler, 1981). D'autre part, le contoumement diminue la iixiviation totale des solutés 

résidents lorsque ces derniers sont non-&actifs, mais l'augmente lorsqu'ils sont réactifs (Czapu, 

Horton et Fawcett, 1992). La raison de ceci est que la migration des solutés non-réactifs résidents 

résulte aussi en grande partie de l'écoulement matriciel. A l'inverse, L'écoulement matriciel 

n'affecte pas le déplacement des solutés réactifs résidents puisque ces derniers sont retenus par la 

phase solide des régions matricielles. 

Pour un écoulement interrompu (ex. précipitations), le transport des solutés réactifs se 

produit principalement pendant les premiers événements d' infiltration. Lors des interruptions, les 

contaminants diffusent dans les régions matricielles où ils sont retenus et lors des événements 

suivants iis ne sont plus contactés par les eaux d'infiltration (Edwards et COL, 1993). Ainsi, le 

rôle des chenaux préférentiels dans le transport de solutés est aussi intimement lié à l'historique 

d'imbibition-draie du sol (Baer, Powers, Shea et Stueffer-Powell, 1992 ; Harvey, 1993). 

Lorsque l'écoulement est sous tension, la phase aqueuse a moins tendance à contourner les 

régions matricielles, ce qui augmente la rétention des solutés réactifs dans une proportion plus 

importante du sol (Jardine, Jacobs et Wilson, 1993). 11 est à noter aussi que lors d'un écoulement 

préférentiel, l'importance du contoumement par la phase aqueuse infiltrante est directement 
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proportiomelle à la vitesse d'infsltration- Ainsi. une vitesse importante favorise le contournement 

alors qu'une diminution de la vitesse d'infiltration augmente le mélange entre la solution d'entrée 

et la phase aqueuse résidente (White et COU., 1986). 

2.52 Écoulement prrf&entief et ill~labiIitL du fiont de dé,piàcement 

L'instabilité du h n t  de déplacement de la phase aqueuse dsulte d'une variabilité des 

forces de gravité, de viscosité et capillaires exercées à I'interface entre le fiont aqueux (front 

mouillant) et le milieu dans lequel ce fmnt se propage. Dans un milieu poreux, cette interface est 

constituée du contact en- le front mouillant, la phase solide et les autres fluides présents (air, 

NAPL et eau interstitielle). Amsi, si la distribution du rapport des forces exercées a cette interfixe 

peut être représentée par une valeur moyenne sur l'ensemble du domaine d'écoulement 

consid6réy on obtient un déplacement " piston " ou c o n ~ ~ d i s p e r s i f .  Par contre, dans un milieu 

poreux physiquement et chimiquement h6térogene' le rapport des forces exercées à l'intedace ne 

sera pas nécessairement constant et des zones d'instabilité pourront émerger. Par exemple, les 

zones présentant une résistance moins importante à l'écoulement conduiront la phase aqueuse 

préférentiellement aux zones fortement résistantes à l'écoulement. Les variations de vitesse 

d'écoulement engendrées ne pourront être décrites par une distribution normale de la vitesse. 

L'équation de convection-dispersion ne sera plus applicable et un modèle MIM pourra alors être 

utilisé (Ritsema et Dekker, 1996). 

L'instabilité du fiont de déplacement de la phase aqueuse peut être le résultat d'une 

stratification du sol, de l'empnso~ement d'un fluide non miscible (ex. air, NAPL) etlou de 

propri6tés hydrophobes du sol (Ritsema et coll., 1993). Les deux dernières circonstances seront 

retenues daas la présente étude puisqu'elles peuvent résulter de la présence d'un NAPL résiduel. 

L'emprisonnement d'un fluide non miscible sera discuté plus en détail lorsqu'il sera question de 

l'innuence d'un NAPL résiduel sur la continuité du réseau poreux et sur l'écoulement aqueux. 

Dans la présente section, il sera donc question de l'influence des propriétés hydrophobes du sol 

sur I'écoulement. 

Un sol peut acquérir des propriétés hydrophobes (" water repellent soil") par son 

association avec des molécules organiques qui recouvrent les surâices des particules primaires ou 
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des agrégats (Ritsema et Dekker, 1996). Il a été démontré que la plupart des types de matiere 

organique peuvent procurer au sol des propriétés hydrophobes, particulièrement les 

macromolécules provenant de la biodégradation de la biomasse (Bisdom et coll., 1993 ; Dekker et 

Ritsema, 1994). Il est aussi possible de supposer que les NAPL résiduels, étant non-miscibles la 

phase aqueuse, induiront aussi de telles propriétés lorsqu'ils sont le fluide mouillant (voir section 

2.6). 

Un sol hydrophobe aura tendance à repousser la phase aqueuse, cette dernière 6tant dors 

considérée non-mouillante (voir section 2.6). Les proprietes hydrophobes d'un sol sont 

naturellement induites par l'activité des plantes et la décomposition des tissus végétaux (Ritsema 

et Dekker, 1996) et ne sont pas uniformément distribuées dans le profil pédologique. Ainsi, les 

zones hydrophobes sont habituellement confinées aux premiers centimètres sous la couche 

organique et leur étendue peut aussi varier latéralement. Dans le cas d'une contamination par un 

NAPL résiduel, il est aussi possible de supposer une teUe variabilité des zones hydrophobes, car 

le NAPL est emprisonné dans le sol en masses isolées (voir section 2.6). Les zones hydrophobes 

interceptent l'écoulement vertical, forçant la phase aqueuse à se distribuer horizontalement et à se 

diriger vers les zones hydrophiles à travers lesquelles elle s'infiltrera préférentiellement (Ritsema 

et cou., 1993 ; Ritsema et Dekker, 1996). Ce processus est présenté schématiquement a la figure 

2.8. Les zones hydrophiles peuvent être des régions du sol sans accumulation de matière 

organique et/ou des chenaux préférentiels. 

L'hydrophobie d'un sol est plus devée lorsque ce dernier est sec (Shipitaio, Edwards, 

Dick et Owens, 1990 ; Ritsema et Dekker, 1996). Dans ces conditions, la matière organique n'est 

plus en compétition avec l'eau pour les surfaces solides et peut ainsi les recouvrir de manière plus 

uniforme. Donc, plus la teneur en eau d'un sol est élevée, plus son degré d'hydrophobie diminue. 

Par ailleurs, le fait qu'un sol soit sec n'est pas garant de son hydrophobie. Par exemple, un sol 

hydrophile sec absorbera rapidement la phase aqueuse par des forces capillaires importantes, alors 

que dans un sol hydrophobe sec, son absorption pournt être e-mement lente (Ritsema et 

Dekker, 1996). De plus, l'hystérèse des cycles d'imbibition-drainage pourra aussi accentuer ce 

phhomène, puisqu'une pression matricielle supérieure est nécessaire pour obtenir une teneur en 

eau équivalente lors de l'imbibition (Ritsema et Dekker, 1994). 



Chapitre II : Trausfert des métaux lourds dans les sols en pésence de NAPL résiduel 59 

Figure 2.8 Patron d'écoulement dans un sol hydrophobe (tirée de Ritsema et coll., 1993) 
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L'hydrophobie d'un sol, induite par Paccumulation de matière organique sur les d h c e s  

solides, crée donc des zones d'instabilité entre les régions hydrophobes et hydrophiles. Ceci 

déforme le h n t  de déplacement de la phase aqueuse puisqu'il est entraîné vers les régions de 

moindre dsistance B l'écoulement (c.-àd les régions hydrophiles). La phase aqueuse s'écoule 

alors par panaches (" fïugers '7 le long de ces zones d7infIltration préférentielle (voir figure 2.8). 

Ritsema et Dekker (1996) ont observk une vitesse d'écoulement trois fois supérieure à celle d'un 

écoulement "piston" moyen à travers de telles zones préférentielles. De plus. ces wnes 

â'écaulement préfkrentiel peuvent persister travers plusieurs cycles d'imbibition-drainage étant 

donné la stabiiisation de la structure du sol par l'hydrophobisation. 

L'écoulement préférentiel peut être décrit par le modèle d'écoulement mobile-immobile 

(MM) présentd antérieurement. L'écoulement dans les régions mobile et immobile résulte d'une 

porosité bimodale et non seulement d'une variabilitd dans la vitesse de déplacement de la phase 

aqueuse. Selon ce concept, le sol est divisé en deux régions hydrodynamiq~es~ l'une mobile 

(dynamique) et l'autre immobile (stagnante) (van Genuchten et Wierenga, 1976 ; van Genuchten 

et Dalton, 1986). La première région est caractérisée par des pores de taille importante et ayant 

une transmissibilité aqueuse élevée (ex. macro- et mésopores). Dans cette région, la phase 

aqueuse s'écoule rapidement et son temps de résidence est court. La seconde région est 

caractérisée par des pores de dimensions moins importante (rnicropores), ayant une 

ûansmissibiW aqueuse plus faible. La région immobile comprend aussi la phase aqueuse 

emprisonnée dans les pores en cul-de-sac et par capillarité (Gaudet, Jégat, Vachaud et Wierenga, 

1977). En comparaison avec le mouvement de la phase aqueuse dans les macro- et mésopores, la 

phase aqueuse contenue dans les micropores est considérée stagnante. Il existe une faible couche 

matricielle (" matrix layer ") entre les régions mobiles et immobiles où s'établissent des gradients 

hydrauliques et chimiques (Anguio-Jaradllo et coll., 1996 ; Reedy et coll., 1996 ; Chen, Franklin 

et Johnson, 1997 ; Wallach et Steenhuis, 1998). La circulation de la phase aqueuse et l'échange 

de solutés entre les deux régions se produit surtout par diffusion à travers la couche matricielle 

mais aussi par convection lorsque les conditions de saturation ne sont pas les mêmes d'une région 

à l'autre (Wilson et coll., 1992 ; Reedy et coll., 1996). La figure 2.9 représente de manière 
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schématique le concept MIM. 

Le concept M[M est valide pour des sols dans lesquels existe une différence importante 

entre les vitesses d'écoulements préférentiel et matriciel, cette différence pouvant, par exemple, 

être engendrée par une distribution bitnodale distincte de la porométrie (Beven et Getmann, 

1982). Par contre, le concept MIM n'est évidemment pas une description stricte de la réalité et, 

bien qu'il soit couramment utilisé, il est souvent modifié d'une Ctude à l'autre. Par exemple, 

certains modèles accordent une vitesse d'écoulement à la phase aqueuse dans la région immobile 

etlou considèrent plus d'une région d'écoulement (ex. Skopp et coll., 1981 ; Wüson et coll., 

1992). Aussi, si le concept MIM permet de décrire l'écoulement préfdrentiel, il ne permet qu'une 

description simplifiée de la distribution d'un solute parmi les régions mobile et immobile. 

Flux 

Flux 

Flux 

convectif-dispersif macroporeux 

convectif-dispersif microporeux 

di fh i f  (échanges mobile-immobile) 

Figure 2.9 Modèle conceptuel d'un milieu poreux MIM 

Le concept MIM est décrit par les équations (2.9) et (2.10). Ann d'appliquer ce modèle a 

l'écoulement préférentiel, quatre composantes principales du système doivent être definies, soit 1) 

la nature des 6coulements mac ie l  et préférentiel, 2) les caractt5ristiques spatio-temporelles du 

réseau de chenaux préférentiels, 3) la nature des interactions entre les régions mobile et immobile 

et 4) les conditions d'initiation de l'écoulement préférentiel (Beven et Germann, 1982). Notons 

ici que l'approche du modèle MIM (équations (2.9) et (2.10)) est déterministe et assume un 

milieu continu dans lequel les dew régions sont unifonnément distribuées (Angulo-Jaramillo et 
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cd., 1996). Par contre, afin d'appliquer le concept de continuum à un milieu structureliement 

hdt6rogène, le VER d 6 f i  sera de plusieurs ordres de grandeur supérieur à celui d'un miiieu 

homogène pour tenir compte d'une variabilité spatiale plus importante (Beven et Gennann, 

1982). 

2- 5.3.1 Identrtcation de I 'écoulement et du tvansport préjErentiels 

fuisque l'écoulement préférentiel affecte le transport des soiutés, leurs courbes de percée 

different de ceux propres à un écoulement homogène présentés à la figure 2.5. La figure 2.10 

compare ces deux types de courbes pour une injection continue de soluté non-réactif (traceur). 

Les courbes de percée de traceur sont utilisées pour identifier des patrons de continuité dans les 

chenaux préférentiels mais ne peuvent dEérencier les rôles propres à chaque type de macro- ou 

mésopore. Les principales caractéristiques d'une courbe de percée permettant de supposer la 

présence d'un transport préférentiel du soluté ont été décrites par plusieurs chercheurs (van 

Genuchten et Wierenga, 1976 ; Anderson et Bouma, 1977a,b ; Bouma et coll., 1977 ; Nkedi- 

Kizza, Rao, Jessup et Davidson, 1982 ; van Genuchten et Dalton, 1986 ; Seytned et Rao, 1987 ; 

Jardine et coll., 1989 ; Moreno et Tsang, 1991 ; Singh et Kanwar, 199 1 ; Reedy et coll., 1996). 

Eues sont définies comme étant: 

la percée rapide du domaine d'écoulement par le soluté (c.-à-d. avant 1 Vv) ; 

l'asymétrie de la courbe de percée ; 

l'étalement de la courbe de percée ; 

diminution de la concentration relative lors d'une interruption de l'écoulement ; 

la présence de plusieurs pics lors d'une injection discontinue (en créneau) (ex pic préférentiel 

et pic matriciel). 

Notons que plus d'une de ces caractéristiques doivent être réunies afin de pouvoir 

diagnostiquer un écoulement préférentiel. Par exemple, une diminution de la concentration 

relative lors d'une interruption de l'écoulement peut aussi être observée pour un transport 
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matriciel dont les réactions chimiques ne sont pas A I'équilibre. 

Volumes des vides (Vv) - Écoulement matriciel saturé (dut6 non réactif) 

- - - ÉeMlement prCCCrentiel (solut6 non réactif) 

Figure 2.10 Comparaison de courbes de percée matricielle et préférentielle 

2.6 SysOmes poîyphasiques non miscibles en miiieu poreux : Cas des NAPL 

Dans cette section, la théorie de l'écoulement polyphasique non miscible ne sera pas 

exposée dans son ensemble. Les facteurs influençant l'établissement d'une concentration 

résiddie d'un liquide non-aquewr non miscible (NAPL) seront considérés en particulier. Ainsi, 

plus d'importance est accordée à la description statique du système polyphasique non miscible 

qu'à une description dynamique (écoulement des phases). 

Dans un système polyphasique non miscible au moins deux phases sont en présence. Par 

exemple, dans le cas d'un NAPL s'infiltrant dans la zone saturée, les conditions seront 

biphasiques (eau-NAPL) alors que dans la zone non-saturée, les conditions seront triphasiques 

(eau-NAPL-air). L'écoulement des phases et leur mise en place dans le sol dépendent de la masse 

volumique et de la viscosité des fluides, de leur tensions interfaciales ainsi que de la structure du 

sol. Le tableau 2.4 présente les propriétés physico-chimiques de quelques NAPL communs. 
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Tabteau 2.4 Propriétés physico-chimiques de NAPL communs et de L'au 

(tiré de Hunt, Sitar et Udell, 1988 ; Munson, Young et Oküshi, 1990) 

Nom 1 Masse volumique, 1 ~ i o s i & ~  1 Tension intefiaciale, 

Eau (à 15.6"C) 

2.6 1 Tension interfacide et pression capillaire 

LNAPL 
Essence (à 1 5.6OC) 
Huile SAE 30(à 15 -6°C) 
DNAPL 
T6trachlorure de carbone (à 20°C) 
Trichloroéthylène 
Tdtrac hloroéthy lène 

La tension interfaciale est l'intensité de l'attraction moléculaire par unité de longueur au 

niveau de la surface entre deux fluides (Mumon et cou., 1990). Elle est donc le travail requis 

P ~ m 3  
999 

pour créer une nouvelle unité de sucface A l'interface entre deux fluides non miscibles (Lefebvre, 

1995). Cette tension existe à eause d'un déséquilibre entre les forces internes de cohésion des 

molécules de chaque fluide. Ces dernières produisent des attractions égales entre les molécules à 

680 
912 

1 590 
1 460 
1 630 

l'intérieur du fluide. Par contre, les molécules le long de l'interfàce entre les deux fluides 

subissent un force de poussée vers l'intérieur du fluide le plus cohésif (ex. gouttelettes de mercure 

sur une sudace lisse). Donc, la différence de pression de part et d'autre de l'interface courbe est 

(Pa%) 
1.1 2E-3 

exprimée par l'équation de Young-Laplace : 

a (liquide-air) (Nlm) 
7.34E-2 

3.1E-4 
3.8E- 1 

9.58E-4 
5.9E-4 
8.9E-4 

où AP = différence de pression ou pression capillaire w l f 5 L 2 ]  
a = tension interfaciale @UUT*L] 

R = rayon de courbure de l'interface [LI. 

2.2E-2 
3.6E-2 

2.69E-2 
2.9E-2 
3.1E-2 

Un phénomène commun associé à la tension interfaciale des fluides, et qui est à la base de 

la théorie de la capillarité dans les sols, est la montée d'un liquide dans un tube capülaire. Dans ce 

cas, l'interface est triple, soit liquide-gaz-solide. Les molécules du liquide subissent une force 
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d'attraction exercée par la surface solide qui est supérieure à la force de cohésion du liquide. 

Ainsi, ce dernier est " aspiré " par le tube. Le liquide est alors dit mouiiIcl~rt. Si L'attraction des 

molécules du liquide exercée par la surface solide est iafénewe aux forces de cohésion du 

liquide, ce dernier est dit non-mouiIIant. Donc, a h  de minimiser I'energie du syst&me, uw goutte 

d'eau aura tendance à mouiller une d a c e  minérale préférentiellement à un gaz puisque sa 

tension intefiaciale avec le solide est infirieure A celie du gaz. 

La hauteur de montée du liquide dans le tube capillaire, h, est fonction de sa tension 

interfsciale, a, son poids spécifique, y, le rayon du tube, r, et l'angle de contact entre le liquide et 

la paroi du tube, 0. Ainsi 

Pour une interface liquide-gaz-solide, la relation entre L'angle de contact et les tensions 

interfaciales entre les différentes phases est ddcnte par l'équation de ~ o u n ~ - ~ u ~ r é ~  (voir aussi 

figure 2.11) : 

où 0 = angle de contact entre le fluide mouillant et la surface solide 

am = tension interfaciale entre le solide et le gaz 

QSL = tension interfaciale entre le solide et Le Liquide 

ou = tension interfaciale entre le gaz et le liquide. 

' Par convention, 0 est mesrné dans le fluide de plus dense. 
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Figum 2.11 Tensions interfaciales entre une ~ d a c e  solide et des fluides mouillant (M) et non- 

mouillant (NM) (tirée de Fetter, 1993) 

Ainsi, pour un fluide mouillant, 8 < 90°, alors que pour un fluide non-mouillant, 0 > Mo. 

Lorsque deux fluides sont en compétition pour une surface, le fluide mouillant recouvrira la 

surface. Dans les systèmes huile-eau qui sont d'intérêt dans cette étude, L'eau a tendance à 

mouiller préférentiellement la surface. Toutefois, si une surface initialement sèche entre d'abord 

en contact avec une huile, cette dernière mouillera la surface. Dans les sols et les aquifères, les 

surfaces solides sont presque toujours mouillées d'eau (" water-wet ") et 8 = OO. Ceci est 

généralement le cas lorsque les minéraux dominants sont des silicates puisque leurs surfaces sont 

chargées négativement. Par contre, il peut exister des conditions où l'eau est non-mouillante ou 

partiellement mouillante. Par exemple, tel est le cas si le minéral dominant est la calcite, sa 

surfiace étant positivement chargée (Lefebvre, 1995). Aussi, suite au dépôt de composés 

organiques naturels sur la surface des pores, i'huile peut devenir le fluide mouillant, car les 

surfaces solides recouvertes de dépôts organiques naturels deviennent hydrophobes (Ritsema et 

Dekker, 1994). Finalement, lorsque le sol de la zone vadose est très sec et entre d'abord en 

contact avec un NAPL, les surfaces solides sont alors partiellement mouillées d'huiles. La 

présence d'eau résiduelle fortement associée aux surfaces solides empêche l'établissement d'un 

système complètement mouillé d'huile. On a alors un système partiellement mouillé d'huile et 

d'eau. Les facteurs déterminant la mouillabilité entre l'huile et l'eau sont donc 1) le type de 

surfaces solides (minéralogie, charge, énergie, rugosité (géométrie), 2) la composition des fluides 

et 3) la température et la pression (Lefebvre, 1995). 
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La rnoui'llabiliré des fluides est donc la tendance relative d'un fluide a s'étendre ou à 

adhérer B une d a c e  solide en présence d'un autre fluide non miscible (Lefebvre, 1995). Il arrîve 

que la mouillabilité des fluides pour les surfaces minérales soit la même. La modabüité est alors 

dite intermédiaire ou neutre. D'autre part, lorsque le degré ou le type de modabilité varie dans 

le d i e u  poreux, la mouillabilité est mixte. 

Un autre concept introduit précédemment pcu l'équation (2.11) est celui de pression 

cqilîaire @ ou P,), qui est la ciBirence de pression de part et d'autre de l'interface entre un 

fluide mouülant et un fluide non-mouillant, soit Pc = PM - PNM. Selon l'équation (2.1 1). la 

pression capillaire est fonction de la tension interfaciale entre les deux fluides, de la géomdtrie 

des pores et de la proportion de chaque liquide. La figure 2.12 est une représentation schématique 

de cette relation. 

Figure 2.12 Rayon de courbure pour une interface capillaire sphérique (tirée de Fetter, 1993) 
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Le de@ de saturation du milieu poreux en eau ou en huile est relié à la pression 

capillaire. Ce concept a déjà été évoqu6 concernant l'écoulement aqueux en conditions non- 

saturées. En effet, l'écoulement non-saturé est un cas particulier de l'écoulement polyphasique 

non miscible. La théorie présentée à la section 232.3 est donc aussi valide pour un système eau- 

huile et les courbes caractéristiques y - 8 sont un cas particulier de courbes Pc-S, où S est le 

degré de saturation d'un fluide et représente la portion du réseau poreux qu'il occupe. Donc, les 

degrés de saturation respectifs en eau et en huile sont S. et Sh. Par exemple, Se + Sh = 1 pour un 

système biphasique eau-huile. La figure 2.13 présente une courbe Pc-S pour un système eau-huile 

où I'eau est le fluide mouillant. Lors du drainage, l'eau est déplacée par l'huile suite à une 

augmentation de la pression capillaire et ce, à partir de la pression de déplacement Le drainage se 

poursuit jusqu'à l'atteinte d'une sahiration résiduelle en eau à partir de laquelle toute 

augmentation de la pression capillaire n'induit plus de diminution de Se. Lors de l'imbibition, 

l'eau est réintroduite dans le milieu poreux et déplace l'huile présente. Le degré de saturation en 

eau augmente avec une diminution de la pression capillaire jusqu'à L'atteinte de la saturation 

résiduelle en huile à une pression capillaire nulle. Comme pour le système eau-air présenté à la 

section 2.3.2.3, les courbres Pc-S présente une hystérèse entre l'imbibition et le drainage. Les 

causes de cette hystérèse sont les mêmes que celles mentionnées précédemment (voir section 

2.3.2.3). De plus, a l'instar du système eau-air, le système eau-huile présente une saturation 

résiduelle en eau (S,) et une saturation résiduelie en huile (S*). L'eau et l'huile résiduelles sont 

des quantités de fluide immobiles dont la stabilité est indépendante de la pression. Elles sont 

présentes sous formes de zone de fluide sans continuité hydraulique. 

La con£iguration et la distribution de ces zones de fluide résiduel different selon la 

mouillabiiité du système. Les processus d'emprkomement des fluides résiduels sont différents 

selon que le fluide est mouillant ou non-mouillant. La figure 2.14 présente ces différences. 

L'emprisonnement des fluides se produit par instabilité capillaire, en contournant des pores 

contenant le fluide non-mouillant, par instabilité du h n t  de déplacement et par emprisonnement 

sur les surfaces irrégulières des pores (Lefebvre, 1995). Pour un système où L'eau est le fluide 

mouillant, l'huile résiduelle forme des globules (appelés blobs ou ganglions) emprisonnés dans 

les pores de taille intermédiaire (voir figures 2.14 et 2.16). L'eau occupera les pores les plus fuis 

ainsi que la surface des solides. Par contre, lorsque l'huile est le fluide mouillant, l'huile 
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résiduelle forme des anneaux pendulaires aux paints de contact des grains ainsi qu'un mince film 

recowrant la paroi des pores. 

Figure 2.13 Courbe Pc-S pour un système eau-huile (tirée de Fetter (1993)) 
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CONTOURNE 

Fiïarc 2.14 Distribution des fluides résiduels selon le type de mouillabilité 

(tiré de Lefebvre (1995)) 

2.62 PermPabilitP relative et kcoulement poI)phasique 

Lorsque plusieurs phases non miscibles s'écoulent simultanément dans un milieu poreux, 

la loi de Darcy est toujours utilisée pour décrire l'écoulement des fluides mais avec une 

perméabilité relative a chaque fluide qui sera inférieure a la perméabilité absolue du milieu (a. 
Distinguons ici la perméabilité d'un milieu poreux (k) de sa conductivité hydraulique (K). La 

perméabilité est une propriété intrinsèque au milieu poreux. Elle est sa capacité à transmettre un 

fluide qui le sature complètement (Lefebvre, 1995). D'autre part, la conductivité hydraulique est 

la constante de proportionalité reliant le champ physique de la vitesse d'écoulement au gradient 

du potentiel 8 = gh. Puisque pour un grad@ constant, le champ de vitesse est fonction du 

diamhtre moyen des grains (d), de la viscosité (p), et du poids spécifique (y)  du fluide. Ainsi, K 

est une propriété à la fois du milieu poreux et du fluide. Donc, 
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où C = constaute de proportionnalité. 

Le produit cd2 étant une propriété exclusive du milieu poreux, il est donc considéré égal B 

la permdabilité. La constante C est de plus une fonction de la géométrie du réseau poreux, de la 

granulométrie et de la surface spécifique (Yong et Warkentin, 1975 ; Freeze et Cherry, 1979). 

Dans un milieu polyphasique, la pennéabilité effective &) est alors la capacité du milieu 

B transmettre un fluide en même temps qu'un autre. La perméabilité relative &) est le rapport de 

la pennéabilité effdve A une perméabilité de base &). Cette demière peut être la pen-bi l i te  

absolue du milieu ou la perméabilité effective d'un des fluides & la saturation &siduelle de l'autre. 

Donc, 

La figure 2.15 présente les courbes caractéristiques des perméabilités relatives en fonction 

du degré de saturation des fluides mouillant et non-mouillant pour un système où l'eau est le 

fluide mouillant Selon cette figure, la perméabilité relative B un fluide dom6 augmente en 

fonction de son degré de saturation. Ainsi, la perméabilité relative à l'eau &J à la saturation 

résiduelle en huile est inférieure à celle pour Se = 1. De plus, les perméabilités relatives aux deux 

fluides sont inversement proportionnelles. Notons aussi que est substantiellement infërieute à 

la perméabiiité relative à l'huile &,). Ceci est dû au fait que dans un système où l'eau est le 

fluide mouillant, cette demière occupe les pores les plus fins, ceux-ci ayant une plus faible 

transmissibilitt5. Ainsi chaque fluide développe son propre réseau d'écoulement et les fluides ne 

s'écoulent pas simultanément par les mêmes pores. Finalement, le débit total, soit la somme des 

débits relatifs it chaque fluide, est inférieur au débit dû à l'écoulement d'un seul fluide. La somme 

des perméabilités relatives est aussi infërieure à 1. Une interférence des réseaux d'écoulement des 

fluides serait la cause de ce phénoméne (Lefebvre, 1995). 
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Figure 2.15 Perméabilité relative en fonction de la saturation (tirée de Fetter (1993)) 

Les notions fondamentales de la physique des systèmes polyphasiques ayant été 

présentées aux sections 2.6.1 et 2.6.2, il sera maintenant question des paramètres statiques et 

dynamiques influençant la mise en place d'un NAPL résiduel et de sa distribution à l'échelle 

microscopique. 

Au niveau macroscopique, la saturation résiduelle d'un NAPL est exprimée par SrJrlPL, 

soit la fiaction du volume total des vides occupée par le NAPL résiduel. Cette valeur est une 

moyenne calculée sur un VER du milieu poreux. Donc, cette approche assume que le NAPL 

résiduel occupe l'espace du VER simultanément a la phase solide, aqueuse etlou gazeuse. Selon 

cette approche, le NAPL résiduel est présent sous forme de ganglions sans continuité hydraulique 

et distribués uniformément dans le milieu poreux. La saturation résiduelle de NAPL dépend des 

propriétds physiques des phases en présence, soit, a l'échelle macroscopique : 

- le degré de saturation du fluide mouillant (Sc pour la phase aqueuse) ; 

- la perméabilité du milieu poreux ; 

- la viscosité, la masse volumique et la tension interfaciale de chaque fluide ; 
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- h vitesse d'écoulement de la phase aqueuse ; 

- les conditions aux limites du domaine d'bule.ment (ex. barrière capillaire) ; 

et A i'échelle microscopique : 

- la pommétrie et la granulométrie du milieu poreux (c.-à-d. sa structure et sa texture) ; 

- la g6ométcie du réseau poreux ; 

- la stabilité des ganglions de NAPL. 

2.6.3.1 Degré de saturation de la phase aqueuse et perméabilité du milieu 

La saturation résiduelle de NAPL est plus faible dans un milieu initialement sec que dans 

un milieu légèrement mouiilé d'eau. Hoag et Marley (1986)' ont observé des saturations 

résiduelles de NAPL de 25 30% inférieures dans un sable fin compléternent sec (S. = 0) que 

dans un sable fin à faible saturation en eau. Par contre, la documentation scientifique consultée ne 

f ~ t  pas état de l'infiuence de la saturation en eau sur SrNAT~ pour un plus large éventail de S. (c.- 

A d .  O < se s 1)- 

D'autre part, la saturation résiduelle en NAPL augmente avec une diminution de la 

perméabilité. Par exemple, Schwilie (1984)~ a obtenu des saturations résiduelles en huile de 0.71 

a 1.25% pour un milieu poreux de forte perméabilité et de 7.5 à 12.5% pour un milieu poreux de 

faible perméabilité. 

2.6.3.2 Masse volumique, viscosité et tension interjiaciale 

Il est couramment mentiorné dans la documentation scientifique qu'un NAPL résiduel est 

retenu dans un milieu poreux par capillarité (ex. Hunt et coll., 1988 ; Conrad, Wilson, Mason et 

Peplinski, 1992 ; Fetter, 1993 ; Mayer et Miller. 1993 ; Dawson et Roberts, 1997 ; Fortin et cd . ,  

1998). Toutefois, la quantité de NAPL retenue par les forces capillaires est fonction de l'équilibre 

entre ces dernières et les forces de gravite et de viscosité. Les nombres capillaire (Ca et de Bond 

(Bo) ont donc été définis afin de décrire cet équilibre. Ces derniers sont des groupes 

cités dans Mayer et Miller (1993) 
cité daas Hunt et WU. (1988) 
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idimen~i0~eiS représentant respectivement les rapports entre les forces de viscosité et capillaires 

ainsi que gravitationneiles et capillaires. Ainsi, il a été démontré que SraML dépend d'une 

combinaison linéaire de C,  et de Bo (Momw et Songkran, 1981' ; Dawson et Roberts, 1997). Les 

nombres capillaires et de Bond ainsi que leur combinaison 1inda.k s'expriment comme suit (Hunt 

et coll., 1988 ; Mayer et Miller, 1993 ; Dawson et Roberts, 1997) : 

où v. = vitesse moyenne d'écoulement de la phase aqueuse [LT'] 

= viscosité de la phase aqueuse W'L-'] 

= tension interfaciale entre la phase aqueuse et le NAPL w2] 
8 = angle de contact a I'interface phase aqueuse-NAPL-solide 

lmAPL - pcl = différence de masse volumique entre la phase aqueuse et le NAPL ~ ' ~ 1  
k = perméabilité absolue du milieu poreux [L~] 

k, = perméabilité relative à la phase aqueuse b2] 
3 -3 n = porosité absolue du milieu poreux [L L 1 

g = accélération gravitationnelle [LT~] 

La saturation résiduelle d'un NAPL est dépendante de Ca. Ainsi, plus Ca est élevé, plus les 

forces ayant tendance à déplacer le NAPL seront efficaces et moins la saturation de NAPL sera 

importante. Aussi, Dawson et Roberts (1997) ont montré que la direction de l'écoulement de la 

phase aqueuse influence le déplacement du NAPL pour un Ci inférieur à 1E-5. À partir de ce &, 

peu importe I'orientation du déplacement, la saturation de plusieurs DNAPL ayant la même 

adhésion tend vers une saturation résiduelle de 15% dans un sable fin à moyen, faiblement 

gradué, sans argile ou matière organique, initialement saturé d'eau, ayant une porosité et une 

perméabilité de n = 0.36 et k = 1.15E-8 cm2 (K = 1.13E-3 cmls). 

' cités daus Dawson et Roberts (1997) 
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Par ailleurs, une valeur élevée de Bo indique une idluence plus importante des forces de 

gravité sur la saturation d'un NAPL. Ainsi plus Bo est élevé, plus la dif5irence de masse 

volumique entre les fluides est &levée et plus la saturation du NAPL est faible (Dawson et 

Robe*, 1997). Morrow et Son* (1979)' ont aussi démontré que la saturation de NAPL est 

dépendante d'une combinaison linéaire empirique de C, et B, soit la relation (2.18), ce qui 

indique que les effets des forces de viscosité et gravitationnelie se superposent Ainsi, Dawson et 

Roberts (1997) ont montré que pour un déplacement vertical de différents DNAPL ayant la même 

adiiésion, la saturation de ces liquides atteint le même résiduel de 15% à partir d'un C A - B O  de 

1E-S. 

2.6.3.3 Vitesse d'écoulement et condifions aux limites du domairle d'écoulement 

La discussion suivante est largement inspirée d'une étude effectuée par Demond et 

Roberts (1991). dans laquelie les auteurs ont observé les effets de dinérents paramètres sur la 

saturation résiduelle en eau (fluide mouillant) obtenue par déplacement avec un LNAPL. 

L'hypothese ici posée est que leurs observations sont applicables au cas inverse, soit une 

saturation résiduelle de LNAPL obtenue par déplacement avec une phase aqueuse. 

Demond et Roberts (1991) ont observé que S, augmente en fonction du débit de 

déplacement par un LNAPL. Lorsque ce dernier est augmenté, le nont de déplacement devient 

instable, ce qui augmente le contomement de zones de fluide déplacé résultant ainsi en une 

discontinuité plus importante de la phase déplacée à des pressions infërieures à celles obtenues 

pour un debit de déplacement plus faible. Les systèmes B faible tension interfaciale sont plus 

susceptibles d'être affectés par ce phénomène. Une diminution de la tension interfaciale peut 

entraîner un déplacement plus rapide et donc une saturation résiduelle plus élevée. 

La saturation résiduelle est aussi influencée par les conditions à la limite du domaine 

d'écoulement (Demond et Roberts, 1991). Lorsque le débit ii la sortie du domaine d'écoulement 

est réduit, i l  s'ensuit une diminution de la saturation résiduelle, car la surface de contact entre le 

fluide deplacé et le fluide déplaçant est plus importante et le front de déplacement est plus stable. 

Encore une fois, cet effet est plus marqué pour les systèmes à faible tension interfaciale. 

cités dans Mayer et Miller (1993) 
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2.6.3-4 Grarmiométne. porométrie et géoméirie du réIreau poreux 

La saturation résiduelie d'un NAPL varie avec la granulométrie, à laquelle est relié le 

diemétre d'entrée des pores (Wilson et Conrad, 19843. Ainsi, dans un médium non-saturi, 

SWL diminue avec une augmentation du diametre des particules. Dans un milieu saturé, cette 

innuence n'a pas été observée par Wilson et Conrad (1984)". Par contre, ces auteurs ont 

remarqud que la saturation résiduelle était plus importante dans un milieu poreux naturel que dans 

un milieu poreux for& de billes de verres. Par ailleurs, Hoag et Marley (1986)" ont obtenu des 

saturations résiduelles en gazoline variant de 12% dans un sable moyen à grossier non-saturé 

mouillé d'eau à 60% dans un sable fin sec. Anderson, Johnson et Pankow (1997) ont obtenu une 

saturation en t6trachloroéthylène de 13% dans un sable moyen à grossier non-saturé mouillé 

d'eau. Finalement, Fortin et coll. (1998) ont obtenu des SraAP~ de 1044% pour un sable grossier 

et de 16% pour un sable fin, tous deux initialement secs. 

Demond et Roberts (1991) ont sélectionné une série de LNAPL afin d'isoler les effets 

capillaires sur la saturation résiduelle du fluide mouillant1* (14.5 dynedcm < Q e ~ m ~  c 52.8 

dynedcm ; effets de masse volumique et de viscosité éliminés par des critères spécifiques). 

L'étude montre que la saturation résiduelle du fluide mouillant augmente en fonction d'une 

diminution des forces capillaires, ce qui est contraire à la théorie qui considère le sol comme étant 

un groupe de tubes capillaires. Selon les auteurs, ceci est le résultat d'effets dus à la porométrie 

du sol. Les auteurs ont montré que pour une granulométrie peu étalée, donc représentant un 

milieu homogène près de la théorie, la variation de Sc en fonction de forces capillaires est faible 

comparée à la variation observée dans un sable bien gradué. De plus, Momw (1970)" a 

remarqué que pour un milieu poreux composé de biiles de verre homogènes, la variation de S, est 

de 0.5% (8%-8.5%) pour une variation de QCNAPL de 22.0 à 71.2 dynedcm. Donc, une gamme 

étendue de tailles de pores est nécessaire pour que la tension interfaciale joue une rôle important 

sur la saturation résiduelle. Cette observation confhne les observations de Wilson et Conrad 

(1984) sur l'infiuence du type de porométrie (grès vs billes de verre). De plus, la porométrie 

cités dans Mayer et Miller (1993) 
'O Idem 

cité dans Hunt et COU. (1988) 
l2 Le commentaire de la section précédente sur l'dtude de Demond et Roberts (1991) prévaut ici aussi. 
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semble jouer un rôle plus important pour les systèmes à faible tension interfaciale (Demond et 

Roberts, 1991). 

Finalement, Pathak et coll. (1982)'~ ont observé que la saturation résiduelle d'un fluide est 

affectée par la géomdhie des pores, cette dernière quantifiée en termes de connectivité du réseau 

poreux. Les auteurs ont donc remarqué que Sr diminue lors d'une augmentation de la comecfivité 

du réseau poreux. 

2.6.3.5 Stabilité des ganglions de NAPL 

Hunt et coll. (1988) ont mon& qu'à partir de calculs sur la stabilité des ganglions de 

NAPL, il est possible de déterminer les dimensions horizontale et verticale maximales des 

ganglions pouvant être atteintes pour un ensemble de conditions domdes. Ainsi, dans la zone 

saturée, les dimensions maximaales s'expriment comme suit : 

où Lb, = dimension horizontale maximale CL] 
L,,,maXtSBt = dimension verticale maximale en milieu saturé IL] 
LJnaSnoasat = dimension verticale maximale en milieu non-saturé [LI 

i =gradient hydraulique v] 
r = diamètre d'entrée du pore CL] 

Selon les calculs de Hunt et coll. (1988)' la dimension verticale maximale des ganglions 

est plus importante en milieu saturé qu'en milieu non-saturé. Ainsi, par exemple, pour une 

l3 cité dans Demond et Roberts (19%) 
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épanchement de TCE dans un milieu poreux non-saturé mouillé d'eau, ayant un diam&tre de grain 

moyen de 0.1 mm, la dimension verticale d'un ganglion est de 0.5 m au lieu de 2 m en milieu 

totalement satuté. Cet effet s'explique principalement par le fàit que la différence de masse 

volumique entre les fluides est plus importante en milieu non-saturé et la tension interfâciale 

liquide-air est plus fhible. 

De plus, en milieu saturé, où I'titaiement horizontal du ganglion de NAPL est Muencé 

par l'écoulement, Hunt et cou. (1988) ont obtenu, par exemple, une dimension horizontale 

maximale de TCE de 0.9 m dans un milieu poreux de diamètre moyen de 0.1 mm et pour un 

gd ien t  hydraulique de 1. Pour un gradient hydraulique de 10'~, la dimension horizontale du 

ganglion atteint 9 m. Il est important de noter toutefois que ces dimensions indiquent la taille 

maximale théorique d'un gangiion pouvant être atteinte après déplacement du NAPL avec une 

phase aqueuse. En réalité, tant sur le terrain qu'en laboratoire, la saturaiion résiduelle d'un NAPL 

est constituée de plusieurs ganglions de tailles dinérentes et infërieures aux dimensions 

maximales prédites (Conrad et coll., 1992 ; Mayer et Milier, 1993). Il sera question de la 

distribution des ganglions de NAPL à l'échelle des pores à la section suivante. 

2.7 Impact du NAPL iesiduel sur la structure du sol et sa fonction dans I'écoulement 

aqueux 

L'impact de NAPL résiduel sur la structure du sol et sa fonction peut se révéler à deux 

niveaux, soit : 1) une modification de la continuité du réseau poreux, de laquelle découle 2) une 

modification de l'écoulement aqueux. 

2.7.1 Impact sur la conrinuiré du rèkeau poreux 

Dans la plupart des sols et aquifères, les NAPL sont les fluides non-mouillants et ils ne 

pourront occuper les pores les plus fuis et les surfaces des pores. La figure 2.16 présente une 

distribution hypothtitique de NAPL résiduel dans un milieu poreux où l'eau est le fluide 

mouillant. 

" cités dans Mayer et Miller (1993) 



Chapitre II : T d e r t  àts métaux lourds dans les sois en pdsemce de NAPL résiduel 79 

eau mobile 

Dimension des pores 

Figure 2.16 Distribution des fluides dans un système eau-NAPL mouillé d'eau 

(adaptée de Lefebvre, 1995) 

Selon la figure 2.16, le NAPL résiduel occupe les pores de taille intermédiaire tandis que 

la phase aqueuse immobile reste emprisonnée dans les pores très fios et le long des surfaces. La 

phase aqueuse mobile, quant à elle, occupe les pores de tailie intermédiaire et potentiellement les 

pores les plus importants. De plus, selon la figure 2.15, le NAPL résiduel déplacé par la phase 

aqueuse mouillante est immobilisé au centre des pores qu'il occupe. Ainsi, la phase aqueuse 

mobile doit contourner les ganglions de NAPL se trouvant au centre des pores. Toutefois, à cause 

du phénomène d'instabilité capillaire (voir figure 2.15), il peut arriver que la phase aqueuse ne 

puisse contourner les ganglions de NAPL au sein des pores puisque ces derniers interrompent la 

continuité du réseau poreux. La phase aqueuse doit alors éviter les pores obstrués par les 

ganglions de NAPL par un réseau de pores stériles en NAPL. De plus, tel que présenté à la figure 

2.17, les ganglions de NAPL peuvent occuper plus d'un pore et présenter une géométrie 

tcidimensiomelle complexe, ce qui entraîne aussi une diminution de la continuité du réseau 

poreux sur un domaine de plusieurs pores (Conrad et COU., 1992 ; Mayer et Miller, 1993). Selon 

Chatzis et coll. (1983)'' le nombre de coordination des pores (c.-à-d. nombre moyen de pores en 

contact avec un pore donné), qui est un indicateur de la continuité du réseau poreux, est 

inversement relié à la taille des ganglions. 

La majorité des ganglions de NAPL résiduel est constituée de simplets et de doublets, soit 
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des gangiions occupant un seul ou deux pores, alors que les gaaglions occupant plus de cinq 

pies représentent généralement moins du quart de la population de ganglions (Conrad et COL, 

1992 ; Mayer et Milier, 1993). Toutefois, ces derniers représentent plus de la moiti6 du volume de 

NAPL résiduel. Les études de Conrad et coil. (1992) et de Mayer et Miller (1993) ont montrd que 

pour des milieux poreux homogènes (billes de verre, sable), le diamètre des ganglions est 

inférieur au diamètre moyen des pores alors que la partie du ganglion occupant le(s) conduit(@ 

connectant les pores (" pore thmats ") a un diamètre égal à celui du conduit (voir figure 2.17). 

Dans les pores, les ganglions de NAPL peuvent être en contact avec la phase aqueuse mobile 

alors que dans les conduits, le NAPL est en contact avec un film de phase aqueuse Unmobile 

recouvrant les parois du conduit (Miller, Poirier-McNeill et Mayer, 1990 ; Conrad et coil., 1992). 

Ainsi, pour les d i e u  poreux homogènes, il est possible d'observer une bonne 

corrélation entre la taille des ganglions de NAPL et le diamètre moyen des grains (Conrad et coil., 

1992). Par exemple, pour des modèles poreux fabriqués à l'aide de plaques de verre attaquées ii 

l'acide fluorhydrique, le diamètre des gangiions correspond au diadtre des pores (c.-à-d. le 

ganglion de NAPL occupe pratiquement l'ensemble du volume du pore) (Conrad et coll., 1992). 

Dans les milieux poreux naturels, la rugosité de la surface des pores étant plus importante, le 

degré de saturation aqueuse des pores contenant les ganglions de NAPL est plus important, a 

cause d u  phénomène d'emprisonnement de surface (voir figure 2.15). De plus, pour les milieux 

poreux bien gradués, le relation entre la distribution des ganglions de NAPL résiduel et la 

structure est moins bien documentée. Par exemple, Chatzis et coll. (1983)16 ont montré pour des 

échantillons de carbonate et de grès que la porosité du milieu affecte la taille moyenne des 

ganglions et que cette dernière diminue lors d'une augmentation de Ca. 

" cité dans Mayer et MiIIet (1993) 
l6 cité dans Mayer et Miller (1 993) 
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Figure 2.17 Différents types de ganglions de NAPL (tirée de Conrad et coll., 1992) 



2 7.2 Impact sur I'&oulement aqwux 

Selon la théorie macroscopique de l'écoulement polyphasique en milieu poreux, la 

présence de NAPL résiduel affectera la stmcture du milieu en diminuant sa perméabilité dative à 

la phase aqueuse. Selon la loi de Darcy, pour un gradient hydraulique constant, cette diminution 

de perméabilité induit une diminution de la vitesse d'écoulement. Par contre, lorsque le debit 

d'écoulement est constant, la vitesse &&oulement sera augmentée puisque la section 

d'écoulement est diminuée par la présence de NAPL. Ces modifications de l'écoulement sont 

prédites au niveau macroscopique pour un milieu homogène. Ainsi, pour un tel milieu où la 

variance de la dimension et de la transmissibüité des pores est faible, la prédiction d'un impact du 

NAPL à l'aide des param&tres moyens de la théorie sera généralement valide. Par contre, pour un 

milieu poreux dans lequel ü existe une large plage de dimensions et de transmissibilité des pores 

(ex. sol de surface aggloméré), l'effet du NAPL peut être différent de celui prédit par la théorie. 

Ainsi, il est reconnu que dans les sols et les aquiferes contaminés par un NAPL, la phase 

aqueuse ne sera pas for& de s'écouler à travers les régions ayant une perméabilité diminuée par 

la présence de NAPL. L'koulement dans ces milieux poreux est déterminé par la distribution de 

la perméabilité, cette dernière étant influencée par la présence de NAPL (Miller et colle7 1990). 

Ainsi dans de tels milieux, la phase aqueuse circule préférentiellement par les pores ayant une 

transmissibilité et des dimensions plus élevées. Si la présence de NAPL résiduel réduit la 

peméabilité de certaines régions du milieu poreux, la phase aqueuse aura tendance h les 

contourner et à s'écouler à travers les régions de perméabilité plus élevée disponibles (Mayer et 

Miller, 1993). Selon la figure 2.16, si les ganglions de NAPL réduisent la perméabilité des p o ~ s  

de taille intermédiaire, la phase aqueuse sera détournée vers les pores de taille supérieure, ce qui 

augmentera la vitesse d'écoulement à charge hydraulique ou a débit constants. 

2.8 Impact du NAPL irCsiduel sur l'interface solide-üquide 

Il n'existe pas à proprement parler de documentation scientifique coacernant l'iniluence 

que peut avoir un NAPL résiduel sur la rétention et le relargage des solutés réactifs et en 

particulier des métaux lourds. Par contre, certaines dtudes ont porté sur le rôle joué par des dépots 

organiques et inorganiques sur les parois de macropores (Stehouwer et coll., 1994; Chen et coll., 
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1997). Il est possible de relever dans ces Ctudes des éldments applicables au cas d'un NAPL 

résiduel recouvrant les parois des pores et les surfaces des agrégats. 

Les matériaux recouvrant les parois de macropores et/ou les surfaces d'agrégats peuvent 

être de nature biologique (sécrétions animaies et végétales), géologique (minéraux secondaires 

amorphes, films argileux) ou anthropique (con taminants non miscibles, précipités métalliques 

amorphes). C a  matériaux peuvent atténuer l'interaction entre la phase aqueuse iafILtrante et la 

phase aqueuse résidante en diminuant la perméabilité de l'interface entre les régions mobile et 

Unmobile et en interagissant avec les solutés tentant de difhser à travers cette interface 

(Stehouwer et coll., 1994 ; Chen et cou., 1997). 

Ainsi Chen et c d .  (1997) ont remarqué qu'un film argileux appliqué à la d a c e  d'un 

macropore artinciel diminue le transport de solutes vers l'intérieur et l'extérieur des régions 

matricielles. Ils ont aussi conclu que l'effet du film argileux relevait plus d'une rbsistance au 

transfert hydraulique entre les régions mobile et immobile que d'une adsorption des solutés par 

l'argile. Les auteurs ont aussi remarqué un effet du film argileux sur le pH de la solution en sortie 

du domaine d'écoulement En effet, ce dernier demeurait près du pH initial puisque la solution 

infiltrante ne pouvait interagir avec la matrice du sol en présence du film argikw. 

Il est donc possible de supposer un effet du NAPL résiduel sirniiaire à celui du füm 

argileux décrit par Chen et coll. (1997) en négligeant toutefois la possibilité d'adsorption des 

solutés par le NAPL. Ainsi, en se logeant à L'interface entre la matrice et les pores conducteurs, le 

NAPL peut empêcher la migration des métaux lourds de part et d'autre de cette interface. Lorsque 

les métaux lourds pénètrent dans le sols pu infiltration, un film de NAPL résiduel les empêchera 

de diffuser à L'intérieur des régions matricielles ce qui diminuera leur rétention et augmentera 

leur mobilité. Inversement, lorsque les métaux lourds sont initialement retenus au sein des régiofl~ 

matricielles, la présence d'un film de NAPL résiduel diminuera leur lixiviation par la soiution 

infiltrante, ce qui diminuera leur mobilité. 
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2.9 Influence globale du NAPL risiduel sur le trmnsfbrt des mitmu lourds dans k s  sols : 

Synthèse et hypothèses de travail 

Les principes gtnéraux concernant 1) le transfert des métaux lourds en milieu poreux, 2) 

l'écoulement polyphasique non miscible et 3) la stnicture des sols ont été présentés aux sections 

précédentes. Ces trois domaines permettent de proposer une base ratiomelle au problème étudié à 

partir de i) I'infiuence de la structure du sol sur le transfert des m6taux lourds, ü) l'infiuence de 

NAPL résiduel sur la stnicture du sol et Ki) l'influence de NAPL résiduel sur l'interface solide- 

liquide. La présente section est une synthèse orientée vers la proposition &un cadre de travail à 

partir d'hypothèses sur l'interaction NAPL-métaux lourds dans les sols contamhés. 

Le transfert des métaux lourds dans les sols est contrôlé par des processus de natures 

physique et (bio)chimique. D'une part, les processus (bio)chimiques contrôlent les réactions entre 

les métaux lourds et le sol, donc leur répartition parmi les phases solide et weuse. D'autre part, 

les processus physiques contrôlent L'écoulement de la phase aqueuse et par le fait même le 

transport des métaux lourds dissous. La présence d'une phase non-aqueuse non miscible (NAPL) 

résiduelle modifie les conditions hydrogéochimiques du sol et peut ainsi avoir une influence sur 

le transfert des métaux lourds tant au niveau physique que chimique. 

L'hypothèse principale est que la présence de NAPL résiduel influence les mécanismes 

physico-chimiques du transfert des métaux lourds dans les sols par le biais d'une modification 

physique du milieu poreux. Ainsi, la présence de NAPL résiduel dans un sol diminue le potentiel 

de réaction entre ia solution d'infiltration et la matrice solide en limitant le temps et la surface de 

contact entre ces deux phases. Ceci cause une diminution de la rétention des métaux lourds 

présents dans la solution d'infiltration ou uw diminution de la Lwviation des métaux lourds 

initialement retenus par la mairice solide. 

Plus spdcifiquement, il est possible de poser l'hypothèse que cette diminution du temps et 

de la surface de contact solide-liquide est causée par l'occupation de séquences de pores etlou de 

pores individuels de taille intermédiaire (mésopores) par des ganglions de NAPL. Le NAPL peut 

bloquer l'entrée des pores par instabilité capillaire etlou former un film à l'interface solide- 

liquide. Ceci produit deux effets, soit : 



- 

- un détournement de la solution infiltrante vers les rnacropores et les mésopores n'étant pas 

occupés par le NAPL puisque la résistance A Pécouîement est moindre dans ces derniers. Ceci 

favorise un écoulement rapide de la solution d'idiitration et diminue le temps de contact 

necessaire pour la cüfkion des mdtaux lourds d i i u s  vers Ies régions matricielles ; 

- une barriére physique à la diffusion des métaux lourds dissous ou des agents lixiviants vers 

les régions maîricielles où le potentiel de réaction est le plus élevé et/ou où se trouvent les 

mdtaux lourds initialement retenus. Ceci diminue la surtire de contact disponible entre la 

phase solide et la solution d'infiltration. 

Finalement, nous posons aussi l'hypothèse que la mise en place du NAPL résiduel 

déterrnine la géométrie et la stabilité du réseau de gangiions de NAPL, ce qui en retour définit la 

nature et I'importance de son influence sur le transfert des mdtaux lourds. Les principales 

variables influençant la mise en place du NAPL raiduel sont sa masse volumique, sa viscosité et 

la vitesse de ddplacement par la phase aqueuse. Ces trois variables dénnissent la taille de 

ganglions stables et la saturation résiduelle du NAPL. Le degré de saturation du sol, sa 

pommétrie ahsi que l'historique d'imbibition-drainage jouent aussi des rôles importants. Ces 

variables affectent la mouillabilité du sol au NAPL, les classes de pores occupées par le NAPL 

ainsi que la géométrie et la continuité du réseau de ganglions de NAPL. 



C H A P I T R E  I I I  

3.1 Plan métbodologique de I'Chde 

La méthodologie utüisée dans la présente étude s'articule autour des hypothèses énoncées 

au Chapitre II . Le schéma méthodologique est présenté à la figure 3.1. 

PHASE I - MODELE CONCEPTUEL 

- Relevé bibüogmpbiqae 

- Caract6risrLion de temins contrmiiés mixtes 

[ PRASE ïï - M O D ~ L E  PHYSIQUE EWERIMENTAL 1 
I 

Volet I (ENTPE) 
rdurtifiptioi~n ~ ~ P - C S S I L T  ~rrt~acaif i  

Hydrodynamiques - Caractérisation de I'éforkment aqueux 
- Transport des métaux lourds 

Chimiques (surfaces) - Distribution géochimique des métaus lourds 

Caractérisation de l'hétérogénéité de l'écoulement 
aqueux 
Effet du NAPL résiduel sur I'bétbmg€néitd de 
1'6coulemen t aqueux 
ModOlïtion des modiiïcations de 1 'écoulement 
aqueux 
Transport des mbtaux lourds 

I CONCLUSIONS 1 
coocemant : 
- Mobilité d e .  mbtaux lourds 
- Risque - Potenfiel dcextrriction 

Figure 3.1 Schéma méthodologique 

Tel que présenté à la figure 3.1, le projet de recherche est divisé en deux phases : 

- La Phase 1 consiste à d6fmir un modèle conceptuel du système sol-NAPL-métaw à 
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partir de la documentation scientifique et de la caractérisation de terrains contaminés; 

- La Phase II consiste à développer un modèle physique du système sol-NAPL-métaux 

par expérimentation. Cette phase est divisée en deux volets : 

- Le Voiet 1 consiste à identifier les interactions entre les métaux lourds et les NAPL 

résiduels; 

- Le Vokt II consiste à approfondi. l'aspect hydrodynamique des interactions entre 

les métaux lourds et les NAPL résiduels. 

Les sections suivantes présentent le détail du plan de l'étude ainsi que les méthodes 

analytiques, les dispositifs expérimentaux et les out ils de modélisation utilisés pour chaque phase 

et volet. 

3.1.1 Phase 1 - Modèle conceptuel 

La phase 1 a servi à conceptualiser le système sol-NAPL-métaux par 1) un relevé 

bibliographique et 2) la caractérisation de sites urbains mixtes. Cette dernière étape de 

caractérisation a principalement servi à obtenir une représentation physico-chimique de  la 

contamination mixte métaux-NAPL à partir de cas réels de terrain. Les résultats de caractérisation 

ont été utilisés a h  de compléter le modèle conceptuel. Les travaux de la phase 1 ont donc permis 

d'identifier les principales espèces contaminantes dans un sol contaminé mixte, de poser des 

hypothèses quant à leurs interactions possibles et d'établir la structure et le fonctionnement du 

système sol-NAPL-métaux en vue du développement d'un modèle expérimental. Le modèle 

conceptuel est présenté au chapitre IV. 
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Tableau 3.1 Plan du développement du modèle conceptuel 

Activités 
1. Relevé bibliographique 

(présenté au Chapitre II) 

II. Caractérisation de sites 
urbains à contamination mixte 

Objectifs 
- Délimiter l'état des connaissances sur la contamination 

mixte par les métaux lourds et les NAPL; - Identifier les modes de contamination individuels de chaque 
classe de contaminant; 

- Émettre des hypothèses de travail sur les modes de 
contamination mixte et les interactions possibles entre les 
contamiuaats, 

- Obtenir un portrait réel de contamination mixte en 
identifiant les espèces contaminantes en présence, 

3.1.2 Phase LT - Modélcphpi@ue expérimentrrl 

La phase Ii a permis de définir un modèle physique du système sol-NAPL-métaux. Ce 

modèle permet l'étude des mécanismes mis en évidence par Le modèle conceptuel et qui sont mis 

en jeu lors du transfert de métaux lourds dans les sols en présence de NAPL résiduel. Le modèle 

expérimental a servi à isoler et identifier les effel du NAPL résiduel sur le transfert des métaux 

lourds. Un sol non contaminé a été utilisé, ce qui a permis de contrôler les paramètres de 

contamination, notamment Les concentrations des contaminants et les conditions de mise en place 

du NAPL résiduel. Le premier volet de cette phase a servi à établir la présence de processus 

interactifs et d'en déterminer la nature. Le second volet a servi à mesurer ces interactions et à 

modéliser leur aspect hydrodynamique. 

3.1.2.1 Volet I - Identtification des processus interactgs 

Ces essais ont d'abord servi à identifier la présence d'interactions entre les NAPL 

pétroliers et les métaux lourds. Le relevé bibliographique n'a pas permis d'identifier 

d'interactions chimiques possibles pour les conditions prévalant sur le tenain. Certaines réactions 

organo-métalliques existent mais pour des conditions de température et de pression très 

spécifiques ayant très peu de probabilité d'être présentes sur le terrain (Volihardf 1990). 

Ainsi, puisque L'hypothèse principale avance que le NAPL résiduel Mue sur les 

mécanismes de transfert des métaux lourds par le biais d'une modification de la structure du sol, 

il a été nécessaire de travailler avec un sol structuré à l'échelle du laboratoire et en conditions 
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dynamiques. L'échelle du laboratoire a été choisie afin de permettre l'étude des mécanismes 

intervenant dans les interactions NAPL-métaux. Par ailleurs, un dispositif expérimental de type 

colonne de laboratoire a été choisi afm de pem~ttce l'étude de ces mécanismes en situation 

dynamique, soit en faisant intervenir l'écoulement d'une phase aqueuse à travers La structure 

poreuse du sol. Ce dispositif prend donc en compte tant les réactions chimiques que les processus 

hydrodynamiques. 11 a permis d'obtenir un ensemble de relations expérimentales décrivant le 

comportement du système sol-NAPL-métaux pour différentes conditions initiales du système. Ces 

relations ont servi de paramètres descripteurs du système et ont été utilisées pour identifier les 

effets dus à la présence de NAPL résiduel. Elles sont : 

- Les courbes de percée des métaux lourds à la sortie du domaine d'écoulement; 

- les profils de migration des métaux lourds à l'intérieur du domaine d'écoulement a la fin 

de la période d'écoulement; 

- les patrons de distribution géachimique des métaux lourds dans la phase solide. 

Le tableau 3.2 présente le pian expérimentai du volet 1. Tous les essais expérimentaux de ce 

volet ont été effectués en duplicatas. Cette série expérimentale a été élaborée afui de fournir de 

premières bases expérimentales au modèle conceptuel. Il s'agissait donc de vérifier la présence 

d'interactions entre le NAPL résiduel et les métaux lourds, tel que stipulé dans le modèle 

conceptuel. Pour ce faire, trois NAPL ont été utilises et mis en contact avec une solution aqueuse de 

trois métaux lourds dans un sol carbonaté initialement non contaminé. 
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Série 
expérimentale 
1 

Tabîeau 3.2 Plan expérimentai du volet 1 

Variables 

- natureduNAPL 
(viscosité, masse 
volumique) 

- Établir la présence d'une influence d'un 
NAPL résiduel sur le transfert des métaux 
lourds 

- Identifier la nature de cette influence, à savoir 
hydrodynamique et/ou géochimique. 

Sol 
- N/A 

Percolat 
- [Br1 aux 0.1 Vv 

- ESS (CulPbKd) aux 5 cm 
après percolation 

- [Cu/Pb/Cd] et pH 
aux 0.5 Vv 

I N 1  

LN2 

3. I.2.2 Volet LI- Érude des interactions hydrdynamiques et modékation des écouiements 

IN3  

Alors que le volet I a servi à identifier les mécanismes par lesquels le NAPL résiduel 

- SOVNAPL l + traceur (Br3 
- s o W L l  + Cu/Pb/Cd 
- soVNAPL2 + traceur (Br3 

influence le transfert des métaux lourds, le volet II a sewi à : 

- soVNAPL2 + Cu/Pb/Cd 
- soUNAPL3 + traceur (Bf) 

- Préciser ces mécanismes en tenant compte de manière plus détaillée de l'influence du NAPL 

Idem 

idem 

résiduel sur l'écoulement préférentiel présent dans les colonnes de laboratoire; 

Idem 

Idem 

Idem 

- Délimiter le rôle joué par le mode d'emprisonnement du NAPL résiduel dans le sol dans les 

Idem 

modifications de l'écoulement aqueux et du transfert des métaux lourds; 

- Quantifier l'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement par modélisation mathématique. 

Le plan expérimental du volet 11 est présenté au tableau 3.3. Tous les essais de ce volet ont 

été effectués en duplicatas. De plus, comme pour le volet 1, un dispositif colonne de laboratoire a 

été utilisé atm d'étudier le comportement du système sol-NAPL-métaux en conditions 

dynamiques et le même sol non contaminé a été utilisé afm de permettre le contrôle des 

conditions de contamination. 



Chapitre ï I I  - Matétiel et méthode 91 

Tableau 33 Plan expérimental du volet II 

Série 
expérimentale 
1I.R 

II .N 

No d'essai 
II.R+25 
(référence) 

Variables 

- charge matricielle (w) 

- . .  

- NAI% résiduel 
- Saturation hydrique 

initiale du sol 

KR+O 
(référence) 

Objectifs 

- Caractérisation approfondie de l'écoulement 
dans les colonnes de sol. 

- Déterminer le rôle de l'écoulement 

- charge matricielle (w) 
initiaie du sol sur le mode 
d'emprisonnement du NAPL. 

- Déterminer l'influence du mode 
d'emprisonnement du NAPL sur 
l'écoulement préférentiel et le transfert des 
métaux lourds. 

I1.R-30 
(référence) 

préférentiel dans le transfert des métaux. 
- Déterminer le rôle de la saturation aqueuse 

conditions 
- w = 2.5 cm 
- rnçage(Br9 - métaux (Cd/Cu/Pb/Zn) 

- \y=Ocm 
- traçagem3 - métaux (Cd/Cu/Pb/Zn) 
- \CI=-3cm 
- mçage(Br3 
- métaux (Cd/Cu/Pb/Zn) 
- \y = 2.5 cm 
- Obi = n 
- traçagePr3 - métaux (Cd/Cu/Pb/Zn) 
- \y = 2.5 cm 
- O h i = O  
- ~ Ç a g e ( B r 3  
- métaux (Cd/Cu/Pb/Zn) 

Mesures 
1 

l Sol 
- K(8);8 - N/A 
- teneur totale (Cd/Cu/Pb/Zn) 

Percolat 
- N/A 
- Br- au 0.1 Vv 
- métaux/pH 

au 0.5 Vv 
Idem Idem 

Idem Idem 

idem Idem 

Idem I Idem 

Une première série d'essais (R+25, R N  et R-30) a été effectuée afm de caractériser 

l'écoulement aqueux et ce, afin de déterminer plus précisément le rôle joué par les macropores 

dans l'écoulement préférentiel. Ensuite, une seconde série d'essais sur le sol contenant un NAPL 

résiduel a permis de déterminer l'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement préfërentiel et ce, 

pour deux conditions hydriques initiales Lors de son emprisonnement. Ces deux conditions 
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hydriques initiales correspondent aux valeurs extrêmes de 8, soit à 0- = n et BniW 0. Ainsi, 

les conditions INISAT et [NISEC (voir tableau 3.3) ont permis de déterminer une enveloppe 

d'influence du NAPL résiduel sur I'écoulement préférentiel. En comparant ensuite les conditions 

R et N, l'influence du NAPL sur le transfert des métaux lourds a été interprétée selon les 

modifications de l'activité macroporeuse. Cette comparaison a aussi permis de confirmer les 

modes d'emprisonnement du NAPL résiduel. La modélisation mathématique des conditions 

d'écoulement a permis de préciser le mécanismes hydrodynamiques intervenant dans 

l'écoulement aqueux pour les différentes conditions R et N et ce, en quantifht  l'écoulement en 

termes de temps de séjour hydraulique et de la répartition des zones hydrodynamiques mobiles et 

immobiles (voir section 3.2.8). 

3.2 Matériel, dispositifk expérimentaux, techniques analytiques et outils mathématiques 

3.2.1.1 P k e  I - Remblais urbains à contamination mixte 

a) Terrain T l  

Les échantillons de sols urbains caractérisés lors de la phase 1 ont été utilisés exclusivement 

lors de cette phase et ont servi de sources d'informations pour la formulation du modèle conceptuel. 

Ces sols proviennent de deux sites appartenant à la Ville de Québec et répertoriés dans l'inventaire 

GERSOL. Selon une entente de confidentialité avec la Ville de Québec, le nom des sites ainsi que 

leur localisation ne peuvent être divulgués dans le présent document. Les tenains sont donc appelés 

Tl et T2. Ils ont été échantillonnés au mois de juillet 1997, lors d'une campagne d'échantillonnage 

de deux jours. 

L'échantillonnage du terrain T l  a été effectué à l'aide d'une pelle mécanique. Trois 

tranchées ont été creusées et séparées d'environ 1.5 m. Ces dernières ont été identifiées T l  - 1, TL2 

et Tl-3. Des échantillons intégrés d'environ 50 litres ont dté prélevés dans chacune des tranchées. 

Ces échantillons sont composds, en parts égales, de sol provenant de trois profondeurs 

d'échantillonnage soit 0-1 m, 1-2 m et 2-3 m. Les échantiilons ont été tamisés sur un tamis de 1 cm 

d'ouverture pour enlever les débris et les roches. Suite au tamisage, les échantillons ont été 
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m6Iangés manuellement sur une feuille de polyéthylène pour en assurer l'homogénéité. Ils ont 

ensuite été transférés dans des bacs en polyéthylène haute densité (HDPE) et conservés à 4OC 

jusqu'a l'analyse. 

Les échantillons excavés semblent être constitués de matériau de remblayage. Cette 

hypothèse est supportée par le fait que des débris d'origine anthropique, surtout du verre et du 

plastique, etaient présents dans le sol jusqu'à 3 mètres. Il est donc improbable que le sol excavé 

provienne de la formation géologique sous-jacente et qu'il s'apparente aux sols des terrains 

environnants. 

b) Terrain T2 

Les sites de prélèvement sur le tenain T2 ont été sélectionnés selon le niveau de 

con tamination dans le premier mètre, tel qu'indiqué par les données préliminaires de la Ville de 

Qudbec. Selon cette caractérisation préimioaire, le terrain T2 est contaminé par des métaux lourds, 

des huila et graisses minérales (HGM)' et des biphényles polychlorés (BPC). De plus, ces 

con taminants excèdent le critère C du MEFQ sur environ 50°! de la superficie du terrain. A l'aide 

des d o ~ é e s  préliminaires de caractérisation, trois points d'échantillonnage ont été sékctiomés, car 

présentant les niveaux de contaminations métallique et organique les plus élevés. L'échantillonnage 

s'est effectué dans le premier mètre à l'aide de tarières manuelles, la Ville de Québec ayant interdit 

l'utilisation de machinerie lourde sur le site. Des échantillons de 30 L ont été prélevés à chaque 

point d'échantillonnage- Les trois points d'échantillonnages ont été identifiés T2-1, T2-2, T2-3. 

Les échantillons montrent une présence importante de débris anthropiques (ex. débris 

d'automobiles tels des pièces de moteur, des morceaux de batteries, des pare-chocs, morceaux de 

céramiques, briques) indiquant, comme pour le Tl, plutôt s'agissait plutôt d'un matériau de 

remblayage que de sol à proprement parler. Les échantillons ont été tamisés à 1 cm pour enlever les 

débris et les roches. Les échantillons tamisés ont ensuite été homogénéisés manuellement sur une 

feuille de polyéthylène, transférés dans des bacs en HDPE et conservés à 4OC jusqu'à l'analyse. 

' Le param&tre huiles et graisses minérales est maintenant remplacé par le paramètre izy&ocarbwes c,&5& 
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3.2.1.2 Phase AT- Soi naturel laon contaminé (sol IDA) 

Pour la phase ïI, un sol naturel non contaminé, appelé ci-après sol IDA, a été utilisé pour 

construire le d l e  physique expérimental en colonnes de laboratoire. Ainsi, les conditions de 

contamination ont pu être contrôlées. Le même sol a été utilisé pour les deux volets de la phase II. 

Le sol IDA provient d'un bassin d'infiltration situé près de l'Isle d'Abeau (IDA) (Lyon, 

France). Le bassin d'infiltration était en construction au moment de l'échantilloanage. Le sol IDA 

est un dépôt fluvio-glaciaire datant du quaternaire représentatif de la plaine lyonnaise. II a été 

prélevé dans les premiers centimètres du fond du bassin, c'est-à-âire dans la zone non saturée, 

entre le bassin d'infiltration et la nappe phréatique. Les prélèvements ont été e f f i é s  

manuellement, les gros éléments et les racines étant enlevés sur place. Le sol a ensuite été tamisé 

à 1 cm, puis conservé dans des bacs de plastique a 4OC. Les caractéristiques physico-chimiques 

du sol ont été mesurées lors d'études antérieures, notamment Plassard (1999) et Plassard, 

Winiarski et Petit-Rame1 (2000). Celles-ci sont présentées au tableau 3 -4. 

Le sol [DA a été tamisé à 1 cm a b  d'obtenir une hction granulométrïque du sol pouvant 

être utilisée à l'échelle du laboratoire. La granulométrie du sol suite à ce tamisage est présentée à 

la figure 3.2. La granulométrie du sol IDA est étalée (voir figure 3.2) et présente un sol granuleux 

classé comme sable limoneux (selon les normes ASTM). De plus, elle présente une discontinuité 

de la distribution des tailles de particules de l'ordre de 0.1 mm, ce qui produit une distribution bi- 

modale des grains. 

Le sol IDA est alcalin et présente une forte teneur en carbonates solides. La quantité de 

matière organique du sol se rapproche des valeurs de 2% à 5% rapportées par Yariv (1975)2 pour 

des sols naturels. Par ailleurs, le sol comporte peu de traces de cuivre, de chrome et de nickel. II 

ne contient pratiquement pas de plomb et de cadmium. Le zinc est plus présent, mais sa teneur 

reste dans les ordres de grandeur usuellement observés. Le fer et le calcium sont en revanche très 

présents puisqu'ils sont des éléments constitutifs du sol. 

* cité dans Gaivez-Cloutier (1995) 
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Figure 3.2 Granulométrie du sol IDA 

Tableau 3.4 Caractéristiques physico-chimiques du sol IDA 

(Plassani, 1999; Plassard et coll., 2000) 

Pamdtre 
PWPE (mV) 
Teneur en eau (Va) 
Conductivité (pS/cm) 
Capacité au champ (Yo) 
Matière organique (Yo) 
Carbone organique (mg C/g) 
C.E.C. (cmoVkg) 
Carbonates solides (Yo) 
Granulométrie (c 1 cm) (940) 
(ASTM gravier/sable/silt/atgi1es) 
Mfamx (mg/kg) 
Ca 
Cd 
Cr 
Cu 
Fe 
Ni 
Pb 
Zn 
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3.231 Phase I ~ o l e t  I - Dispsi'ifcolonne & laboratoire a débitfÙFe 

Le dispositif expérimental utilisé est en usage au Laboratoire des sciences de 

l'environnement &SE) de I'ENTPE. Il est présenté à la figure 3 3 .  Les colonnes de laboratoire sont 

constituées d'un tube en PVC transparent de 10 cm de diamètre interne sur 20 cm de longueur. Le 

sol IDA a été compacté à L'intérieur des colornes à une masse volumique sèche moyenne de 1-6 1 f 

0.06 &m3 pour une teneur en eau de Il%, soit de 2% supérieure à la teneur en eau optimale 

(%IV+) déterminée par essai Proctor m d i é .  Le sol D)A a été wmpacté en quatre couches par 

pression statique. Mi de diminuer le a layering N et favoriser l'imbrication des couches de sol, la 

surface de chaque couche a été scarifiée sur environ 2 mm avant le compactage de la couche 

supérieure. Tel que suggéré par Plassard et coll. (2ûûû), les colonnes ont ensuite été saturées avec 

une solution saline 10-~ M MO3.  La saturation des colonnes s'est effectuée par paliers, en laissant 

les domes  s'imbiber de solution aqueuse, afin favoriser la redistribution de la phase aqueuse par 

diffrsion et capillarité. Une solution saline a été utilisée afin d'assurer l'équilibre ionique du sol et 

empêcher la déflocculation des particules colloïdales. En effet, des essais préliminaires en réacteurs 

fernies ont montré que l'utilisation d'eau distilléeldéionisée favorise la formation d'une suspension 

colloïdaie qui persiste même après centrifugation. 

Les colonnes ont été alimentées en phase aqueuse par une pompe péristaltique avec un 

mode d'alimentation a débit €me. Ce type d'alimentation a été choisi pour sa facilité de mise en 

place et le contrôle direct qu'il permet d'avoir sur la vitesse d'écoulement. L'application unifonne 

de la solution aqueuse sur la surface du sol est assurée par des difbeurs situés aux extrémités des 

colonnes. Ces difiseurs sont constitués d'une plaque circulaire trouée en PVC placée entre deux 

grillages de PP. 
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Figure 33 Dispositif expérimental à débit fwe 

3.2.3.2 Phase WoIet II - Dispsitifcolme de laboratoire à charge* 

Pour le volet II, un dispositif colonnes de laboratoire différent de celui du volet 1 a été 

utilisé. Alors que précédemment, l'alimentation de la pbase aqueuse se faisait à débit fixe à l'aide 

d'une pompe péristaltique, lors du volet II un système d'alimentation à charge fwe a été utilisé. Il a 

été nécessaire de focer la charge hydraulique dans la colonne de sol afui de pouvoir étudier avec 

plus de précision l'effet du NAPL résiduel sur l'écoulement préférentiel et les modifications du 

transfert des métaux en résultant et ce, pour deux raisons principales: 1) l'écoulement préférentiel 

dépend fortement de la charge hydraulique en milieu saturé et 2) la dimension des pores participant 

à l'écoulement est déterminée par la charge hydraulique en milieu non-saturé, ce qui permet 

effectivement de désactiver les pores actifs dans l'écoulement préférentiel. 

Le système utilisé est présenté à la figure 3.4. Ce dispositif a été inspiré de I'infiltmmètre 

de terrain de Perroux et White (1988) et des dispositifs de SeyfXed et Rao (1987), Jardine et coll. 

(1993)' Magesan, Vogeler, Scotter, Clothier et Tillman (1995) et Langner, Wraith, Inskeep, 

Gaber et Huwe (1 998). 11 permet de f i e r  la charge hydraulique en entrée et en sortie de La 

colonne de sol afm d'obtenir un gradient hydraulique unitah (i=l) et donc une distribution 

homogène de la charge matricielle à l'intérieur de la colonne. 11 est aussi possible d'obtenir un 
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gradient hydraulique supérieur à 1 en ajustant la charge d'entrée à une valeur supérieure à celle de 

sortie. 

La pression d'entrée d'au de la membrane (40 mesh nylon) était de -30 cm, c.-à-d. que la 

succion maximale applicable était de -30 cm. Un système à deux valves permettait d'alterner 

entre la solution de traçage et l'éluant, Tel que suggéré par Langner et coll. (1998), tous les 

conduits permettant la circulation simultanée d'air et de liquide avaient un diamètre de 2 cm. Un 

port d'évacuation de la solution d'infiltration a été pratiqué dans la base de l'infiltromètre (voir 

figure 2) afm d'alterner les solutions d'infiltration en évitant leur mélange. Des ports d'aération 

ont aussi été pratiqués dans les parois des colonnes (tubes de PVC cylindriques: 10 cm I.D., 10 

cm L) afin de permettre l'échange d'air avec l'atmosphère lors du drainage ou de l'imbibition des 

colonnes. La base des colonnes a été conçue afm de permettre l'application d'une succion et de 

récupérer l'éluat sans entrainer de modification de la charge appliquée. La succion était assurée 

par une a pompe à eau » reliée à une bouteille de Mariotte (voir figure 3 -4). 

La cellule centrale du dispositif expérimental consiste en un cylindre de PVC de 10 cm de 

diamètre interne ainsi que de hauteur. Le sol IDA a été compacté à l'intérieur des cellules à une 

masse volumique sèche moyenne de 2.15 f 0.02 g/cm3. Pour ce faire, le sol IDA a d'abord été 

séché à l'air, puis hydraté à une teneur en eau de 11% (optimum Proctor %w + 2%) et compacté 

en quatre couches de 2.5 cm. Six volumes des vides de COz ont été injectés dans la colonne afm 

de déplacer l'air présent. Ceci a permis d'assurer une saturation plus complète du sol puisque le 

C a  est six fois plus soluble dans l'eau que l'air. La colonne de sol était ensuite mise à saturation 

par pallier en quatre étapes d'une heure pour favoriser la redistribution de la phase aqueuse par 

d i h i o n  et capillarité. Les diffuseurs situés à chaque extrémité des cellules sont composés d'une 

plaque circulaire en plexiglas trouée à laquelle est fixée une pierre poreuse en oxyde 

d'aluminium de 10 cm de diamètre. Comme pour les colonnes du volet 1, ces diffkeurs assurent 

une application homogène de la solution sur la surface de la colonne. Notons que le contrôle des 

conditions de saturation a été plus strict que dans le volet 1 étant donné la forte dépendance des 

phénomènes observés sur le degré de saturation du sol (ex. écoulement préférentiel). La solution 

utilisée pour L'hydratation en vue du compactage et la sahiration est une solution de 0.01M KN03 

dans de l'eau déminéralisée. Ceci permet d'éviter la déflocculation et le lavage des particules 
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colloïdales au contact de la solution. Le volume des vides (Vv) a été mesuré par différence de 

pesée la coiome de sol avant et après saturation. Le Vv ainsi obtenu a été de 258 * 9 cm3. 

+ Bouteille de Manoae 
(amrrdle de la pression d'entrée) 

Chambre pressurisée pour 

Bouteille de Mariotte 
(contr6le de la pression de sortie) 

Figure 3.4 Dispositif expérimental à charge fixe 

3.2.4.1 Phase IIWolet I 

Trois huiles minérales de viscosités différentes ont été utilisées comme NAPL modèles. 

Ces huiles minérales sont des huiles moteurs hîches de marque EssoTY 5W-40 (NI), IOW-40 

(N2) et 15W-40 (N3). Elles sont insolubles dans l'eau et ne sont pas volatiles. Les valeurs de 

viscosité et de masse volumique des trois huiles sont présentées au tableau 3.5. Les viscosités ont 



éîé mesurées à l'aide d'un rhéomètre STV contravesm. Les masses volumiques ont été mesurées 

en déterminant la masse d'un volume connu de NAPL à l'aide d'une balance électronique. Les 

trois huiles sont des LNAPL, leur masse volumique étant inférieure à celle de l'eau, soit 1 g/cm3. 

Des huiles minérales ont été choisies afin de représenter la contamination des terrains Tl et T2 

par les huiles et graisses minérales. Ce type de NAPL est présent sur près de 70% des sites à 

contamination mixte contenant des métaux lourds (sites MKM) (voir Annexe A). 

Tableau 3.5 Propriétés physiques des NAPL 

NAPL 1 Masse volumique 1 Viscosité (Pas) 

Les NAPL ont été mis en place dans les colonnes de laboratoire suite au compactage et à 

la mise à saturation du sol (voir section 3.2.3.1). L'objectif de cette mise en place était d'obtenir 

une saturation résiduelle en NAPL telle que prescrite par le modèle conceptuel. 

La méthode de mise en place du NAPL est basée sur plusieurs méthodes sirnilakes 

disponibles dans la documentation scientifique (Conrad et coll., 1992 ; P e ~ e l l  et coll., 1993 ; 

Dawson et Roberts, 1997 ; Fortin et coll., 1998). Ces dernières utilisent l'injection d'un volume 

de NAPL correspondant à une fiaction du Vv supérieure à 50%. Ce volume est ensuite déplacé 

par l'injection d'eau à vitesse plus élevée. Selon les données disponibles dans la littétahue 

scientifique, la saturation résiduelle de NAPL atteint ainsi des valeurs variant de 10% à 60% du 

Vv (voir section 2.6). Ce large éventail de valeurs montre que la saturation résiduelle de NAPL 

dépend fortement des conditions de mise en place, notamment de la vitesse de déplacement par la 

phase aqueuse, de la masse volumique et la viscosité du NAPL, de la granulométrie et des 

conditions hydriques initiales du sol. 

La mesure de la saturation résiduelle en NAPL, suite a sa mise en place dans le sol, varie 

aussi grandement d'une étude à l'autre. Les méthodes utilisées vont de la détermination 

volumétrique a l'analyse d'un NAPL modèle dans chacune des phases (c.-à-d. liquide, gazeuse et 

solide) par chromatographie en phase gazeuse ou par spectrométrie infra-rouge. Un bilan de 
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masse sur le NAPL est aussi effectué lorsque la saturation résiduelle doit être quantifiée 

précisément, Martel et Gélinas (1996) font état des limites associées à plusieurs types de 

méthodes utilisées pour effectuer un bilan de masse sur le NAPL. Ces auteurs ont opté pour une 

mdthode gravimétrique appropriée à l'échelle du laboratoire et pour un NAPL composé de 

plusieurs substances organiques (ex. huile, diésel). 

Dans le volet 1, le volume total (VT) d'une colonne de laboratoire est de 1 571 cm3 et le 

Vv moyen obtenu par compactage du sol IDA a une masse volumique de 1.61 g/cm3 est de 

0.39V7, soit 626 cm3 (* 36 cm3)'. Le volume de NAPL injecté est de 240 cm3, soit un peu plus de 

50% du Vv. Les colonnes de référence 0.R) ont été gardées à saturation pendant que les NAPL 

ont été introduits dans les autres colornes (I.N1, LN2 et I.N3). Les NAPL ont été introduits dans 

les colonnes de sol du haut vers le bas à l'aide d'une pompe péristaltique et ce, jusqu'à ce qu'il 

n'y ait plus de phase aqueuse déplacée au bas de la colonne. Puis, les NAPL ont été déplacés avec 

la solution 10-~ M KNO3 du bas vers le haut, à un débit de 0.36 cm3/s, jusqu9à ce qu'il n'y ait plus 

de NAPL libre déplacé au haut de la colonrie. La quantité de NAPL emprisonnée dans la colonne 

a été quantifiée par volumétrie. La relation (3.1) a été utilisée pour quantifier la saturation 

résiduelle de NAPL emprisonnée dans le sol : 

où VrNmL = volume résiduel de NAPL dans la colonne de sol 

vNAPLinj = v o h n e  de NAPL injecté dans la C O ~ O M ~  

VNAPLdép = volume de NAPL déplacé par la phase aqueuse 

Les valeurs de SrNAPL obtenues lors des essais de mise en place sont présentées au tableau 

4.1 du chapitre IV. 

Le Vv est calculé a partir de l'équation suivante en assumant Os = 2.68 : Vv = v, - M s  
GS% 
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Le NAPL utilisé pour le volet II correspond au NAPL N3 utilisé lors du volet 1. Le NAPL a 

été mis en place dans deux duplicatas de colomes de sol, soit un duplicata initialement saturé en 

eau et un duplicatas initialement sec. Dans le premier cas, les colonnes de  sol ont d'abord été 

mises à saturation par capillarité (voir section 3.2.3.1). Puis, à l'aide d'une pompe péristaltique, 

250 mL (1 Vv) de NAPL ont été injectés dans chacune des colonnes à une vitesse de 0.12 cm3/s. 

L'injection du NAPL s'est effectuée du haut vers le bas afin de produire un front de déplacement 

stable et ainsi éviter la digitation. De même, le déplacement du NAPL par la solution de 0.01N 

KN03 s'est effectuée de bas en haut à un débit de 0.36 cm3/s. 

Dans le duplicata initialement sec, les colomes de sol ont d'abord été saturées, puis 

draiiées et fuialement séchées pendant 5 jours dans une étuve à 30°C. Le NAPL a été ensuite 

injecté du bas vers le haut des colonnes avec une pompe péristaltique. Le déplacement du NAPL 

par la solution 0.01N KN03 s'est aussi effectué du bas vers le haut. Les vitesses d'injection et de 

déplacement ont été les mêmes que celles indiquées à la section précédente. 

Pour la phase II, la détermination de SrNAPL a été effectuée à l'aide de la relation 3.1. Les 

valeurs de SINAPL obtenues sont présentées au tableau 4.4 du chapitre IV. 

3-23 1 Phase IVVolet I 

a) Traceur (solution de KBr) 

Une solution de bromure de potassium (0.01N D r )  dans de l'eau déminéralisée été 

utilisée comme solution traçante pour la caractérisation de l'écoulement en colonne. Cette 

concentration a été choisie afm de maintenir une force ionique constante avec la solution de 

saturation. 
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b) Solution aqueuse de métaux lourds 

La solution aqueuse de métaux est une solution mixte contenant trois métaux lourds, soit 

Cd, Cu et Pb. Elle a été préparée en laboratoire a partir de sels métalliques, soit Cd(N03), 

Cu(N03) et Pb@J03), dissous dam de l'eau distillée. Les concentrations aqueuses respectives de 

Cu, Pb et Cd ont été fmées afin de produire une rétention du même ordre de magnitude que pour 

le sol contaminé décrit précédemment, c'est-à-dire entre ld et 104 mgkg pour le Cu et le Pb et 

entre 10 et 100 mgkg pour le Cd. Pour ce faire, les concentrations aqueuses de métaux ont 

d'abord été fixées à 200 mg CUIL, 200 mg Pb/L et 5 mg C a ,  en supposant que la totalité de 

chaque métal serait retenu par le sol IDA, tel que démontré pour des systèmes monométalliques 

lors d'études antérieures du LSE sur ce sol. Toutefois, La presque totalité du Cd introduit dans le 

système restait sous fonne soluble, ce métal étant incapable d'entrer en compétition pour les sites 

de rétention avec le Cu et le Pb. L'écart de concentration a donc été éliminé entre le Cd et les 

deux autres métaux et la même valeur de concentration a été utilisée pour les trois métaux, soit 

200 mgL. 

3.2-5.2 Phase Ii/Volet Li 

a) Traceur (solution de KBr) 

La solution traçante utilisée est identique à celle utilisée lors du volet 1. 

b) Solution aqueuse de métaux lourds 

La solution aqueuse de métaux lourds utilisée lors du volet II est différente de celle 

utilisée pour le volet 1. D'abord, il a été décidé, comme pour le volet 1, de fmer des concentrations 

égales de chaque métal, mais d'exprimer ces dernières en équivalents par litre (éqk ou N) afin 

d'obtenir une solution exprimant un pouvoir réactif identique pour chaque métal. Ainsi, une 

solution (LO-*)N contenait (10-~) eqk  de chaque métal. Les concentrations utilisées pour les essais 

du volet II ont été fixées à l'aide d'isothermes de rétention déterminés en réacteurs fermés 

(a batch »). Ceci a permis de déterminer les conditions opératoires permettant d'obtenu une 

concentration résiduelle en solution stable. De plus, grâce à ces essais, la capacité de rétention de 

ia phase solide a pu être déterminée. 
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Ces essais ont été effectués en mélangeant dans une série de tubes à centrifugation une 

portion massique de sol IDA sec avec une solution aqueuse de métaux dans une proportion de 1 g 

de sol IDA sec par 10 mL de solution. Les concentrations utilisées ont été de (10-)N, (104)~, 

(1 o-~)N, 5(1 o-)N, (1 o-~)N, 2S(l 0-*IN, 5(1 o-*)N, 7S(l o-')N et (1 0-')N. Les solutions ont été 

préparées à partir de nitrates de métaux lourds dissous dans une matrice d'eau déminéralisée. Les 

suspensions sol :solution ont été agitées pendant 24 heures, puis les phases liquide et solide ont 

été séparées par centrifugation (3600 rpm, 10 minutes). Les surnageants ont été recueillis, filtrés à 

0.45 pm et acidifies avec du HN03 concentré (MN). Les concentrations métawques dans les 

surnageants ont été analysées par spectrophotométrie d'absorption atomique. 

Des isothermes de rétention ont ainsi été obtenus et utilisés afm de déterminer la capacité 

de rétention des métaux lourds par le sol IDA. Les isothermes sont présentés à la figure 3.5. 

Notons que le terme rétention est ici préféré au tenne généralement utilisé d'adsorption 

puisqu'étant donné la forte teneur du sol IDA en carbonates solides, il est impossible d'&mer 

que l'adsorption est le seul mécanisme de rétention en jeu. D'ailleurs, la distribution géochimique 

des métaux lourds dans les colonnes de sol lors du volet 1 montre qu'une importante proportion 

de la charge métallique est retenue sous forme de précipités acido-solubles. Notons aussi que le 

contrôle du pH n'a pas été effectué lors des essais de rétention car il n'était pas nécessaire dans le 

cadre de cette étude d'isoler des mécanismes de rétention spécifiques tel l'adsorption ou la 

précipitation. Ainsi les isothermes de rétention représentent le comportement réactif global du sol 

IDA en contact avec une charge métallique aqueuse. 
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O,OE+O 5.OE-3 I ,OE-2 1 .SE-2 2.OE-2 2.E-2 

Concentration du surnageant (eq/L) 

Figure 3.5 Isothermes de rétention des métaux lourds dans le sol IDA 

Des isothermes de Freundlich ont été corrélés aux données expérimentales de rétention 

(figure 3.5). Ces derniers permettent de décrire la répartition nonlinéaire d'une espèce chimique 

entre les phases aqueuse et solide. L'isotherme de Freundlich est non spécifique en ce sens qu'il 

représente l'action conjointe de plusieurs mécanismes de rétention et qu'il suppose que les 

surfaces solides du sol possèdent un nombre infmi de sites de rétention. Les essais de rétention ne 

visant pas à isoler un ou des mécanismes de rétention en particulier, l'isotherme de Freundlich a 

donc été choisi pour représenter les résultats. Rappelons l'équation de Freundlich : 

où Cs = concentration de l'espèce chimique retenue par la phase solide [MM] 

Ca = concentration aqueuse de l'espèce chimique w3] 
KF = coefflcient de répartition de Freundlich 

N = coefficient de non linéarité. 

Le tableau 3.6 présente les résultats de corrélation de l'isotherme de Freundlich aux 

résultats de rétention pour chaque métal lourd. La détermination des paramètres N et KF est 
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significative pour Pb et Cu. Le Cd présente m e  N significatif et un KF non-s ignif i~a~ Le Zn 

présente des valeurs de N et KF non-significatives. Les valeurs non-significatives pour Cd et Zn 

n'indiquent pas qu'elles sont fausses mais plutôt que la probabilité qu'elles soient vraies est 

moios élevée. Par exemple, la probabilité que N représente les valeurs expérimentales de 

rétention pour Zn est de 94%' alors que le niveau de signification fmé est de 95%. 

Tableau 3.6 Paramètres des isothermes de Freundlich 

Zn 1 0.259 (p =0.060) 1 0.049 @ = 0.1 11) 1 0.86 
: p est la probabilité d'une erreur de Type 1, c.-à-d. de rejeter L'hypothèse que les 

Méta1 lourd 

Pb 
Cu 
Cd 

résdtats wrrespndent à un isotherme de Freundlicb Les -&ultats-&nt sign&catXs 
si p < 0.05 pour un intervalle de confiance de 95%. 

Coenicien t N 

0.173 (p*=0.009) 
0.237 @ = 0.006) 
0.473 (p = 0.024) 

Les résultats du tableau 3.6 servent à déterminer le coefficient de retard de Freundlich 

(RF) pour ces métaux lourds. Ce coefficient décrit la rétention des métaux lourds par la phase 

solide du sol et sert lors de l'interprétation du retard généralement observé dans l'élution des 

métaux lourds en conditions dynamiques par rapport à l'élution d'un traceur caractérisant le 

mouvement de la phase aqueuse. Les sont calculés et utilisé au chapitre IV. L'équation 

décrivant est la suivante (Fetter, 1993) : 

ou p = masse volumique du sol m3] = 2.1 5 g/cm3 (volet II) 

G = 2.5(10-*) eqL (volet II, voir discussion ci-dessous) 
3 3 8 = teneur en eau volumique du sol /L ] = valeurs présentées au tableau 4.6. 

Coeffmcient KF 

0.218(p=0.002) 
0.131 (p = 0.028) 
0.178 (p = 0.087) 

La concentration de travail choisie pour les essais en colonne de soi et cinétiques a été de 

2.5 (1W2) e q L  Ce choix a été effectué afin de rencontrer les conditions suivantes : 

Coefficient de 
régression (R ) 2 

0.85 
0.89 
0.8 1 

- Être suffisamment élevée pour produire une concentration résiduelle en solution détectable 
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lors des essais en colonne, c.-à-d. pour permettre une élution mesurable. 

- Produire une concentration dans la phase solide du sol correspondant à une concentration 

aqueuse stable qui se trouve à l'intérieur des limites d'un plateau de rétention afin que la 

capacité de rétention du sol IDA en colonnes de laboratoire soit indépendante des variations 

de la concentration aqueuse de métaux. Ceci est nécessaire afm d'éviter des problèmes 

d'interprétation de la rétention métallique en colonnes puisque dans ces conditions la 

concentration aqueuse des métaux peut varier selon la profondeur de migration atteinte. 

3.2.6.1 Phase IWoIet I - Essais en colonne de laborutuire à débit fixe 

Une fois le NAPL résiduel en place, les essais se sont déroulés en deux parties. Notons 

que l'infiltration de la phase aqueuse dans les colomes de sol s'est effectuée de bas en haut à 

débit fixe à l'aide d'une pompe péristaltique. Premièrement, des traçages au bromure ont été 

effectués afin de caractériser l'écoulement aqueux. Ensuite, une solution métallique a été 

introduite dans les colonnes de sol. Dans les deux cas, le débit de pompage a été fwé à 0.083 

cm3/sec, soit un débit inférieur à celui utilisé pour le déplacement du NAPL afm d'éviter de 

provoquer une mobilisation supplémentaire du NAPL résiduel. L'éluat a été échantillonné en 

sortie de colonne à chaque 0.1 volume des vides (Vv) pour les traçages et à chaque 0.5 Vv pour 

les percolations métalliques. Les échantillons ont tous été filtrés à 0.45 pm et ceux des 

percolations métalliques ont été acidifiés. Le bromure a été analysé par chromatographie ionique 

en phase liquide tandis que les métaux lourds ont été analysés par spectrophotométrie 

d'absorption atomique. 

3.2-6.2 Phare IINle t  II - Essois en colonne de laboratoire à charge frce 

Comme dans le volet 1, L'écoulement aqueux et le transfert des métaux ont été étudiés. 

L'écoulement aqueux dans les coloones de sol a d'abord a été caractérisé par l'injection en 

créneau d'un traceur (Br? et le suivi de la concentration éluée. Pour ce faire, un volume de 

solution traçante équivalent au volume des vides correspondant à chaque condition (i.e. VR+B, 

&+O, VmO, VWAT et VNsEc) a été injecté et le volume élué a été suivi dans le temps. Un 
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échantillon de 20 mL a été prélevé à chaque 0.2 Vv pour les trois premiers Vv, puis à chaque 0.33 

Vv pour les 4' et Se Vv et halement à chaque 0.5 Vv pour les 6' et 7 Vv. Les échantillons ont 

ét6 analysés pour la concentration en ion bromure qui a ensuite été normalisée par rapport a la 

concentration initiale de la solution infiltrante (Co). La concentration en ion bromure a été 

mesurée à l'aide d'une sonde ionique spécifique calibrée entre 1 et 1000 mgK. L'ion bromure a 

été analysé dans une matrice aqueuse de force ionique 0.01M. Les échantillons ont tous été filtrés 

à 0-45 pm. 

La caractérisation du transfert des métaux lourds a été effectuée en injectant en continu la 

solution aqueuse de métaux lourds décrite à la section 3.2.2.5 et en effectuant le suivi dans le 

temps de la concentration de chaque métal dans l'éluat. L'échantillonnage de I'éluat a été effectué 

à chaque 0.5 Vv. La percolation de la solution de métaux s'est effectuée pendant 10 Vv. Les 

échantillons ont tous été filtrés à 0.45 p m  et acidifiés- Les métaux lourds ont été analysés dans les 

échantillons d'élut par spectrophotométrie d'absorption atomique. 

3-2-63 PhaseIWoIetI. - Cinétique de rétention 

Une série d'expériences en réacteurs fermés a été effectuée afm de caractériser la cinétique 

de rétention des métaux lourds en contact avec le sol IDA. Ces essais ont été mis en place afin 

d'obtenir des informations quantitatives sur l'évolution de la concentration de métaux retenue par le 

sol IDA en fonction du temps dans un système optimal, c.-à-d. où toutes les surfaces actives sont en 

contact avec la solution de métaux. Les données obtenues ont ensuite servi de point de comparaison 

et d'éléments explicatifs de la rétention des métaux lourds observée en colome où le temps de 

contact entre les métaux et le sol IDA est conditionné par l'écoulement de la phase aqueuse. 

Le dispositif expérimental utilisé est similaire à celui décrit à la section 3.2.2.5 pour la 

détermination de la concentration opérationnelle de la solution de métaux. La proportion 

sol :solution est identique et la concentration de la solution de métaux correspond à celie utilisée 

pour les essais en colonnes, soit ~ . s (~o-~)N.  Une série de 39 suspensions sol :solution a été 

préparée, soit 13 suspensions tripliaitas correspondant aux temps d'agitation suivants : 15, 30, 60, 

120,240,420,600,1800,3600,7200, 18 000,36 000 et 84 600 secondes (24 heures). Une fois ces 

temps d'agitation atteints, les suspensions sol :solution ont été filtrées à 0.45 p m  puis les filtrats ont 
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été acidifiés avec du HN03 concentré. Les métaux lourds ont été analysés dans les filtrats par SAA. 

3.2.7 Techniques aMIyiques et instrumentaies 

3-2.7.1 Phase I - Caractérisation des rembiais urbains à contmination mixte 

a) Préparation des échantillons 

Pour l'ensemble des analyses géochimiques et la plupart des anaiyses géophysiques (excepté 

la granulométrie), les échantillons de sol ont été séchés à la température de la pièce, puis légèrement 

désagrégés à l'aide d'un mortier et tamisés à 2 mm. Les analyses de caractérisation géochimique ont 

été, pour la plupart, effectuées dans un délai d'environ 3 mois suivant l'obtention des échantiüons 

de sol. Certaines analyses ayant été eEectuées après ce délai, quelques résultats obtenus 

antérieurement ont été évalués de nouveau pour vérifier que les échantillons n'avaient pas subi de 

variations géochimiques majeures. Les résultats ont démontré que ce ne fut pas le cas. 

En accord avec les directives du MEFQ (1995)' les échantillons ont été conservés dans les 

contenants appropriés, soit : 1) en polypropylene (PP) ou en HDPE pour la plupart des analyses 

géochimiques inorganiques et géophysiques et 2) en verre pour les échantillons servant à 

l'analyse des paramètres organiques. Préalablement à chaque utilisation, la vaisselle nécessaire a 

été nettoyée avec une solution Dextran 5%, puis rincée avec de l'acide nitrique dilué et de l'eau 

déionisée. 

b) Techniques analytiques pour la caractérisation physico-chimique des remblais 

L'objectif principal de la caractérisation a été d'obtenir des indications sur les types et les 

quantités de contaminants organiques et inorganiques présents dans les échantillons. La 

caractérisation a aussi permis d'identifier et de quantifier certains éléments constitutifs des sols. Les 

détails des méthodes associées à ces deux analyses sont aussi présentés dans cette section. 

Le tableau 3.7 présente la liste complète des paramètres mesurés lors de la caractérisation 

des échantillons de sol ainsi que les méthodes analytiques correspondantes. Tous les éléments 

métaltiques (Ca, Cd, Cr, Cu, Fe, K., Mg, Mn, Na, Ni, Pb, Zn) ont été mesurés à l'aide d'un 



spectromètre d'absorption atomique (SAA) de marque PerLin-Elmer (modèle 3 1 IO), après avoir été 

extraits des échantillons de sol à L'aide de digestions acides (acide nitrique, peroxyde d'hydrogène, 

et qua-régia) selon le protocole établi par le Centre Saint-Laurent (1993). 

Les hydrocarbures pétroliers CloC5o et les hydrocarbures aromatiques polycyciiques (HAP) 

ont &té mesurés à l'aide d'un chromatographe en phase gazeuse (CPG) et d'un spectromètre de 

masse (SM) par un laboratoire externe. 

Tableau 3 . h  Liste des param6tres géochimiques descriptifs 

Paramètre géochimique Métbode ttiou instrumemt 

PH 1 McGiU GRC (1989); pH-métre 

Matière organique (%dm) 1 1-72 x C.O.T. 

Métaux alcalins et alcalino-terreux 
ma, K. Ca, Mp;) mg;/ka) 
Fer (Fe) et manganèse (Mn) (mgkg) 
CaCO, (solide) (Y0 équivalent) 
C.O.T. (0/0om/rn) 

Tableau 3.7b Liste des indicateurs de contaminaiion 

Centre Saint-Laurent (1993); SM-flamme 

Centre Saint-Laurent (1993); SAA-flamme 
McGiI1 GRC (1989); Titrage acide 
McGill GRC (1989); Digestion K2Crz@ 

Coitrmiimts métalliques Méthode cUoi instrument I 
Cadmium (Cd) (mgtkg) et 1 Centre Saint-Laurent (1993); 
(m*) 
Chrome (Cr) (mgfkg) et 

iastniment 

Laboratoire externe; 
Cffi-SM 

HAE' (Wk) Laboratoire externe; 
SM-flamme 
Centre Saint-Laurent (1 993); 

Cuivre (Cu) (mgkg) et 
(m*) 
Plomb (Pb) (mglkg) et (mg/L) 

Nickel (Ni) (m&) et ( m a )  

Zinc (Zn (mgkg) et (mg&) 

Centre Saint-Laurent (1993); 
SM-flamme 
Centre Saint-Laurent (1 993); 
SM-flamme 
Centre Saint-Laurent (1993); 
SM-flamme 
Centre Saint-Laurent (1993); 
SAA-flamme 



3.2.7.2 Phare I & Phase LWoiet I - Distribution géochimique des métaux lourds par extraction 

séquentieile sélective @S) 

La distribution géochimique des métaux lourds dans les sols peut être évaluée 

analytiquement à l'aide de techniques d'extraction séquentielle sélective (ESS). De nombreuses 

méthodes d'ESS ont été proposées, mais selon la documentation scientifique, l'applicabilité de la 

méthode de Tessier et colL (1979) a été démontré par de nombreuses études qui lui ont aussi s e ~  

de révision, de support et de complément (Belzile, Leoomte et Tessier, 1989 ; Clevenger, 1990 ; 

Gombert II, 1994 ; Yong, Galvez-Cloutier et Phadungchewit, 1993 ; Rusty et d l . ,  1994 ; Sahu et 

COU., 1994 ; Galvez-Cloutier, 1995 ; Masscheleyn et COU., 19% ; Stone et Marsalek, 1996 ; Xiang 

et Banin, 1996 ; Dubé, 1997 ; Galvez-Cloutier et Dubé, WSb, 1998~). L'utilisation de 1'ESS dans 

l'évaluation de la distribution géochimique des métaux lourds repose sur l'hypothèse postulant que 

les différentes fiactions solides du sol participant à la rétention des métaux lourds peuvent être 

extraites de manière sélective par un ensemble de réactifs utilisés dans une séquence appropriée. 

La distribution géochimique des éléments métalliques a été effectuée à des fuis de 

caractérisation d m  de déterminer les modes d'association initiaux de ces éléments avec la phase 

solide des sols. Pour ce faire, la technique d'extractions séquentielles sélectives (ESS) des métaux 

développée par Tessier et coll. (1979) a été employée. 

Les surnageants de chaque extraction ont été séparés de la phase solide par centrifugation. 

Les concentrations des métaux lourds ont été analysées dans les sm,lcnageants de chaque extraction 

par SAA. Ceci a permis de déterminer les quantités respectives de métaux lourds associées à 

chacune des fiactions géochimiques. L'ESS a aussi été utilisée lors de la phase Iï. Le détail de son 

utilisation dans ces circonstances est fourni dans la section portant sur ce volet. 

3.2.7.3 Phase I - Microscopie électronique à balayage (MlB" 

La microscopie électronique à balayage (MEB) a été utilisée de manière ponctuelle afin 

d'observer les phase métalliques présentes dans les remblais mixtes lors de la phase 1. En 

préparation aux analyses par MEB, les échantillons de remblais ont été séchés a l'air, légèrement 

écrasés au mortier, tamisés à 2 mm, puis gardés sous vide. Des lames minces des échantillons ont 
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été thbriquées au Département de géologie et de génie gOologique de l'université Laval. Afin 

d'identifier les phases denses contenant les métaux lourds, ces lames minces ont été analysées en 

signal d'électrons rétnxMùds. La composition chimique des phases analysées a été déterminée par 

spectrométrie à dispersion d'énergie. 

3.2.8 Outils mathématiques 

3.2.8.1 Phase IWolets I&II - Calcul de la taille maximale des ganglionr 

Ce calcul s'effectue à l'aide des équations (2.19) et (2.20) présentées au chapitre ïI. Ces 

équations servent à déterminer des dimensions maximales horizontale et verticale respectivement. 

Les modèles conceptuel et expérimental développés dans la présente étude ne considèrent que la 

dimension longitudinale dans le sens de l'écoulement. Ainsi, afin de calculer la dimension 

maximale des ganglions en tenant compte des forces horizontales et verticales s'opposant au 

déplacement du NAPL, il s'agit de combiner les équations (2.19) et (2.20) comme suit: 

scosité de l'eau W'L-'1 = 1.12 (1 05) ~ - s / m ~  

k. = perméabilité relative à l'eau v] = voir tableau 4.2 au chapitre IV 

rt = rayon d'entrée des pores IL] = 197 Pm = ds& 

~ A P L  = densité du NAPL w-~] = voir tableau 3.5 

g = accélération gravitationnelle br2] = 9.8 1 m/s2 

G~NAPL = tension interoiciale eau-NAPL v2] = 36 (1 O-') N/m (Munson et coll., 1990) 

Ce calcul permet une estimation de la taille maximale des ganglions de NAPL et repose sur 

plusieurs hypothèses de calcul et d'estimation. Une telle hypothèse est le rayon d'entrée des 

pores, rt. Ce dernier est généralement déterminé par des relations empiriques nécessitant la 

connaissance du diamètre moyen des grains (d50) et de l'arrangement géométrique des particules 

(Hunt et coll., 1988). L'arrangement géométrique des particules étant extrêmement difficile à 

caractériser, ds& a été utilisé pour rt. L'utilisation de cette valeur surestime la dimension 
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maximale des ganglions, car en réalité le NAPL doit aussi être déplacé des conduits connectant 

Les pores, ces conduits ayant un rayon plus fiiible. Toutefois, il a été jugé raisonnable d'effectuer 

une estimation consematrice à partir d'une valeur mes& que de présumer d'un arrangement des 

particules sans fondement expérimental. Les estimations des paramètres de densité et de viscosité 

de l'eau ont été faites à partir des valeurs communément rapportées dans les monographies de 

mécanique des fluides, de même que la tension interfaciale eau-NAPL pour des huiles moteurs 

semblab1es aux NAPL utilisés. Ces hypothèses et estimations sont donc considérées comme telles 

dans les travaux présentés, mais il reste qu'eues ont toutes un fondement raisonnable dans la 

documentation scientifique ou l'expérimentation. 

3.2.8-2 Phase IVVoZet 11 - Modélisation des écoulements 

a) Méthode des moments 

La méthode des moments a été utilisée pour effeftuer une analyse préliminaire des 

courbes de restitution du traceur afin d'évaluer la qualité du traçage. Pour ce faire, deux 

paramètres ont été évalués, soit le bilan massique et le facteur de retard, R Ces deux paramètres 

sont évalués à l'aide de la méthode des moments (Jury et Roth, 1990 ; Gabriel, 1998). Les 

moments (équation 3.5) sont calculés à l'aide d'une application Mathcad6+ développée au 

Laboratoue d'études des Transferts en Hydrologie et Envuonnement (LTHE) de Grenoble. Le 

bilan massique (BM) est calculé en comparant le moment d'ordre zéro des courbes de restitution 

du traceur avec le temps d'injection de ce dernier (équation 3.6). Le moment de premier ordre 

quand à lui sert à calculer le centre de masse des courbes de restitution qui est relié au temps de 

séjour moyen du traceur (E) par l'équation (3.7). Le facteur de retard est ensuite calculé a l'aide 

de l'équation (3.8). Notons que ce dernier paramètres sera appelés facteur de correction (FC) dans 

la présente étude afui de la distinguer du coefficient de retard (R) caractérisant le ralentissement 

de l'élution des solutés réactifs causé par leur répartition entre les phases solide et lîquide. 



où 6t est le temps d'injection du traceur, L, la longueur de la c o l o ~ e  de sol et v, la vitesse 

d'écoulement interstitiel. 

b) Modèles 

Les courbes de traçage ont été modélisées par calage de solutions analytiques des modèles 

de transport de soluté convectif4ispersif classique (CD) et de non-équilibre physique 

(communément appelé mobile-immobile ou MIM). Les solutions analytiques et les conditions 

initiales et aux limites utilisées sont présentées dans Toride et coll. (1993). Le calage des 

solutions analytiques a été effectué à l'aide d'une application Mathcado+ développée au LTHE 

de Grenoble. Rappelons les modèles CD (équation 3.9) et MIM (équations 3.10 et 3.1 1): 

où 0 est la teneur en eau; C est la concentration aqueuse du soluté ; D est le coefficient de 

dispersion hydrodynamique longitudinale ; q est le flux darcien ; a est le coefficient de transfert 
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mobile-immobile. Les indices rn et im font référence aux zones mobile et immobile décrites par le 

modèle MM. Aucun indice réfère à un transport CD. 

Les conditions initiales et imposées aux limites pour le développement de l'application 

Mafhcad6+ sont les suivantes (Hébcard-Labit, 1998) : 

Modèle C D  

Condition initiale 

Concentration nulle de soluté au temps, t = O : C(z,O) = O 

Conditions aux limites 

Condition de continuité à l'infini : 

Condition de flux à z = O : 

Condition initiale 

Concentration nulle de soluté au temps, t = O : C&O) = Cm(~0) = O 

Conditions aux limites 

Condition de continuité à 1' Uifini : Xirn -(+ a, t) = -(+ m, t) = O 
az & 

Condition de flux pour Cm à z = O : 

Le modèle CD considère que l'étalement du soluté autour du fiont convectif est dû à la 

dispersivité inhérente du milieu poreux. Dans le modèle CD, I'étalement du soluté est représenté 

par un seul paramètre appelé coefficient de dispersion hydrodynamique, D. Ce paramètre est relié 

à la vitesse de convection par une relation linéaire, soit D= a.(q/O) où a IL] est la dispersivité du 

milieu. 
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Le modèle MIM considère que ce même étalement du soluté peut êtR représenté en partie 

par la dispersion dans les mnes mobiles, Da= a=(q&), a en partie par un coefficient de transfert de 

masse entre les zones mobiles et les zones immobiles (Roth, 1996). Le transfert de masse entre 8, 

et 0, est considéré canme diffusif et le taux de transfert dom6 par une cinétique de premier ordre 

dont la constaute de proportionnalité, 2. FI], est appelée coefficient de transfert. Ainsi, daas le 

modèle MLM, l'étaiement du soluté est décrit par Di et Â, ce dernier paramètre rendant compte 

explicitement de l'hétémgén6ité de l'écoulement (Roth, 19%). Notons finalement que, comme le 

modèle CD, le modkle MIM est valide pour m milieu poreux continu (voir chapitre II) au sehi 

duquel les zones mobiles et immobiles sont distribuées uniformément 

Le modélisateur peut choisir le modele CD ou le modèle MIM wmme représentation de 

son modèle physique en fonction de certains critém. Ce choix peut se baser, comme daus la 

présente étude, sur une utilisation comparative des deux modèles. Le choix s'effectue alors en 

comparant l'erreur de calage entre les courbes théoriques produites par chaque modèle et les 

courbes de traçage expérimentales. Cette méthode comparative est particulièrement utile dans les 

cas où le nombre de Peclet (Pe) est inférieur à 10. Dans ces cas, le modèle CD produit des courbes 

d'élution théoriques asymétriques qui peuvent, qualitativement, se superposer aux courbes 

expérimentales obtenws pour un milieu hétérogène. Une mesure de l'erreur de calage permet alors 

de déterminer de mani&= quantitative la représentation la plus adéquate du système physique. Pour 

des Pe > 10, une caractérisation physique du milieu poreux par granulométrie et porométcie ainsi 

que l'allure des courbes traçage permettent d'estimer l'homogénéité ou l'hétérogénéité de 

l'écoulement et justifier le choix du modèle. La méthode comparative reste toutefois, lorsqu'elle est 

appuyée par une caractérisation du milieu poreux, la manière de procéder la plus rigoureuse. 

c) Calcui des Temps de Séjour caractéristiques (TSC) 

La connaissance des différents temps caractéristiques du séjour du soluté dans la colonne 

de sol permet de comparer les effets relatifs B la dispersion hydrodynamique, la convection par 

l'eau mobile et le transfert de masse entre les zones mobile et immobile. Les temps 

caractéristiques définis par Sardin et coll. (1 99 1) sont présentés au tableau 3.8. 
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Tabkau 3.8 Définition des TSC 

où q = flux darcien [Lm 

L = longueur du domaine d'écoulement [LI 
3 3 0, = proportion d'eau mobile IL L 1. 

3 3 0, = proportion d'eau immobile CL L ] 

h = coefficient d'échanges d ihiEs  [T']. 

Kh = Odern 
3 3 0 = teneur en eau totale = 8, + 0, /L 1. 

Pe = (TL)/ (0,-D) = nombre de Pedet 

D = aq/& = coefficient de dispersion hydrodynamique b2/TJ. 

TSC 

Convection du sol& dans i'eau mob'ie (u ou 
temps de sejour hydraulique 
Tmnsfèrt diûùsïfdu soluté enire les mnes mobiles et 
immobii (h) 
Séjour moym (is) du soluté dam le domaine 
d'écoulement 
Dispersion hydrodynamique dans l'eau mobile (t~) 

11 est aussi nécessaire d'introduire une définition de la variance (d) de la distribution des 

temps de séjour (DTS), cette demière correspondant à la courbe d'élution du soluté. La variance 

caractérise l'étalement de la DTS. Ainsi selon Sardin et coll. (1991), la variance réduite de la 

DTS (d2) est definie par : 

O O IW6nition 

t = L * w q  (3.12) 

f ~ = @ t m / Â  (3.13) 

- 
t , = L ~ / q = ( t i @ - ( û , + û ~ = ~ ( l  +Km) (3.14) 

to=We (3-15) 

Sardin et coll. (1991) mentionnent que pour Pe > 5, l'équation précédente peut être 

approchée par l'équation suivante : 



Cette approximation est valide pour les conditions expérimentales, puisque les Pe calculés 

sont tous supkieurs A 5 (tableau 4.10). Il est maintenant possible d'introduire le temps 

caractéristique de la dispersion hydrodynamique du soluté (tD), defini au tableau 3.8 (éq. (3.1 S)), 

car le rapport de la convection ii la dispersion hydrodynamique, soit le nombre de Peclet, est égal 

au rapport des temps caractéristiques de ces deux mécanismes. Ainsi, selon Sardin et CON. (1991), 

Sardin et coll. (1991) présentent l'interprétation des pmcessus d'étalement de la DTS 

selon les valem des TSC. Ceux calculés pour la présente étude sont présentés au tableau 4.10. 

Ainsi, lorsque t ' ~  » t ~ ,  le transfert d i f i i f  du soluté entre 0, et Bi,,, est le processus dominant 

l'étaiement de la DTS. La DTS s'élargit et devient asymétrique. De plus, lorsque t~ » &, Ia DTS 

est très asymétrique avec un pic serré situé à t = t, et une longue trahée. Par contre, lorsque t ' ~  

« t h  la dispersion hydrodynamique devient alors le processus dominant. La DTS est plus 

symétrique et cette symétrie augmente avec Pe. Finalement, tYM = t~ représente la limite entre la 

dispersion hydrodynamique et le transfert diffusif. La DTS peut alors perdre sa symétrie et 

commencer à s'élargir si t ' ~  2 4, ou, inversement, gagner en symdtrie si t ' ~  5 t ~ .  Ainsi, les 

paramètres k ' / t ~  et t ~ ' / b  permettent de déterminer le degré d'hétérogénéité de I'écouiement en 

décrivant l'asymétrie de la DTS. 

Notons aussi que lorsque tYM » th les réactions entre les solutés et les surfaces actives 

sont limitées par le taux de transfert diffusif entre 0, et 8, et ce, que ces réactions soient 

instantanées ou possédant une cinétique propre. Par ailleurs, lorsque t'M « to, l'accès du soluté 

aux s e c e s  actives est uniquement fonction du processus de dispersion hydrodynamique et il est 

supposé que l'hypothèse d'dquilibre local (ii local equilibnurn assumption » ou LEA) est valide. 

Ainsi, les réactions instantandes ne sont plus limitées et celles possédant une cinétique sont 



Limitees par le temps de séjour hydraulique. 

Un programme de contrôle et d'assurance de la qualité des résultats a été établi d'après 

Galvez-Cloutier (1995) et les directives du MEFQ (1995). Ce programme comprend 1) l'utilisation 

d'eau distillée-ddionisee et de p d u i t s  chimiques de haute qualité (grade réactif), 2) l'utüisation de 

duplicatas ou de ûiplicatas et de blancs matriciels pwr chaque échantillon analysé. La minimisation 

d'interfdmces pour les analyses de SAA a été assurée par l'utilisation d'une lampe de c o d o n  au 

deutérium. 

Lors d'essais en triplicatas, la nécessité de rejeter des valeurs extrêmes a été évaluée 

statistiquement pour un intervalle de confiance de 95% selon la méthode de L'AWWA-APHA 

(1989). La valeur moyenae des triplicatas a dît5 déterminée ainsi que l'écart-type des valeurs 

obtenues. Le coefficient de variation obtenu pour les hiplicatas a été calculé par le rapport de 

l'écart-type sur la valeur moyenne. Selon le MEFQ (1995), le coefficient de variation, ou mut 

relative, doit être inférieur à 30% pour la caractérisation chimique des sols contiuninés. Les 

coefficients de variation obtenus pour l'ensemble des analyses de caractérisation effectuées lors de 

la présente étude sont tous Mirieurs à 30% (plus de 90% des coefficients de variation sont 

inférieurs B 10°?). Les coefficients de variation élevés sont principalement relies à l'analyse de 

triplicatas moins homogènes. Cette variabilité des triplicatas est principalement survenue lors de 

l'analyse d'échantillons dont les valeurs mesurées étaient proches de la iimite de détection de la 

méthode. 



C H A P I T R E  IV 

4.1 Phase I - Modèle conceptuel 

Cette section présente le modèle conceptuel résultant du relevd bibliographique et de 

l'analyse de l'inventaire GERLEDIGERSOL de 2000 (MEFQ, 2000). Les résultats de la 

amctt5risation des échantillons de remblais urbains mixtes sont ausi présentés afin d'illustrer la 

contamination mixte des terrains et de justifier certains choix conceptuels, notamment concernant 

la nature et l'historique de la contamination. 

Le modèle conceptuel du système sol-NAPL-métaux présenté ici est une illustration des 

hypothèses de travail énoncées au chapitre II. Ce modèle a ensuite été vdrifié et mesuré par 

expérimentation tel que présenté aux sections 4.2 et 4.3. 

Le modèle conceptuel est représenté de manière schématique aux figures 4.3 et 4.4. On 

remarque d'abord que ce modèle se situe a la fois aux échelles macroscopique et microscopique, 

c'est-à-dire qu'il tient compte des mécanismes d'interaction entre les diffërentes phases et 

composantes du milieu poreux (échelle microscopique) ainsi que de la représentation de ce 

dernier par des paramètres moyens (échelle macroscopique). Le modèle conceptuel est aussi 

principalement un modèle hydrodynamique. Il considère que l'influence du NAPL résiduel se 

manifeste principalement par un ddtournement de la phase aqueuse vers des séquences de pores 

plus conductrices et/ou par un obstacle physique au tnuisfed diffusif des solutés vers les sites de 

rétention, ce qui réduit le temps et la sunace de contact sol :solution. D'autre part, le moâèle 
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conceptuel inclut des aspects géochimiques en coasiderant la rétention des métaux lourds dans la 

mesure où celle-ci se manifeste principalement dans les zones microporeuses, au sein desquelles 

les diff6rents mecanismes de rétention interviennent (c.-à-d. précipitation, adsorption, 

complexation, échange ionique). 

Le moâèle conceptuel vise à présenter les éldments et les relations décrivant les 

interactions entre les métaux lourds et les hydrocarbures pétroliers dans les sols a ce, du point de 

vue du transfert des metaux lourds. Tel qu'énoncé dans les hypothèses de travail (voir chapitre 

II), ces interactions résultent de modifications, par les NAPL résiduels, des éléments structuraux 

du sol (ex. le réseau poreux) qui contrôlent le transfert des m6taw lourds par la phase aqueuse. 

Les hypothèses stipulent que les NAPL résiduels modifient la structure du sol en altérant 

la configuration du réseau poreux participant à l'écoulement aqueux ainsi que l'accessibilité des 

surfaces solides. 11 est aussi présumé que le résultat de ces modincations sur le transfert des 

mdtaux lourds dépend des conditions initiales du système, particulièrement de l'état physique (c.- 

à-d. solide ou aqueux) de ces derniers ainsi que de l'historique de la contamination, c.-à-d. lequel 

des con b ~ ~ h n t s ,  NAPL ou métaux, s'est infiltré dans le sol en premier lieu. La structure du sol 

et la mouillabilité des surfaces ont aussi une influence importante sur le rôle joué par le NAPL 

résiduel car elles déterminent son emprisomement au sein du réseau poreux. 

A plus long terme, il sera possible de construire un modèle conceptuel permettant de tenir 

compte de ces différents paramètres et de leurs relations. Toutefois, dans le cadre de cette étude, 

il a été nécessaire de restreindre la choix des variables a des fios d'analyse expérimentale. Il a 

donc été nécessaire de poser des hypothèses supplémentaires et des simplifications quant à la 

nahue des contaminants et à l'historique de contamination. Ces dernières sont les suivantes : 

1- Les mCtiux lourds pénètrent dans le sol suite 1 I'infilbition des NAPL pétroliers et 

leur emprisonnement Q sahiration résiduelle. Cet énoncé a priori défint l'historique de 

contamination. Cet historique de contamination peut se produire en réalité, par exemple, 

lorsque des activités de récupération et d'entreposage métallique ont lieu sur un terrain 

industriel autrefois occupé par des sources de contamination organique (ex. industrie 
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pétrolière, entreposage de produits pétroliers). Sur les sites urbains mixtes, l'occupation 

successive ou simultanée des terrains par des sources de contamination organique et 

inorganique (voir chapitre 1) rend difficile l'évaluation de l'historique de contamination. De 

plus, l'historique de con -on est spécifique à chaque site. Ainsi, dans la présente 

étude, une séquence chronologique d'événements de contamination a été fixée telle que 

définit plus haut, car l'étude de l'influence de l'historique de contamination était hors du 

cadre de l'étude. Par contre, il sera nécessaire d'évaluer le rôle de cette dernière dans les 

interactions NAPL-métaux au cours d'études futures (voir section 5.3). 

2- Les mibus lourds pén&trent dans k sol dissous dans I. p h  aqueuse. Ceci représente 

potentiellement deux situations : 1) le déversement de résidus liquides contenant des métaux 

lourds et 2) la solubilisation par altération de formes solides de métaux lourds présentes 

dans le sol. Cette deuxième situation peut se présenter sur le terrain, tel que souligné à la 

section 4.1.1.1 par l'observation de formes solides de métaux altérées retrouvées dans les 

remblais mixtes. Il est donc présumé que les NAPL résiduels ont une influence sur le 

îransfert des métaux lourds B partir du moment où ceux-ci sont dissous dans la phase 

aqueuse et transportés par cette dernière. 

4.1.1.1 Caractérisation des remblais contaminés mr'xtes 

La caractérisation de remblais mixtes a permis de supporter les choix conceptuels effectués 

quant à la nature des con îamjnants, leur état physique et l'historique de contiunination. Les 

paramètres descriptifs et indicateurs de contamination des remblais Tl et T2 sont présentées aux 

tableaux B.1 et B.2 présentés en annexe. Les deux terrains présentent des valeurs similaires pour la 

plupart de leurs caractéristiques physico-chimiques. Leur pH est légèrement alcalin (7.9-8.8) et la 

présence de quantités importantes de carbonates solides (12.9-20.4 % &CO3 équivalent) daos les 

échantillons des deux terraios permet de supposer qu'ils présentent un fort pouvoir tampon face à 

l'acidification. 

La quantité de matière organique est plus variable. Les échantillons Tl-2 et Tl-3 présentent 

une teneur en matière organique de l'ordre de 3.9%. Par contre, i'échantiilon Tl-1 et I'ensemble 

des échantillons du terrain T2 présentent des teneurs en matière organique nettement supérieures à 

ces valeurs, soit de 9.5%13.6%, ce qui souligne la présence d'une contamination organique. 



Les deux îerrab présentent une granulométrie similaire pour la fiadon granulaire 

inMrïeure à 1 cm. Les granulométries des échantillons sont présentées en annexe aux figures B.1 et 

B2. La répartition des fiadons gtanuiaires c~cre~p~ndant aux normes ASTM est présentée au 

taôleau B.1. Les échantiUons des terrains Tl et T2 sont classés en tant que sables limoneux 

contenant peu de particules argileuses. 

Les concentrations de six des métaux lourds de la liste des contaminanis métatliques du 

MEFQ ont été déterminées, soit pour Cd, Cu, Cr, Pb, Ni et Zn. Les param&tres organiques 

analysés ont été la concentration des hydrocarbures CIO-C~O, qui constitue un paramètre 

intégrateur de la contamination organique, et les concentrations des 21 hydrocarbures 

aromatiques polycycliques (HAP) de la liste du MEFQ. Les concentrations individuelles des 

HAP sont présentées au tableau B.2 en annexe. Les concentrations en HAP totaux sont présentées 

au tableau B.l en annexe. Notons aussi qu'une étude de caractérisation pré1iminait.e de T2 avait 

été mandatée par la Ville de Québec. Les résultats de cette étude sont présentés à l'annexe C. 

La caractérisation de la contamination montre des taux de con îamhaîion différent. pour 

les deux terrains, ce qui reflète directement la nature des utilisations dont ils sont ou ont été 

i'objet. Ainsi, le terrain T2 montre des niveaux de contamination métallique et organique 

nettement supérieurs au terrain Tl dus à la forte exploitation industrielle dont il a été l'objet. 

Tous les métaux lourds analysés dans les échantillons T2 excèdent leurs critères C respectifs du 

MEFQ. En ce qui concerne Tl, la plupart des métaux lourds analysés se retrouvent à des niveaux 

se situant entre les critères B et C, certains métaux étant même infërieurs au critère A. De plus, le 

Cd est absent des échantillons du terrain Tl. 
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Figure 4.1 a) Particule d'alliage PbCu-Zn; b) Particule d'alliage Pb-Cu-Zn altérée 

L'échantillon T2-2, présentant les niveaux Q contamination les plus élevés, a été analysés 

par microscopie électronique balayage (MEB) ainsi que par ESS afin d'identifier les formes 

gdochimiques de métaux lourds présentes. Les figures 4.la-b montrent des particules d'alliage 

PWCulZn. Certaines de ces particules sont fortement altérées (figure 4.1 b) ce qui laisse présumer 

que les métaux lourds sont dissous par les flux aqueux sur le teraia. 
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Métal 

Figure 4.2 Distribution géochimique des métaux lourds dans le remblai T2-2 

Les résultats d'ESS présentés à la figure 4.2 montrent d'ailleurs que pour chaque métal 

lourd, une proportion importante de leur masse totaIe est associée aux phases acido-solubles et 

présentent ainsi un potentiel de solubilisation pour des conditions légèrement acides (pH 5) .  De 

telles conditions d'acidité du flux aqueux infiltrant peuvent être obtenues sur le terrain, le pH de 

I'eau de pluie variant de 3.5 à 6 (Stumm et Morgan, 1996). Notons toutefois que les métaux 

lourds ne se retrouvent pas dans l'eau interstitielle extraite des échantillons (voir tableau B. 1). 

L'importante teneur en carbonates solides laisse présumer qu'ils ont atténué le transport 

métallique, notamment par leur action tampon face à l'acidification du d i e u  et leur action de 

rétention des métaux par (CO-)précipitation et/ou adsorption (Dubé et Galvez-Cloutier, 1998; 

Galvez-Cloutier et Dubé, 1998b). Les résultats d'ESS montrent aussi une rétention importante 

par des phases réductible, parmi lesquelles on retrouve les (hydr-)oxydes de Fe et de Mn. Ainsi, 

les métaux lourds relargués dans l'eau interstitielle ont rapidement été retenus par les constituants 

actifs de la phase solide. Le modèle conceptuel assume que les NAPL résiduels peuvent altérer ce 

potentiel d'atténuation naturelle en modifiant les conditions hydrodynamiques au sein du milieu 

poreux. Les résultats de caractérisation des échantillons de remblais Tl et T2 ne permettent pas 

de supporter directement cette hypothèse, car ces échantillons ont été remaniés et déstructurés. Le 

modèle physique expérimental a donc été utilisé a cette fui. 
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Pour la contamination organique, la situation est simiiaire. Le terrain lï présente une 

contamination en hydrocarbures ClpC50 et en Huiles et Graisses Minérales (H&GM) largement 

supérieure au critère C du MEFQ, alors que pour Tl, la con m o n  en hydrocarbures C10C50 

est de niveau .A-B. En ce qui concerne les HAP, le benzo(a)anthracène, le chrysène, le 

benzo@Jc)fluomnthène, le benm(a)pyrène, l'indéno(1 f ,3d)pyrène et le benzo(gJi1i)péryllène 

sont présents en concentrations se situant dans la plage B-C alors que les autres HAP montrent 

des concentrations dans la plage A-B. Considérant la faible solubilité aqueuse de ces composés et 

la présence d'une phase organique non miscible (CioCso), il est possible de supposer que les 

HAP sont associés à cette dernière. 

La caractérisation des terrains Tl et R a donc permis de constater qu'ils présentent tous 

deux une contamination mixte par les hydrocarbures pétroliers et les métaux lourds. Les 

inventaires GERLED et GERSOL de 2000 ont confirmé ces analyses. Les deux terrains 

caractérisés y sont répertoriés et les contaminants qui y sont indiqués regroupent les métaux 

lourds ainsi que les pararn&tres organiques analysés. Ce type de contamination est représentatif 

du deuxième type de contamination en importance dans les inventaires GERLED et GERSOL, 

soit la contamination mixte avec métaux (MTXM). Notons aussi que 69% des terrains MIXM 

présentent une conkmination organique composée en partie ou en totalité d'hydrocarbures 

pétroliers. Le modèle conceptuel présenté ici et basé sur la présence conjointe de métaux lourds 

et d'hydrocarbures pétroliers est donc représentatif d'une part importante de l'ensemble des sols 

contaminés quant à la nature des contaminants. 

De plus, la caractérisation des remblais mixtes a permis de supporter les choix effectués 

pour la représentation de l'historique de contamination et de l'état physique des contaminants par 

le modèle conceptuel. D'une part, les contaminants organiques sont principalement constitués 

d'huiles et graisses minérales peu volatiles, persistantes et non miscibles. D'autre part, bien que 

les métaux lourds soient associés à la phase soiide et à des particules d'alliages métalliques, ils 

présentent un potentiel de relargage dans la phase aqueuse pour des conditions d'altération 

chimique probable sur le terrain. Ainsi, il est possible que des métaux lourds soient dissous dans 

la phase aqueuse par altération chimique de la phase solide et que les contaminants organiques 

présents affectent leur transport aqueux et leur transfert subséquent vers d'autres surfaces solides. 
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4.l.2 Structure du sol et hydro@namique 

Cette étude s'insère dans une thématique générale de recherche sur l'hétérogénéité de 

l'écoulement aqueux et son effet sur le transfert des métaux lourds9 qui est poursuivie 

conjointement par le laboratoire d'enviromement du Département de génie civil de l'université 

Laval et du Laboratoire des sciences de l'environnement de I'ENTPE. La structure du sol jouant 

un rôle direct dans l'hétérogénéité de l'écoulement, le modèle conceptuel u t W  présente un sol 

possédant une structure hétérogène à porosités multiples. Elle est composée d'un réseau 

macroporeux permettant un ecoulement préférentiel de la phase aqueuse et d'un réseau 

microporeux dans lequel la phase aqueuse est considérée peu mobile en comparaison de celie 

contenue daos les macropores. Tel que mentiorné précédemment (voir chapitre LZ), l'écoulement 

préférentiel et la présence de macropores sont des phénomènes courant dans les sols de surface 

(Beven a Germann, 1982; Flury, 1 996). 

La structure hétérogène du sol affecte l'écoulement aqueux et le transport des solutés. Par 

exemple, une proportion importante de la phase aqueuse s'écoulera préférentiellement par les 

zones de plus forte perméabilité. L'hétérogénéité structurale se traduit donc en une hétérogénéitd 

hydrodynamique définie par des zones d'écoulement différentes. Une conceptualisation 

communément utilisée pour un tel système est le modèle d'écoulement mobile-immobile (MIM) 

dont il a été question au chapitre II. Ce modèle divise l'écoulement aqueux en un écoulement 

rapide à travers un réseau poreux hautement perméable et parallèlement en un écoulement lent ou 

immobile à travers des zones de plus faible perméabilité. La répartition du flux aqueux entre les 

flux rapides et lents est fonction des taux d'infiltration et des conditions de saturation. Ce type 

d'hétérogénéité peut influencer l'écoulement à différentes échelles. A l'échelle du terrain 

(mégascopique), cette hétérogénéité peut se manifester par des zones de matériau poreux de 

perméabilité plus élevée que le matériau environnant (ex. lentilles de sable grossier dans une 

formation de sable fin). À l'&belle microscopique, cette hétérogénéité se révèle à travers des 

variations mineures dans la granulométrie ou la texture et peut quand même influencer 

l'écoulement à l'échelle macroscopique par plus d'un ordre de grandeur vreeze and Cherry, 

1979). L'écoulement et le transport des solutés sont décrits dans le modèle conceptuel par les 

équations 2.9 et 2.10 qui constituent le modèle mathématique MIM. La figure 4.3a représente 

l'hétérogénéité structurale et hydrodynamique du sol sain, c.-à-d. stérile en NAPL résiduel. 
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ta mouiUabilité d'un sol pour les différents fluides qui le traverse (eau, NAPL, air) est un 

concept permettant de comprendre comment le NAPL résiduel occupe et modifie le réseau 

poreux. Le chapitre II présente les différents types de mouillabilité et leur infiuence sur 

l'emprisomement du NAPL résiduel. Dans le modéle conceptuel, la mouillabilité du sol est 

d é h i e  par la saturation hydrique du sol au moment de l'idlltration du NAPL. La minéralogie 

des surfàces intervient aussi dans la mouillabilité du sol (voir chapitre CI) mais n'est pas 

explicitement considérée par le modèle conceptuel présenté ici, car la mouillabüité n'a pas été 

quantifiée dans le cadre de la présente étude. La modèle conceptuel pourra ainsi être a f h é  afin 

de tenir compte de la mouillabilité lors de travaux futurs. 

Le modèle conceptuel considère deux cas h i t e s  de saturation hydrique permettant de 

déterminer la mouillabilité initiale du sol pour le NAPL et ainsi pouvoir présumer du mécanisme 

dominant l'emprisonnement du NAPL résiduel. Un premier cas est celui où le sol est initialement 

Wuré en eau, soit Obi = n. Le NAPL est alors non-mouillant et emprisonné sous forme de 

ganglions par instabilitd capillaire dans les pores (voir chapitre II). Le second cas considère que 

eini  = O et que le NAPL est le fluide mouillant. Selon la théorie, Le fluide mouillant est 

emprisomé dans les micropores et forme des films sur les surfaces solides. L'eau se trouvera 

alors confinée au centre des macropores. La figure 4.3b représente la structure et les conditions 

hydrodynarniques du sol telles que modifiées par la présence de NAPL résiduel. Cette 

représentation conceptuelle tient compte des deux conditiom de saturation hydrique décrites plus 

haut. On y voit donc représentés les films de NAPL ainsi que les ganglions, tous deux influençant 

l'écoulement et le transfert diffusif. Notons que le fait de ne considérer que les conditions limites 

de mouillabilité d'un sol pour le NAPL est une simplification des conditions réelles. 

Nomlement, les conditions de mouillabilité seront intermédiaires étant donné la variation de 8 

sur le terrain et L'hdtérogénéité chimique des surfaces minérales dans l'espace et le temps. De 

plus, les conditions de mouillabilité ne sont pas statiques et, pour des temps plus longs, il est 

possible qu'une infiltration additionnelie d'eau dans un système contenant déjà des NAPL 

produirait une remobilisation partielle de ce dernier selon la nature des surfaces minérales. Ces 

considérations pourront être conceptualisées et intégrées au modèle lors d'études fiitures (voir 

section 5.3). Dans le présent travail, il a été jugé plus pertinent de fucei les conditions de 
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mouiiiabilité au NAPL à leurs valeurs limites pour le sol utilisé (sol IDA). Ceci a permis 

d'exercer un contrôle sur les conditions d'emprisonnement du NAPL résiduel sans devoir 

entreprendre une analyse dCtaillée des conditions de mouillabilité qui aurait Cté hors du cadre de 

cette étude. 

a) sol sans NAPL résiduel 

Symboles : 

b) sol avec NAPL résiduel 

iii) Flux advectif-dispers if rnacroporeux (rno bi le) 

Flux advect if-dispersif microporeux (faible mo b ilité/iiobile) 

s Flux diffisi f (échanges mobile-immobile) 

- Film de NAPL 

Figure 4 3  Schéma du modèle conceptuel 

4.1.3.1 Influence du NAPL résiduel sur les interactions sol :solution 

Lorsque le NAPL résiduel est emprisonné sous forme de ganglions, il obstrue et 

déconnecte des séquences de pores continues et force ainsi la phase aqueuse à s'écouler 

préférentiellement par des pores de conductivité élevée et libres de NAPL. De plus, les ganglions 

de NAPL peuvent réduire l'accès de la phase aqueuse et des métaux lourds dissous aux zones 

microporeuses en obsîruant les mésopores reliant normalement les macropotes aux micmpores. 
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Ceci augmente donc l'hétérogénéité de l'écoulement en s tabi l i i t  l'écoulement préférentiel. 

Le modèle conceptuel considète aussi que le NAPL résiduel se trouve emprisomé a 

l'intedàce sol :solution lorsque Bu = 0. Il agit alors comme bamQe physique au traosfert diffusif 

des solutés vers les zones immobiles et donc vers les surfaces actives plus importantes. De plus, 

en recouvrant les parois des pores, le NAPL résiduel masque les constituants géochimiques actifk 

dans la rétention des métaux lourds. Ainsi, en diminuant l'accès des métaux lourds aux surfaces 

actives, les films de NAPL résiduel réduisent le potentiel réactif du sol. 

Le modèle conceptuel peut aussi être représenté par la figure 4.4, où les limites du 

domaine d'écoulement sont identifiées ainsi que les paramètres descripteurs du modèle. Ces 

parametres sont : 

débit ou charge hydraulique respectivement à l'entrée du domaine d'écoulement; 

débit ou charge hydraulique respectivement à la sortie du domaine d'écoulement; 

concentration aqueuse de l'espèce chimique C au temps t en entrée (concentration 

initiale) et en sortie du domaine d'écoulement respectivement; 

pH de la phase aqueuse au temps t en entrée (pH initial) et en sortie du domaine 

d'écoulement respectivement; 

[Sub~trat]~ = concentration de la phase géochimique i; 

[Cs], [Csi] = concentration solide de l'espèce chimique C totale et dans la phase géochimique i 

respectivement; 

[CL] = concentration aqueuse de l'espèce chimique C au temps t et aux coordomées (x,z) 

du domaine d'écoulement (où xdl et x#W; d et ML); 

conductivité hydraulique du milieu poreux; 
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II= porosité du milieu poreux; 

8 =  teneur en eau volumique du milieu poreux; 

P =  masse volumique du milieu poreux; 

S r . ~ ~ p ~  = saturation résiduelle en NAPL du milieu poreux. 

Le comportement du modèle est décrit par des relations entre ces paramètres. Dans la 

présente étude, l'écoulement aqueux et le transport de solutés conservatifs sont décrits par les 

équations du modèle MIM (équations 2.9 et 2.10). Ces équations sont utilisées au volet iI de la 

phase expérimentale afin de modéliser et interpréter les données expérimentales sur I'écoulernent. 

Le transfert des métaux lourds a été étudié par l'interprétation de données expérimentales, tels les 

courbes d'élution et les profils de migration des métaux lourds et ce, en s'appuyant sur les temps 

de séjour de solutés non-réactifs et sur la répartition des zones hydrodynamiques mobiles et 

immobiles déterminés par la modélisation mathématique des conditions hydrodynamiques. 

Paramètres 

Figure 4.4 Paramètres et dimensions du modèle conceptuel 
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Le modèle conceptuel d 6 h i  plus haut est l'illustration des hypothèses posées au chapitre 

II. En soi, ce modèle conceptuel est un résultat original, car, I la connaissance de l'auteur, il 

n'existe pas dans la documentation scientifique de modèle conceptuel de l'influence des NAPL 

résiduels sur le transfert des métaux lourds dans les sols, ni des interactions entre contaminants 

organiques et inorganiques dans les cas de con tamination mude. Ainsi, la présente &de fournit 

une stnicnire conceptuelle originale du problème de la contamination mixte des SOIS. 

Le modèle conceptuel propose que l'intluence du NAPL résiduel est d'abord 

hydrodynamique, c'est-Mire qu'il modifiera 1'6coulement aqueux en obstruant des rt5gions du 

réseau poreux. Dans la version du modèle présentée ici, l'obstruction des pom par le NAPL 

prend deux formes, soit en tant que ganglions de NAPL libre occupant les pores et les entrée de 

pores, soit en tant que film non miscible adhCrant aux surfaces solides. Cette situation est une 

simplification de h réalité où des conditions intermédiaires d'emprisonnement du NAPL 

poumont prévaloir, produisant à la fois des films et des ganglions. Afin de rendre compte de ces 

conditions intermédiaires d'empriso~ement, une version modifiée du modèle conceptuel devra 

rendre compte explicitement de la mouillabilité des swfaces minérales. 

Le modèle conceptuel permet de modéliser l'écoulement aqueux à l'aide des relations 

mathématiques décrivant le transport de solutés non-réactifs (conservateurs) selon le concept 

MIM. Ainsi, il est possible de quantifier l'influence du NAPL résiduel sur les conditions 

hydrodynamiques à l'échelle macroscopique. Le modèle conceptuel prend aussi en compte 

l'aspect géochimique du transfert métallique en identifiant des paramètres pouvant être 

déterminés par expérimentation (ex. les concentrations aqueuses et solides des métaux lourds). Le 

modèle conceptuel ne comporte pas de relations mathdmatiques décrivant le transport et la 

rktention des metaux lourds. Néanmoins, il pourra ultérieurement être modifié pour prendre en 

compte de telles relations. Dans sa version initiale présentée ici le modèle conceptuel foumit un 

cadre permettant la qualification géochimique et la quantification hydrodynamique du système 

sol-NAPL-métaux et ce, par expérimentation à l'aide d'un modèle physique analogue ainis que 

par modélisation mathématique. 



4.2 Phase II - Modik physique expérimental 

4.2.1 Volet 1 - Identiiation &s Mets du NAPL rhiduel sur le msferî  dcs r n k l ~ u ~  lowds 

Ce premier volet a été exploratoire puisqu'il a permis de foumir une première vérification 

du modèle conceptuel et des hypothèses avancées. 11 a aussi permis de préciser le plan 

expérimental du volet II. 

4.2.1.1 Emprisonnement et cwactérkation du NAPL résichrel 

Le tableau 4.1 présente les saturations résiduelles de NAPL (Sr-u~) obtenues pour les 

trois NAPL utilisés. Les valeurs de SrSIAPL sont exprimées en pourcentage du volume des vides 

(Vv) dans les colomes de sol. Les concentrations massiques correspondantes sont aussi 

pdsentées au tableau 4.1. Les NAPL ont été mis en place dans des colonnes de sol initialement 

satutée en eau. Pour cette condition initiale, le m d l e  conceptuel suppose que le NAPL résiduel 

est emprisonné sous forme de ganglions B l'intérieur des pores par instabilité capiilaire (voir 

section 4.1). 

Il est dificile de différencier les SrsML (tableau 4.1) et de les relier aux caractéristiques 

physiques des NAPL, soit leur masse volumique et leur viscosité. On note toutefois que N3 

montre une Sr,NAPL légèrement plus élevée que NI et présente les valeurs les plus importantes de 

masse volumique et de viscosité. Notons aussi que les valeurs de S ~ , N ~ L  obtenues sont 

semblables à celles répertoriées dans la documentation scientifique pour des conditions de mise 

en place similaires et pour des sols sableux (Anderson et coll., 1997; Dawson et Roberts, 1997; 

Fortin et COU., 1998) (voir chapitre II). 

Les concentrations massiques correspondantes sont largement supérieures aux 

concentration d'hydrocarbures CIO-Cso mesurées dans les remblais Tl et T2 mais sont toutefois 

de l'ordre des concentrations en H&GM des remblais T2. Ceci implique donc que les saturations 

résiduelles obtenues en laboratoire lors du volet 1 sont représentatives des concentrations 

obse~6es sur le terrain pour des contaminations organiques élevées. 
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Tableau 4.1 Concentrations résiduelles de NAPL 

La saturation résiduelle est un paramètre macroscopique qui ne fournit pas d'indications sur 

la distribution du volume de NAPL résiduel ii l'échelle des pores et des surfaces. Par contre, le 

NAPL 

N1 
N2 
N3 

calcul de la dimension maximale des gangfions permet d'estimer la taille maximale des pores qui 

sont occupés par le NAPL résiduel. Ce calcul a été effectué, à l'aide de l'équation (3.4), afin de 

présenter & l'échelle microscopique une base explicative de l'influence du NAPL sur 

l'écoulement aqueux et le transfert métallique. Les résultats du calcul de la taille maximale des 

Concentration résiduelle 
(%Vv i l%Vv) 

11 
12 
14 

ganglions sont présentés au tableau 4.2 pour chaque NAPL. Ces résultats montrent que les 

%,NAIL 
(mgkg de sol sec) 

25 022 
28 220 
32 922 

ganglions auraient une dimension maximale dans le sens de l'dcoulement de 1- 1.4 mm, ce qui 

correspond A la dimension minimale des rnacmpores selon la définition utilisée dans la présente 

étude (voir chapitre II) (Luxmoore, 1980). Il est aussi mentiorné au chapitre II qu'il existe 

géndralement une distribution de ganglions de tailles infCneures à cette dimension maximale 

(Hunt et coll., 1988), ce qui implique que le NAPL résiduel pourrait aussi avoir occupé des 

régions mésoporeuses. Par contre, les micropores sont restés occupés par la phase aqueuse, cette 

dernière étant le fluide mouillant. Ainsi, les NAPL &iduels sont supposés avoir occupé des 

dgions poreuses intermédiaires, déconnectant les macropores supérieurs et les micropores 

occupés par la phase aqueuse. 

Tableau 4.2 Tailles maximales des ganglions (calculées) 

Il est impossible de relier L, aux caractéristiques physiques des NAPL. Le seul 

param6tre caractéristique des NAPL étant intégr6 dans le calcul de est la masse volumique 

alors que les NAPL sont principalement contrastés par leur viscosité. Aucun paramètre 

' La conductivité hydraulique (K) et la perméabilité (k) du sol ont été obtenues ii partir d'essais à charge constante. 



permettant de caractériser l'occupation du réseau poreux par le NAPL résiduel à l'échelle 

microscopique et intégant la viscosité du NAPL n'a pu être identifié dans la documentation 

scientifique. 

4.2.2.2 Identrication des eflets hydkodjmmiques 

a) Courbes d'élution du traceur 

Les effets hydrodynamiques des NAPL &siduels ont été déterminés en étudiant les 

variations des caract&ktiques de l'écoulement aqueux par traçage des colonnes de sol. Les 

courbes d'élution du traceur (figure 4.5) présentent l'évolution du rapport de la concentration du 

traceur (C) à sa concentration initiale dans la solution infiltrante (Co) en fonction du temps de 

percolation. c e  dernier est normalisé par rapport au debit et au Vv du soi, ce qui donne une 

échelle en nombre de Vv qui est indépendante des variations de débit pouvant survenir en cours 

d'expérimentation. Notons que l'utiüsation de la pompe péristaltique a pennis de réduire la 

possibilité de telles variations, le débit étant constant et l'écoulement permanent. 

0 Condition de référence 

La courbe de référence montre les caractéristiques d'un écoulement préférentiel, soit une 

perde2 rapide du traceur a 0.4 Vv ainsi qu'une asymdtrie et une trahée de la courbe d'élution 

(fipure 4.5). Par comparaison, un écoulement homogène doit présenter une percée du traceur a 1 

Vv et montrer un étalement symétrique (Yong et cou., 1992; Fetter, 1993). L'écoulement 

pdf6rentiel dans les colonnes de référence peut être amibué à la discontinuité granulométrique 

du sol IDA observée à 0.1 mm (voir chapitre m). En effet, en considérant que la taille maximale 

des particules dans les colornes de laboratoire était de 1 cm et que le sol présente un manque de 

particules de la taille du dixième de millimètre, il est vraisemblable que des espaces 

intergranulaires supérieurs à 1 mm n'aient pas étC remplis par une distribution graduée de 

particules fines. Par ailleurs. l'asymétrie et la traînée de la courbe soulignent la présence d'un 

processus d'khange diaisif du traceur entre les chenaux ptéférentiels et les zones microporeuses 

(Sardin et coll, 1991). En effet, la diffusion du traceur vers les zones ou l'écoulement aqueux est 

plus lent que le flux préférentiel entraîne une élution plus lente et une dispersion plus importante 
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du traceur. Ces observations supportent les hypothèses d'un écoulement MIM posée par le 

modèle conceptuel. 

Volumes des vides (Vv) 

Figure 4.5 Courbes d'élution du traceur 

ii) Conditions NAPL 

Les percées respectives pour NI, N2 et N3, à C/Co = 0.5, sont 0.4, 0.3 et 0.17 Vv (figure 

4.5). Toutefois, seul N3 engendre une percée significativement plus rapide du traceur par rapport 

à la référence. Qualitativement, I'imponance de l'effet des NAPL résiduels sur l'écoulement 

préférentiel a été reliée à la gradation de leurs propriétés physiques, notamment leur viscosité 

(tableau 3.5). Ainsi, N3, possédant les plus fortes viscosité et masse volumique, a produit 

l'augmentation la plus importante de l'écoulement préférentiel, suivi en ordre de viscosité et de 

masse volumique décroissantes, par N2 et N 1. 

Par ailleurs, l'augmentation de l'écoulement préférentiel par rapport à la condition de 

référence s'explique en partie par une augmentation de la vitesse d'écoulement de la phase 

aqueuse (White et coll., 1986). En effet, la présence de NAPL résiduel induit une augmentation 

La percée d'un traceur correspond au nombre de Vv pour une concentration relative, C/Co = 0.5. 
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de la vitesse d'écoulement aqueux puisque le débit aqueux est maintenu constant par la pompe 

péristaitique alors que le Vv disponible pour I'écoulement aqueux est diminue par l'obstmction 

de pores par le NAPL. Il est donc possible d'expliquer l'accélération significative de l'élution du 

traceur observée pour N3 par le fait que SrJo > SrN2 a SrNl- 

Le calcul de L,,- a permis de proposer, à l'échelle microscopique, une explication du 

mécanisme par lequel les NAPL résiduels auraient influencé l'écoulement aqueux. Tel que 

discuté précédemment, l'estimation des tailles maximales de ganglions a permis de supposer que 

les trois NAPL résiduels auraient occupé des m6sopores et des macropores inférieurs, 

décomectant ainsi les zones macroporeuses sup6rieures et les zones microporeuses occupées par 

la phase aqueuse. La présence de NAPL résiduel a pu accentuer l'hétérogénéité du réseau poreux, 

ce qui aurait forcé la solution infiltrante (c.-à-d. solution de traçage) à contourner les micropores 

et A s'écouler préférentiellement par les macro- et mesopores libres de NAPL résiduel. Toutefois, 

il n'est pas possible de relier L'occupation des pores par les NAPL résiduels à leur effet sur 

l'écoulement aqueux. Seul N3 a accentué l'écoulement préférentiel de manière significative par 

rapport A Ia condition de référence. 

Il ressort donc que et S r W ~  ne peuvent, individuellement, rendre compte de l'effet 

des trois NAPL résiduels sur l'écoulement aqueux. D'une part, Ln, procure une indication de la 

taille des pores occupés par le NAPL et, d'autre part, SINAP~ représente la quantité totale de 

NAPL emprisonnée dans une colome de sol. Par contre, il est possible de combiner ces deux 

paramètres en supposant que SrsAPL représente la somme des ganglions de taille &. Ceci 

permet de proposer certains éléments explicatifs quant aux effets observés sur I'écoulement 

aqueux. À l'aide des résultats de la condition NI, il est possible de supposer qu'un volume de 

1 l%Vv occupant des pores de 1 mm a été insuffisant pour accentuer l'écoulement préférentiel. 

Le constat est similaire pour la condition N2 où un volume similaire occupe des pores de 1.4 mm. 

Finalement, N3 montre une idluence significative et ce, pour un volume de NAPL résiduel plus 

important (14%Vv) composé de ganglions de taille maximale de 1 mm. Ainsi, N3 a occupé le 

réseau poreux en obstruant un nombre plus élevé de régions poreuses d'étendue maximale 

inférieure à N2. Ainsi, on peut supposer que l'écoulement aqueux s'est montré plus sensible à 

une obstruction du réseau poreux par une quantité plus importante de ganglions de taille 

maximale plus petite qu'à une occupation plus Wlée de zones poreuses de taille plus importante. 



On remarque aussi que l'aspect des courôes de traçage varie selon le NAPL utilise. 

notamment que NI a diminué l'asymétrie de la courbe d'élution du traceur. Ainsi, N1 n'a pas 

affecte l'activité des chenaux préférentiels mais semble plutôt avoir diminué la dispersion du 

soluté. La dispersion du soluté peut être causée par le processus classique de dispersion 

hydrodynamique, mais aussi par le transfert dïffkifdu solute de zones hydrodynamiques mobiles 

vers des m e s  immobiles (Sardin et coll., 1991). Il n'est pas possible dans le cadre du volet 1 

d'afkner lequel des deux processus a été affecté par N1 ou lequel domine la dispersion du 

soluté. Toutefois, la dispersion hydrodynamique augmente avec k vitesse d'écoulement, car D = 

av  (voir chapitre II), et cette dernière s'est intensifiée en présence de NI étant domé la réduction 

du volume disponible pour l'écoulement aqueux et le maintien d'un débit constant peu la pompe 

péristaltique. Pour les conditions expérimentales utilisées' on peut supposer que la diminution de 

I'étaiement de la courbe d'élution a plutôt été causée par une diminution du transfert difhisif vers 

les zones immobiles. 

b) Courbes d'élution des métaux lourds 

Les courbes d'élution des métaux lourds sont un indicateur du transport des métaux lourds 

daas la phase aqueuse mais aussi de leur rétention par la phase solide du sol. Les figures 4.6a-c 

présentent les courbes d'élution de la solution de métaux lourds pour chaque condition. L'inverse 

de la courbe d'élution d'un métal lourd correspond à la concentration relative du métal retenu 

dans la colonne de sol. Il est d'abord important de remarquer que chaque métal lourd a été retardé 

par rapport au traceur, c.-à-d. que la percée pour chaque métal lourd et pour chaque condition 

expMmentale se produit à un nombre de Vv supérieur à celui obtenu pour la percée du traceur de 

la condition expérimentale correspondante. Ainsi en présence de NAPL résiduel7 le contact 

sol :solution est suffisant pour retarder l'élution des métaux lourds par rapport au déplacement de 

l'eau. Par contre, le degré d'élution varie parmi les métaux lourds et entre les différentes 

conditions, 

0 Condition de référence 

Pour la condition de référence, aucun Pb ou Cu n'a été élue après 5 Vv de percolation, 

indiquant ainsi une rétention complète ou un retard de ces métaux lourds dans les colonnes de 



C h a p i  N - Résuitaîs et discussion 139 

sol. Par ailleurs, le Cd a été élué à partir d'environ 3 Vv, aîteignant une concentration relative 

(CKo) dans l'élut de 0.13 après 5 Vv. Cette élution plus rapide du Cd peut résulter de deux 

phbnomènes. Premiérement, Plassard et CON. (2000) a montré que la cinétique de rétention du Cd 

dans le sol étudié est plus lente que pour le Pb au sein de systèmes mono-mdtalliques fermés 

(a batch N). Une rétention de 90% de la masse initiale de métal nécessitait, dans ces conditions, 

un temps quatre fois plus long p u r  le Cd (120 secondes) que pour le Pb (30 secondes). Ainsi, le 

Pb a pu occuper une partie des sites de rétention ou se lier aux ligands avant que le Cd ne puisse 

le faire. Il a d'ailleurs 6té remarqub lors d'études antérieures (Dubé, 1997) que dans les sols 

présentant des contaminations polymétalliques, le Pb et le Cu ont une plus grande a i t é  que le 

Cd pour les sites de surfâce etlou la formation de précipités. 

Bien que le traçage des colornes de référence ait montré la présence d'un écoulement 

p&férentiel, celui-ci n'a pas permis une percée des métaux lourds avant 5 Vv de percolation. La 

documentation scientifique mentiorne que le réseau de chenaux préférentiels ne représente 

g6nbralement qu'un faible pourcentage du Vv, mais draine une majeure partie du flux aqueux et 

peut augmenter ce dernier de plus d'un ordre de grandeur (Beven et Germann, 1982; Li et 

Ghodrati, 1994). Ainsi, les métaux lourds aqueux ont donc été principalement transportés par la 

phase aqueuse à travers le réseau de chenaux préférentiels. Cette obsewation permet de conclure 

que les chenaux préférentiels présentaient des surfaces chimiquement actives et que le temps de 

résidence des métaux lourds dans les chenaux préférentiel a été suffisamment long pour que les 

réactions de rétention se produisent. Les résultats expérimentaux supportent cette conclusion, car 

le temps de séjour hydraulique du traceur, soit 0.4 Vv, correspond ii environ 135 minutes alors 

que les cinétiques de rétention du Pb et du Cd en système fermé déterminée par Plassard et coll. 

(2000) montrent une rétention de plus de 95% de ces métaux lourds après 5 minutes pour une 

concentration initiale du même ordre de grandeur. Les cinétiques de rétention obtenues en 

système fermé ne peuvent être directement comparées aux temps de séjour hydraulique en 

colonne de laboratoire. Dans ce dernier système expérimental, la rétention des métaux lourds 

n'est plus seulement limitée par la cinCtique des réactions en jeu, comme c'est principalement le 

cas dans les systèmes statiques en réacteurs fermés. En colonne de laboratoire, la rétention des 

mdtaux lourds peut aussi être limitée par le taux de dinùsion des m6taux lourds aqueux vers les 

surfaces actives. Ainsi, la comparaison des deux systèmes n'est effectuée ici que dans un but 

quajitaif. 
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O 1 2 3 4 5 6 

Volume des vides (Vv) 

Figure 4 . 6 ~  Courbes d'élution du Pb 

Figure 4.6b Courbes d'élution du Cu 
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O 1 2 3 6 

Volume des vides (Vv) 

Figure 4 . 6 ~  Courbes d'élution du  Cd 

La condition de référence montre une capacité significative de retard du flux métallique 

malgré la présence d'un écoulement préférentiel. Néanmoins, la surface disponible pour les 

échanges avec la phase aqueuse est moindre dans les chenaux préférentiels que dans les 

micropores. Une surCace active plus faible représente un nombre de  sites réactifs moins élevé e t  

donc une capacité de rétention moins importante. Cette différence de capacité de rétention entre 

les régions d'écoulement préférentiel et les micropores peut devenir importante puisque les sites 

de  rétention des régions préférentielles se satureront plus rapidement pour des temps de 

percolation plus longs et/ou lors d'une intensification de l'écoulement préférentiel. 

ii) Conditions NAPL 

Les taux d'élution des métaux lourds pour les conditions NI et N2 sont similaires à ceux 

obtenus pour la condition de référence. Ainsi, N I  et N2 n'ont pas suffisamment modifié l'accès 

des métaux lourds aqueux aux sites de rétention afin de permettre une élution différente de celle 

de la condition de référence. Toutefois, il n'est pas exclu que les courbes d'élution des conditions 
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N1 et N2 aient pu se diiétencier de La condition de référence pour des temps de percolation plus 

long. Par contre, les résultats obtenus pour la condition N3 montrent un effet important du NAPL 

résiduel se traduisant par une élution importante et rapide de tous les métaw lourds. Par ailleurs, 

comme pour les résultats précédents, une corrélation qualitative a été observée entre l'importance 

de L'effet des NAPL résiduels sur le transport des métaux lourds et les propriétés physiques des 

NAPL. 

La discussion suivante portera donc sur la condition N3, cette dernière étant la seule à 

présenter un effet significatif sur le transport des métaux lourds pour la durée de 

L'expérimentation. Ainsi, pour cette condition, une élution significative de tous les métaux lourds 

a été observée à 1 Vv. Cette élution atteint les CKo suivants après 5 Vv : Cd (C/Co=0.50) > Cu 

(0.24) > Pb (0.12). Ces résultats montrent que l'intensification de l'écoulement préférentiel 

engendrée par N3 (voir figure 4.5) a eu une idluence importante sur la rétention des métaux 

lourds par le sol. 

Tel que discuté précédemment, les trois NAPL ont occupé des macropores inférieurs et 

des mésopores, décomectant ainsi les micropores et les macropores occupés par la phase 

aqueuse. Ceci aurait forcé la solution infiltrante à s'écouler par les chenaux préférentiels libres de 

NAPL. Toutefois, seul la condition N3 a produit une augmentation importante et si@cative de 

l'écoulement préférentiel en occupant un nombre plus élevé de pores. Ceci aurait entraîné une 

diminution de l'aire de surface disponible pour la rétention métallique et une accélération de 

l'élution des métaux lourds par rapport aux autres conditions expérimentales. Il est donc possible 

de présumer que l'dlution des métaux lourds a été modifiée suite B une altération par N3 des 

conditions hydrodynamiques dans les colonnes de sol, ce qui a diminué le temps et la surface de 

contact sol :solution en détournant la phase aqueuse infiltrante vers les chenaux préférentiels. 

c) Neutralisation de l'acidité de la solution infdtrante 

Le suivi du pH de l'éluat a été effectué afin d'évaluer i'infhence du NAPL résiduel 

sur la réactivité du sol Lors de la percolation d'une solution aqueuse de métaux lourds. Les 

résultats sont présentés à la figure 4.7. Le p K  peut donc servir d'indicateur de réaction de la 

phase solide selon les conditions hydrodynamiques puisque le pouvoir tampon du sol IDA résulte 

de sa forte teneur en carbonates solides (Plassard et coll., 2000). 
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i) Condition de référence 

La figure 4.7 montre que, pour la condition de référence, l'acidité de la solution ùifltrante 

a été neutralisée par le pouvoir tampon du sol IDA. En effet, le pH. 7.6 mesuré à 0.5 Vv indique 

que le pH de la solution infiltrante @&) a subit une augmentation de près de 3 unités par rapport 

à sa valeur initiale de 4.8. A partir de 0.5 Vv, le pH, a diminué graduellement pour atteindre 6.7 

après 5 Vv. Cette neutralisation de l'acidité de la solution infiltrante résulte de la dissolution de la 

calcite présente en quantité importante dans le sol IDA (Plassard et coll., 2000). Par ailleurs, ceci 

augmente la concentration d'espèces carbonatées en solution, principalement HC0;-, favorisant 

ainsi la (CO-)précipitation de carbonates de métaux lourds. De plus, la neutralisation de l'acidité 

réduit la compétition entre les métaux lourds et les protons pour les sites d'adsorption, ce qui 

favorise aussi une rétention métallique par adsorption sur les surfaces minérales amorphes et 

organiques. Le suivi du pH, a montré que le sol IDA possède une importante capacité de 

neutralisation de l'acidité, malgré la présence d'un écoulement préférentiel, ce qui appui le retard 

observé dans I'élution de tous les métaux lourds pour la condition de référence (voir figures 4.6a- 

c)- 

Volume des vides (Vv) 

Figure 4.7 Évolution du p K  
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ii) Conditions NAPL 

La figure 4.7 montre qu'en présence de NAPL résiduel, la neutralisation de l'acidité a été 

moins importante que pour la condition de référence. Pour la condition N3, le suivi du pH. 

indique une neutralisation initiale importante de l'acidité de la solution infiltrante lors du premier 

0.5 Vv, soit une augmentation de pH de 4.8 a 7.3, pour ensuite rapidement diminuer et atteindre 

une valeur de 6.5 à 1 Vv. La diminution du pH. pour N3 s'est poursuivie gradueliement pour 

aiteindre une valeur de 6.0 à 5 Vv. Ainsi, sauf pour le premier 0.5 Vv, le pH, de la condition N3 

s'est maintenu environ une unité-pH sous le pH, de référence, indiquant ainsi une diminution de 

la capacité de neuûdkation de l'acidité par le sol en présence de N3. Le suivi des pi& pour les 

conditions NI et N2 montre aussi une diminution de la capacité du sol à neutraliser l'acidité qui 

se situe entre N3 et la condition de référence. Aussi, on remarque que N2 a produit une 

diminution de la neutralisation de l'acidité par le sol plus importante que NI. Ainsi, pour les 5 

Vv, les p K  de N1 et N2 se sont maintenus à des valeurs entre 6.6-7.0 et entre 6.3-6.8 

respectivement. 

La diminution de la capacité tampon observée en présence de N2 et N3 peut s'expliquer 

par le mécanisme de contomement des régions microporeuses causé par l'obstruction de 

mésopores et macropores inférieurs par les NAPL. Ce mécanisme, décrit précédemment, aurait 

engendré une diminution de la réactivité du sol face à la solution infiltrante en réduisant la 

surface et le temps de contact sol :solution. Par ailleurs, la diminution de la capacité tampon 

produite par N 1 a pu être le résultat de la diminution de la dispersion hydrodynamique, décrite à 

la section 4.2. ld, qui aurait produit une réduction du contact sol :solution et de la réactivité du 

sol. 

En comparant les résultats du suivi du p& aux résultats d'élution des métaux lourds, on 

remarque que la diminution de la neutralisation de i'acidité de la solution métallique innltrante 

peut avoir d'importantes conséquences sur la rétention des métaux lourds. Ainsi, la diminution du 

pouvoir tampon du sol causé par la présence de N3 a augmenté la mobilité des métaux lourds de 

manière signincative. Le p& plus acide en présence de N3 a gardé les m6taux lourds en 

empêchant leu. priécipitation et/ou leur adsorption. Par contre, la diminution de la capacité 

tampon du sol en présence de N1 et N2 n'a pas été sufisante pour augmenter l'élution des 



métaux lourds. Pour ces deux conditions, le pH, s'est maintenu B des valeurs entre 6.7 et 7.0 pour 

3.5 Vv. Il a été remarqué lors d'études antérieures Wbé, 1997) que la solubilité des métaux 

lourds dans un sol à contamination polymétallique est négligeable pour des valeurs de pH entre 

6.5 et 9-0. 

II est aussi important de noter que malgré le fait que toutes les courbes d'évolution du pH, 

montrent une diminution avec le temps de percolation, il n'est pas possible de présumer qu'elle 

tendront toutes vers la même valeur limite pour un temps de percolation suBiSamment long. Il est 

possible que les NAPL résiduels aient modifié de manières différentes l'accès de la solution 

idiitrante aux surfaces solides, ce qui produirait des p& à L'équilibre diff6rents. 

d) Profils de migration des métaux lourds 

Les courbes d'élution présentées à la section précédente décrivent l'évolution de la 

concentration relative des m6taux lourds dans l'élut, donc à la sortie de la colonne de sol. Par 

contre, ces courbes ne fournissent pas d'iafomation sur la distribution des métaux lourds dans la 

colonne de sol suite à l'infiltration. À cette fin, des profils de migration ont été constmits et sont 

présentés aux figures 4.8a-c. Ces profils de migration présentent la distribution des métaux lourds 

selon la profondeur dans la colonne après l'élution de 5 Vv de la solution aqueuse de métaux 

lourds. 

i) Condition de référence 

Les profils de migration pour la condition de référence montrent une décroissance 

exponentielle de la retention des métaux lourds avec la profondeur, ce qui est typique d'un sol 

possédant une capacité de rétention importante (Yong et coll., 1992). Tel que discuté 

précédemment, le temps de séjour hydraulique (TSH) pour l'ensemble de la colonne a été 

s f i san t  pour que les réactions de rétention arrivent a complétion. De plus, le temps de séjour 

hydraulique dans un volume de sol de profondeur égale au quart de la longueur de la colome 

(TSH + 4 = 38 minutes) reste suffisant pour que les réactions de rétention se produisent. Ceci 

explique le fait que les métaux lourds sont retenus principalement dans la couche superficielle de 

sol. Étant donné la présence d'un écoulement préférentiel ainsi que le fait que la dispersion 

hydrodynamique du solut6 est causée par la dispersivité inhdrente au milieu poreux, les metaux 
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dissous s'infiltreront néanmoins dans la c o l o ~ e  à des profondeurs plus importantes que 0-5 cm. 

Ainsi, les figures 4.8a-c montrent une rétention métallique dans les couches de profondeur 

supérieure à 5 cm. Par contre, la charge métallique imposée au sol en profondeur est très faible, 

ce  qui explique la décroissance rapide des taux de rétention. 

Figure 4.8a Profils de migration du Pb 
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Concentration Cu solide (ng/kg) 
000 600 800 

Figure 4.8b Profils de migration du Cu 

Coi 
2( 
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Figure 4 .8~  Profils de migration du Cd 

Ce patron de migration est particulièrement évident pour le Pb et le Cu. Par contre, pour le 

Cd, la concentration retenue ne diminue pas aussi rapidement avec la profondeur. En fait, pour ce 



metal, la concentration retenue reste relativement constante pour la moitié supérieure de la 

colonne. Le fait que le temps de résidence dans les colonnes de sol soit sufnsamment long pour 

que les réactions de rétention aient Iieu expliquent les profils de migration du Pb et du Cu. Par 

contre, tel n'est pas le cas du Cà, pour lequel on observe une rétention significative dans la 

couche infirieme (15-20 cm) avant même que la troisième couche (10-15 cm) ne présente une 

concentration équivalente aux premières couches. Cette augmentation de la profondeur de 

migration du Cd par rapport aux autres métaux lourds s'explique par sa cinbtique de rétention 

plus lente (voir section 4.2.lb) et par sa compétition avec le Pb edou le Cu dans les couches 

supérieures. Ces deux facteurs ont fait que le Cd a atteint la troisième couche avant le Pb et le Cu, 

où il n'était plus en compCtition avec ces derniers. De p h ,  l'écoulement préférentiel a facilité le 

transport du Cd, comme en témoigne sa rétention dans la dernière couche de sol. 

ii) Conditions NAPL 

Comme pour les courbes d'élution, les profils de migration NI et N2 sont proches de la 

condition de réfdrence. Ces NAPL résiduels entrainent une légère diminution de la concentration 

dans la couche supérieure, alors qu'en profondeur leur effet est négligeable. Par contre, le profil 

de migration N3 montre un effet marqué sur la rétention des métaux lourds. La discussion 

suivante portera donc sur N3 en particulier. 

Une première observation est que la rétention des métaux lourds dans la couche 

sup6rieure est invariablement réduite pour les trois métaux. Par contre, dans les couches plus 

profondes, la rétention est augmentée. Le tableau 4.3 présente les différences de rétention selon la 

profondeur entre les conditions de référence et N3. 

Tableau 4 3  Diffërences(%) dans la rétention métallique entre N3 et la référence 

Tel que discuté plus haut, la diminution de la rétention métallique dans la couche 

Profondeur (cm) 
0-5 

supérieure peut être expliquée par l'importante augmentation de l'écoulement préférentiel causée 

Pb 
-45% 

C u  
-52% 

Cd 
-43% 



Chapitre IV - Résultats et discussion 149 

par N3. En retour, ceci a augmenté le transport des metaux lourds plus profondément dans la 

colome de sol, car la capacité de rétention métallique de chaque couche de sol a été réduite. De 

plus, la charge métallique imposée aux couches inférieures a ainsi été augmentée. Donc, pour un 

temps de percolation de 5 Vv, la rétention métallique a 6té diminuée dans la couche supérieure et 

augmentée daos les couches inférieures. Les profds de migration montrent donc que la présence 

de NAPL N3 résiduel a augment6 la mobilité des métaux lourds ce qui a entraînt! une rétention 

des métaux lourds et a dégrad6 la qualité du sol plus en profondeur. 

e) Conclusions sur l'identification des effets hydrodynamiques du NAPL résiduel 

11 ressort de la discussion précedente que la présence de NAPL résiduel a engendré des 

modincations de l'écoulement aqueux qui, en retour, ont inauencd la transfert des métaux lourds 

au sein des colomes de sol. L'effet le plus important sur l'écoulement aqueux a été l'accélération 

de la percée du traceur par N3. Cette percée rapide du traceur par rappott aux autres conditions 

indique une accentuation de l'écoulement préférentiel dans les colonnes de sol en prdsence de 

N3. L'importance de l'effet sur l'écoulement a été reliée à deux facteurs, soit la saturation 

résiduelle et la dimension maximale des ganglions de NAPL. La saturation résiduelle a permis de 

supposer que l'effet plus important de N3 a été causé en partie par son Sr* plus &levée, ce qui 

a engendré une augmentation plus importante de la vitesse d'écoulement aqueux par rapport aux 

autres conditions. La dimension maximale des ganglions a permis de supposer que le mécanisme 

d'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement aqueux est un détournement de la phase aqueuse 

infiltrante vers les macropores causé par une occupation des zones mésoporeuses et 

macroporeuses idërieures par le NAPL résiduel. II a aussi été remarqué que I'effet plus 

important de N3 a pu être causé par une occupation plus étendue du réseau poreux par des 

ganglions de plus petite taille. Les résultats d'élution du traceur ont aussi montré que le 

détournement de la phase aqueuse vers les macropores a diminué la diffusion du soluté vers les 

régions microporeuses. Ceci a pour effet de diminuer la dispersion hydrodynamique du traceur et 

l'étalement de la courbe d'blution. Cet effet a pu être isolé de l'accentuation de l'écoulement 

préférentiel pour la condition N 1. 

- Les résultats d'élution et de migration des metaux lourds ainsi que le suivi du pK 

indiquent tous une diminution importante de la réactivité du sol en présence de N3 résiduel. 
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L'élution de tous les métaux lourds a été accélérée d'au moins 4 Vv et a atteint des valeurs entre 

10 et 50%. La mobilité des métaux lourds a donc été fortement augmentée ce qui a permis leur 

transport plus profondément dans les colomes de sol où ils ont été retenus par la phase solide en 

concentrations plus importantes. Par ailleurs, les NAPL NI et N2 n'ont pas montré d'effets 

signincatifk sur le transfert des métaux lourds en comparaison avec la référence. Par contre, 

l'occupation du réseau poreux par N1 et N2 a diminue la capacité tampon du sol comme l'a 

montré le suivi du pK- 

Les résuItats présentés jusqu'ici ont tous indique un fondement hydrodynamique à 

l'influence du NAPL sur le transrert des m6taw lourds. 11 était aussi important d'évaluer si la 

présence de NAPL résiduel engendrait des modifications géochimiques, c.-à-d. af5ectait les 

mécanismes de rétention des métaux lourds. Ceci aurait pu se produire pour deux raisons 

principales : 1) malgré les conditions d'emprisonnement du NAPL favorisant la formation de 

ganglions, le NAPL résiduel a pu former des Nms non miscibles sur des sufaces spécifiques non 

mouillées par la phase aqueuse, telles les surfaces carbonatées ou organiques et 2) le NAPL 

résiduel a pu produire des variations, par rapport B la condition de réféceace, dans les rapports de 

concentrations entre les métaux lourds selon la profondeur de migration, ce qui a pu modifier la 

précipitation sélective et/ou la compétition entre les métaux lourds pour les sites de rétention. 

M m  d'identifier des effets géochimiques possibles du a la présence de NAPL résiduel, la 

distribution géochimique des metaux lourds dans la phase solide a été évaluée par ESS selon la 

profondeur de migration. Ces résultats sont présentés aux figures 4.9a-c. Les concentrations de 

m6tawc lourds dans chaque hction géochimique est représentée en pourcentage de la 

concentration totale. Ceci facilite l'analyse comparative de la répartition des métaux lourds selon 

la profondeur. 
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a) Condition de réfërence 

Pour une profondeur de 0-5 cm, les distributions m6talliques montrent que le Pb, le Cd et 

le Cu ont &té principalement retenus dans la &action acido-soluble et la fiaction réductible. Ainsi, 

tous les métaux lourds ont donc principalement (CO-)précipité en carbonates et en (hydr-)oxydes 

ou ont été adsorbés à la surfaces des (hydr-)oxydes de Fe et Mn. Le Cd a aussi montré une faible 

-té pour la fiaction échangeable. Cette association du Cd avec la fiaction échangeable a été 

remarquée dans le sol IDA par Plassard et coll. (2000) pour une concentration solide du même 

ordre de grandeur. Ces auteurs mentionnent aussi que plus la concentration solide totale de Cd est 

élevée, plus la proportion relative de ce métal lourd associée à la hction échangeable augmente. 

Ainsi, plus la rétention du Cd par le sol est importante, moins il sera retenu fortement (Plassard et 

coll., 2000). 

Le Pb et le Cu présentent aussi des distributions similaires plus en profondeur. Les profils 

de migration de ces deux métaux lourds présentés à la section 4.2.1.26 montrent une diminution 

exponentielle de leurs concentrations solides respectives avec la profondeur. Les distributions 

géochimiques présentées aux figures 4.9a-b montrent que plus la concentration solide totale de 

Pb et de Cu est faible, moins la proportion relative de ces métaux lourds associée i la phase 

acido-soluble est importante. Cette dernière subit une diminution de 86% pour le Pb et de 55% 

pour le Cu. Par ailleurs, les proportions relatives de ces métaux lourds associées aux phases 

réductible et oxydable ont augmenté. D'autre part, le Cd a montré un comportement différent. Tel 

que mentiorné précédemment, le Cd a subit une décroissance moins importante que le Pb et le 

Cu avec la profondeur étant donné sa rétention moins importante dans les couches supérieures. À 

partir d'une profondeur de 5 cm, l'association du Cd avec la fiaction échangeable est disparue 

alors que les proportions relatives associées aux fiactions acido-solubles et réductibles sont 

restées similaires. 

Ces modifications des distributions géochimiques avec la profondeur s'expliquent par les 

variations des concentrations aqueuses de metaux qui atteignent une profondeur donnée ainsi que 

par les rapports entre les concentrations des différents métaux lourds. Étant donné la rétention 

importante de Pb et de Cu dam la première couche (0-5 cm) (figures 4.9a-b), la concentration 

aqueuse de ces métaux lourds dans les couches inférieures a fortement diminué. Cette importante 



interaction entre les métaux lourds et le sol dans la partie superficielle des colonnes indique aussi 

que le tamponnage de l'acidité de la solution aqueuse de métaux lourds a principalement eu lieu 

dans la premi&re couche de sol. Ainsi, la concentration en espèces Earbonatées de la solution 

aqueuse innltrante a aussi fortement diminu6 dans les couches inférieures de sol. L'hypothèse 

posée est que les produits de solubilité des carbonates de Pb et de Cu n'ont pas été sufnuunment 

élevCs pour provoquer la précipitation de ces phases minérales. Ainsi, le Pb et le Cu ont 

p~cipalement été retenus par adsorption à la SUfface des mindraux amorphes, ces derniers étant 

caractt5risés par les (hydr)oxydes de Fe et de Mn. Les distributions géochimiques du Pb et du Cu 

dans les couches inférieures (figures 4.9a-b) supportent cette hypothèse, la rétention de ces 

métaux lourds dans la fiaction réductible étant dominante. 

Par ailleurs, la distribution du Cd n'a pas été modifiée selon la profondeur (figure 4.9~). 

Étant dom6 sa plus faible rétention dans la couche supérieure, le Cd s'est révélk plus mobile que 

le Pb et le Cu et s'est donc retrouvé en concentration aqueuse plus importante que ces deux 

métaux dans les couches inférieures. L'hypothèse d'une diminution de la concentration en 

espèces carbonatées dans la solution infiltrante avec la profondeur ne permet pas ici d'expliquer 

la distribution géocbimique du Cd dans les couches inférieures car ce metal y est p~cipalement 

retenu dans la phase acido-soluble. Deux explications possibles de ce comportement sont que 1) 

la solubilité du carbonate de Cd (CdC03) est réduite par la formation d'une solution solide de 

CdC03 dans CaC03 (Sturnm et Morgan, 1996) et 2) le Cd a été retenu sous une autre forme 

acido-soluble que CdC03. 

b) Conditions NAPL 

L'influence des NAPL résiduels sur la distribution géochimique des métaux lourds selon 

la profondeur est variable. Les distributions géochimiques du Pb et du Cu montrent une influence 

de N3 dans les couches inférieures de sol (figures 4.9a-b). En effet, les proportions de Pb et de Cu 

associées à la fkaction acido-soluble sont significativement plus importantes que pour la référence 

ou les autres NAPL entre 10 et 20 cm. Les NAPL NI et N2 n'ont pas produit d'effet similaire, les 

distributions géochimiques du Pb et du Cu en présence de ces NAPL étant demeurées identiques 

à la référence pour ces profondeurs. Les proportions plus importantes de Pb et de Cu associées à 

la Graction acido-soluble peuvent être attribuées au fait que N3 a dimiiué la rétention de ces 
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métaux lourds (figures 4.8a-b) ainsi que le tamponnage de la solution dans les couches 

supérieures. En effet, des concentrations aqueuses plus importantes de Pb et de Cu ont atteint les 

wuches inférieures en présence de N3, ce qui a augmentC les produits de solubilité pour des 

phases minérales de Pb et de Cu acido-solubles, telies PbC03 et CuC03. Ceci a pu être suf£kant 

pour produire une précipitation du Pb et du Cu avec les espèces carbonatées, ce qui permettrait de 

rendre compte de I'augmentation des fiactions acido-solubles de Pb et de Cu et de l'augmentation 

de leur rétention dans les couches inférieures (figures 4.8a-b). 

D'autre part, aucun effet des NAPL résiduels n'a été observé dans les distributions 

géochimiques du Cd, que ce soit selon le NAPL ou la profondeur (figure 4.9~). Les distributions 

géochimiques du Cd sont dcnc demeurées inchangées par rapport la référence. Ce 

comportement peut être expliqué en supposant que la concentration aqueuse n'a pas subit de 

variations assez importantes en présence de NAPL pour influencer la distribution géochimique de 

ce métal. 

La présence de NAPL résiduel ne semble pas influencer la distribution géochimique des 

métaux lourds en altérant les surfaces actives, par exemple en masquant des sites de rétention ou 

des phases géochirniques spécifiques. Par contre, la présence du NAPL N3 semble avoir 

engendré des variations dans les distributions géochimiques du Pb et du Cu dans les couches 

inférieures. Il a été présumd que ces modifications ont été causées par une augmentation des 

concentrations aqueuses de ces métaux lourds qui atteignent les couches inferieures. Ces 

concentrations aqueuses plus importantes sont le résultat de la diminution de la rétention du Pb et 

du Cu observée dans les couches supérieures et attribuée a l'augmentation de l'écoulement 

préférentiel causée par N3. Ainsi, les m&kations géochimiques observées pou. le Pb et le Cu 

sont la conséquence des modifications des conditions hydrodynamiques engendrées par le NAPL 

résiduel. On peut donc conclure que le NAPL résiduel n'a pas d'influence chimique à proprement 

parler sur le comportement des métaux lourds. 
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Concentration Cd (mg/kg) 

Figure 4 . 9 ~  Patrons de distribution géochimique du Cd selon la profondeur 

4.2.2 ConcIusions du voler I 

Les résultats du volet 1 ont permis de vérifier la présence d'interactions entre les NAPL 

résiduels et les métaux lourds dissous dans la phase aqueuse infiltrante. ils ont aussi permis de 

vérifier la nature hydrodynamique de ces interactions, c'est-à-dire résultant d'une modification de 

l'écoulement aqueux par le NAPL résiduel. 

Les résultats ont principalement montré que la nature du NAPL semble être déterminante 

dans ie niveau d'influence qu'il exerce sur les conditions hydrodynarniques et le transfert 

métallique. En effet, il semble que l'influence significative du NAPL N3 puisse être relié à ses 

caractéristiques physiques. Les conditions expérimentales utilisées dans le cadre de la présente 

étude ne permettent pas de conclure avec certitude sur ce point. Par contre, il est évident que N3 a 

eut un effet significatif sur le transfert des métaux lourds dans un sol carbonaté hétérogène en 

diminuant le potentiel réactif du sol et donc en augmentant la mobilité des métaux lourds. Cette 

plus grande mobilité est caractérisée par une élution plus rapide des métaux a la sortie du 

domaine d'écoulement ainsi que par une profondeur de migration plus importante. 



D'autre part, la détermination de Srm~ et LN. ont permis de supposer que les ganglions 

de NAPL se logent dans le r6gion.s mésoporeuses, décomectant ainsi les macropons et les 

régions microporeuses où se trouvent les surfàces actives les plus importantes. L'analyse des 

a aussi montré que le NAPL N3, qui a présenté une infiuence significative sur l'écoulement 

aqueux et le transfert métallique, a occupé des régions poreuses plus étendues en fonaaat un 

nombre plus important de ganglions de taille infërieure. Cette occupation du réseau poreux par le 

NAPL résiduel, particulièrement N3, aurait augmenté l'hétérog6néité du réseau poreux et 

accentué l'écoulement préfeientiel en favorisant le captage de la phase aqueuse infiltrante par les 

macropores. La phase aqueuse infiltrante et les métaux lourds qu'elle transporte aurait contourn6 

les régions microporeuses, accentuant ainsi la mobilité des métaux lourds. En d'autres te-, 

I'intensification de l'écoulement préfdrentiel causé par le NAPL résiduel aurait augmenté la 

mobilité des métaux lourds en diminuant la surface spécifique des pores contactés par la solution 

infiltrante et en réduisant le temps de contact sol :solution. Le dsultat global est une diminution 

du potentiel réactif du sol et de sa capacit6 d'atténuation d'un flux mdtallique aqueux. 

Le NAPL résiduel induit donc des modifications de nature physique, ce qui montre 

l'importance de tenir compte des processus hydrodynamiques lors de l'étude du transfert des 

métaux Lourds dans les sols. De plus, les NAPL résiduels ne semblent pas présenter d'influence 

géochimique directe sur le transfert des métaux lourds. Les modifications observées dans les 

distributions géochimiques des metaux lourds sont en fait le résultat de variations des 

concentrations aqueuses des métaux engendrées par l'intensification de l'écoulement préférentiel. 

Ces observations ont donc permis d'orienter le plan expérimental du volet II afm d'étudier plus 

en profondeur les mécanismes A la base de cette infîuence hydrodynamique du NAPL résiduel sur 

le transfert métallique. 
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4.2.3 Voie# t Z  - Étde des eflr~a kyriioüynamiques du NAPL r&iduel sur le bawfert ks 

mkta~cx lourdb 

Les dsultats du volet 1 ont permis de concentrer les essais du volet II sur I'aspect 

hydrodynamique de l'iduence du NAPL résiduel sur le transfert des métaux lourds. Ainsi, dans 

le présent volet, l'étude hydrodynamique du sol sain (c.-à-d. sans NAPL résiduel) est d'abord 

approfondie. La conoaissance du syst&me hydrodynamique de référence permet ensuite 

d'interpréter l'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement en fonction de ses modes 

d'emprisonnement. Finalement, la définition d'un système hydrodynamique cohérent pour le sol 

sain et contamine5 par le NAPL résiduel foumit un cadre pour l'interprétation des modifications 

du transfert métallique engendrées par le NAPL résiduel. Rappelons aussi que pour le volet II, le 

dispositif expérimental est modiné afin de mettre plus clairement en évidence les caractéristiques 

de l'écoulement préfërentiel et sa modification par le NAPL résiduel. Pour ce faire, un système à 

charge constante est utilisé, permettant ainsi de contrôler la dimension des pores participant à 

l'écoulement aqueux. 

4.2.3.1 Caractérbation hydrodynamique du système sol-NAPL 

Dans cette section sont présentés les résultats de caractérisation de l'écoulement aqueux 

dans les colomes de sol ainsi que les modifications hydrodynamiques engendrées par la présence 

de NAPL résiduel. Les résultats expérimentaux et la modélisation sont présentés et brièvement 

discutés. La section suivante présente une discussion approfondie sous forme d'une analyse 

int6grée des différents résultats. 

a) Emprisonnement et caractdrisation du NAPL résiduel 

II est important de rappeler que tors du volet 11, le NAPL a été emprisonné dans les 

colonnes de sol en utilisant deux conditions initiales de saturation en eau (voir chapitre III). 

D'une part, le NAPL a été emprisomé dans un duplicata de colornes initialement saturées en eau 

(O+), cette condition étant similaire A celle utilisée lors du volet 1. D'autre part, le NAPL a été 

emprisonné dans un duplicata de colonnes initialement sèches (8-0). Ces conditions ont été 

utilisées afin de défuiir la modabilité préférentielle du sol pour chacun des fluides et ce, pour 
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mettre en évidence le rôle joué par les deux modes dominants d'emprisonnement du NAPL, soit 

les ganglions et les nIms non miscibles, sur le transfert des métawc lourds. 

Comme pour le volet 1, la nature du dispositif expérimental utilisé dans le présent volet 

n'a pas permis l'observation directe des ganglions et des films de NAPL résiduel. Ainsi, 

l'emprisonnement du NAPL résiduel a été caractérisé par la saturation résiduelle et par les 

dimensions maximales des ganglions calculées ih partir de Péquation (3.4). Ces paramètres sont 

présentés au tableau 4.4. 

Tableau 4.4 Paramètres de caractérisation du NAPL résiduel 

Les saturations résiduelles montrent que I'emprisomement du NAPL se produit de 

manière nettement différente selon les conditions de saturation hydrique du sol IDA au moment 

de son infiltration. Ainsi, pour un même NAPL, un même sol et pour les mêmes paramètres de 

mise en place (compactage du sol, vitesse d'injection du NAPL et vitesse de déplacement 

aqueux), la saturation résiduelle est plus de trois fois supérieure dans un sol initialement sec que 

dans un sol initialement saturé (tableau 4.4). La saturation résiduelle obtenue pour la condition 

INISAT (SrJNISAT) est similaire à celle obtenue lors du volet 1. Ainsi, Srms~7' est constituée 

principalement de ganglions retenus par capillarité au centre des pores. D'autre part, la valeur 

élevée de Srmm reflète le fait que le NAPL est entré en contact avec le sol avant la phase 

aqueuse. Le NAPL a donc mouillé les surfaces de sol et occupé les micropores. Lors du 

déplacement du NAPL par la phase aqueuse, cette dernière, étant non mouillante, n'a pu 

s'infiltrer qu'au centre des macropores. Ainsi, SrINISEC occupe les régions microporeuses et les 

surfaces des macropores. Il est normai que SrJNISEC > SrmsAT, car les macropores OU se trouve la 

phase aqueuse n'occupent qu'un faible pourcentage du volume total des pores (voir section 

4.2.3.2). 

Condition 
d'emprisonnement 

Sol initialement saturé 
Sol initiaiement saturé 

Sol initialement sec 
Sol initialement sec 

Colonne 

C3lNïSAT 
C4INISAT 
C3INISEC 
C4INISEC 

Saturation 
résiduelle 

(%Vv) 
13 
15 
52 
57 

Perméabilité 
effective 
4 (cm2) 
7.2E-10 
3.4E- 10 
1.7E-9 
2.X-9 

Dimension 
masimate (cm) 

0'06 
0'03 
N/A 
N/A 



Les perméabilités effectives du sol pour la phase aqueuse (14.) s'accordent avec les 

observations sur les S r m ~ .  Généralement, plus la saturation d'un fluide augmente, plus la 

perméabilité effective du milieu pour ce fluide augmente. Toutefois, le fait qu'un fluide soit 

mouillant ou non-mouillant joue aussi un rôle sur 14. Ainsi, on remarque que bMSe~ est 

supérieure d'un ordre de grandeur à kmAT. La raison est que, pour INISEC, la phase aqueuse est 

le fluide non-mouillant. En se céfdrant A la figure 2.15, on s'aperçoit que la perméabilité relative 

(& = kJk) pour le fluide mouillant est nettement inférieure à ceile pour le fluide non-mouillant. 

Ceci s'explique principalement par le fait que le fluide mouiiiant occupe les micropores et les 

surf's alors que le fluide non-mouiilant se trouve au centre des pores de tulles importantes. 

Ainsi, sur le graphique de la figure 2.15, k. pour la condition INISAT correspond à k, du fluide 

mouillant pour SINAP~ = S.- alors que pour IMSEC, k, correspond k, du fluide non-mouillant 

pour ScWL = Swi. 

Les dimensions maximales &) des ganglions de NAPL sont aussi présentées au tableau 

4.4. Notons d'abord que pour la condition INISEC, le calcul de la dimension maximale ne 

s'applique pas, car il sert à calculer la taille maximale des ganglions obtenue lors du déplacement 

d'un fluide non-mouillant par un fluide mouillant. Or, dans la condition IMSEC, l'eau est un 

fluide non-mouillant qui déplace le fluide mouillant, le NAPL. Ahsi, le NAPL n'est pas présent 

sous forme de ganglions déconnectés les uns des autres mais plutôt en saturation dite irréductible, 

occupant entièrement les micropores et les surfaces. 

Pour ENISAT, L,- s'approche de la limite supérieure des mésopores indiquant la 

formation de ganglions ayant une dimension maximale de 0.3-0.6 mm. Tel que mentiorné par 

Hunt et coll. (1988), il existe une distribution de ganglions de plus petites tailles que L. De 

plus, la majorité des ganglions seront des simplets alors qu'une fiüble proportion seront des 

doublets et des triplets occupant plusieurs pores. Ainsi, les dimensions maximales calculées 

montrent que pour INISAT, les ganglions de NAPL peuvent occuper et décomecter des 

séquences mdsoporeuses importantes. Ceci confirme les remarques effectuées 

concemant Lm, calculé pour N3 ' . 
au volet 1 

~- 

' Tel que mentionnt5 au chapitre iII, le NAPL uîiiisé au volet 11 conespond il N3 utilid lors du volet 1. 
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b) Suivi de l'écoulement 

Les débits moyens, les écarts-types et les coefficients de variation correspondants sont 

présentés au tableau 4.5. Les conditions saturées (R+25 et RN) présentent des variations du débit 

mesuré (Qh) inférieures H 5%. Toutes les autres conditions montrent des variations du débit 

mesuré de 6.8920%' ces dernières pouvant entraîner une sur- (si Qmcçuré>qmoyQI) ou une sous- 

estimation (si QAQmoycn), par les modéles math6matiques, de la masse de traceur dluée. Ces 

variations de débit peuvent être attriuées au mouvement de la troisième phase (soit air ou NAPL) 

dans la colome de sol pendant la durée de l'expérimentation. Notons que par la pesée des 

colomes et l'observation des éluats, l'air ou le NAPL n'ont pas été déplacés des colomes, c.-à-d. 

que leur proportion du volume des vides est restée la même durant l'expérimentation. De plus, les 

parametres de mise en place des colonnes de sol, soit la masse volumique, la porosité et la 

granulométrie, ont présenté des variations infieures 5% (voir chapitre m). 

Afin de tenir compte de ces variations de débit et de pouvoir comparer les colonnes entre 

eues, le volume cumulé des colomes R-30, INISAT et INISEC a été exprimé en fonction d'une 

échelle de temps corrigée pour le volume. Tel que défini par Gupta et coll. (1999), le temps 

t 

corrigé, T, correspond à T = T Jv(t')dtv Iv(r)dr, où T. est le temps total de l'expérience de 
O 1: 

traçage et V(t) est le volume mesuré. Dans le tableau 4.5, le terne Qmoy, est la moyenne 

arithmétique des débits ponctuels mesurés et Q* est le débit calculé par régression linéaire des 

courbes V(t). Les variations de débit obtenues au sein des dupiicatas sont le résultat de 

l'utilisation d'un dispositif à charge constante. En effet, le débit obtenu est ici le résultat de 

l'accommodation de la charge hydraulique par la conductivité hydraulique du sol et n'est pas fié 

par l'expérimentateur à l'aide d'une pompe péristaltique. Ainsi, les résultats obtenus seront 

présentés individueuement plutôt que sous forme de moyennes des duplicatas. Le tableau 4.5 

présente aussi les bilans massiques (éq. (3.5)) effectu6s afin d'évaluer la qualité des traçages 

hydrodynamiques présentés aux figures 4.1Oa-e. 

Les Qe pour = 25 mm et = O mm ont pennis de déterminer que la conductivité 

hydraulique (K) saturée est caractéristique d'un sable limoneux (a silty sand ») (tableau 4.5) 



(Freeze and Cherry, 1979). La granulométrie du sol IDA, présentée au chapitre III, a confirmé 

cette même texture pour le sol IDA. Par ailleurs, la diminution de la charge de pression de = 25 

mm à w = O mm a entraîné une diminution du gradient hydraulique (i) de 1.25 qui s'est répercutée 

pmportiomeilement sur le débit. Ceci a permis de confirmer la validité de la relation darcienw 

pour les conditions saturées et le dispositif expérimental utilisé. 

Tabieaa 4.5. Patttmètres de suivi des traçages 

Condition de 
saturation 

saturé 
saturd 
satuté 

Colonne Charge de a/Q- Qp K 8 BM(%) 
pression (v) (N=SO) (a&) (%) (cm 1s) 

(cm) 
C 1 R+25 2.5 0.283M.005 1.77 0280 2-9E-3 1 104 
C2R+25 2.5 0.4OW.003 0.74 0.407 42E-3 1 100 
ClRM O 0.22W.011 4.82 0223 2.9E-3 1 110 

sahiré 
non saîuré 

La condition R-30 montre que lorsque les macropores sont désactivés par une succion de 

C2RM O 0.33&0.002 0.60 0.330 4.2E-3 1 100 
C1R-30 -3 .O 0.02M.002 10.0 0.022* 2.8E-4 1 100 

non saîuré 
NAPL 
NAPL 
NAPL 
NAPL 

-3 cm H D  (-0.3 kPa) (Luxmoore, 1980), Q et K diminuent d'un ordre de grandeur. Par 

C2R-30 -3 .O 0.û44M.003 6.8 1 0.049* 6.28-4 1 100 
C3lNISAT 2.5 0.0 1OM.00 1 10.0 6.90E-3* 7.OE-5 1 100 
C4INISAT 2.5 0.005M.001 20.0 330E-3 3 -4E-5 1 100 
C3INISEC 2.5 0.0 13M.001 7.69 0.016* 1 -6E4 1 100 
C4IMSEC 2.5 0.023M.004 17.4 0.026* 2AE-4 1 100 

comparaison avec RH,  cette observation permet de déduire qu'en conditions saturées et pour un 

* = temps nonnalisé (<< flow correcteci time sa l e  ») 

même gradient hydraulique (i=l), les macropores constituent (eR*O-&-30)/eR~ = 17% du réseau 

poreux et drainent 87% du débit, produisant ainsi une hétérogdnéité importante de l'écoulement. 

En comparaison à R+25, pour un gradient hydraulique identique (i=1.25), la condition 

INISEC a subit une diminution de Q et de K d'un ordre de grandeur. Par ailleurs, la condition 

INiSAT a montré une diminution de ces deux param&tres de deux ordres de grandeur par rapport 

à R+25. La diminution moins importante du débit et de la conductivité hydraulique obtenue pour 

INISEC en comparaison ii LNISAT, malgré le fait que srtMSEC/srmSAT = 3.4, est aitribuable au 

fait que pour LNISEC la phase aqueuse s'infiltre dans le sol en empruntant un réseau libre de 

NAPL constitué de pores de tailles importantes (section 4.2.3.1a). Par contre, pour INISAT, le 

NAPL occupe des régions m&oporeuses importantes et la phase aqueuse est confinée en grande 

partie aux mésopores infdrieurs et aux micropores à travers lesquels l'écoulement est plus lent. 



c) Modélisation de i'écoulement 

Les paramètres mesurés indépendamment et ceux obtenus par calage sont présentés 

rpspectivernent aux tableaux 4.6 et 4.7. Les param&tres mesurés indépendamment ont servis de 

param&tres d'entrée a l'application Mathcad6+. Les param&tres obtenus par mod6lisation sont les 

param&res fixés par l'utilisateur et qui permettent d'optimiser le calage des courbes théoriques 

sur les courbes de modélisation. Dans un premier temps, la modélisation a senti a vérifier, 

indépendamment pour chaque condition, si 1'eCOulement répondait aux hypoth&ses du modèle 

M[M ou du modéle CD (voù chapitre II). Un traçage pour chacune des conditions 

hydrodynatniques est présenté aux figures 4.10a-e. Les traçages des colomes duplicatas sont 

présentés en annexe aux figures D.1 à D.5. 

Mentionnons aussi que 8 a été modifié par le facteur de correction (FC) introduit au 

chapitre III par l'équation (3.8). Ainsi, = FC4. Lorsque FC4 ,  O-& permet de rendre 

compte d'une partie du réseau poreux ne participant pas au transport du traceur pour cause de 1) 

exclusion anionique etlou 2) Wlement par contournement préf6rentiel de régions poreuses qui ne 

participent ni au transport ni aux échanges par diffusion. Lorsque F o l ,  se traduit par une 

augmentation de 8. Les F e 1  ont été observés exclusivement pour des conditions ayant montré 

des variations de débit en cours d'expérimentation. Notons que cette augmentation de 8 ne reflète 

pas une perte de la troisième phase (air ou NAPL résiduel) mais plutôt sa relocalisation dans le 

réseau poreux en cours d'expérimentation (voir plus haut). Notons finalement que le temps 

d'injection du traceur (6t) correspond au temps nécessaire pour l'injection d'un volume de 

solution traçante correspondant à 1 Vv effectif ( V V ~ ) ~ .  Ainsi, 6t ne correspond pas à une valeur 

fixe mais dépend du débit obtenu pour W. 

- -  - -- 

Le Vve correspond au voluw des vides coaduisant La phase aqueuse, donc Libres de NAPL ou d'air. 



Tabkau 4.6. Paramètres d'entrée pour MIM et CD 

Colonne Charge de pression (yr) (cm) q ( d m n )  6t (min) 8 FC e,, 
ClR+25 2 5  0214 12-61 0.3 12 0.906 0.283 

C2R-30 -3 .O 0.038* 75.70* O239 1.1 1 0.265* 
C3INISAT 2.5 527E-3 4729 0.285 1.06 0302* 
C4INiSAT 25 2.52E-3* 1251* 0.280 0.958 0.268. 
C3INISEC 2.5 0.012' 179.6* O, t 57 0.602 0.095* 
C4MSEC 2.5 0.020f 80.90f O. 143 0.902 0.129' 

temps n o d s é  (« flow corrected time d e  ») 

Fiiure 4.10. Écoulement dans le sol sain (Cl R+Z) 
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F i i r e  4.10b Écoulement dans le sol sain (ClR+O) 

Figure 4.1k Écoulement dans le sol sain (ClR-30) 
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Figure 4.1M Écoulement daos le sol avec NAPL résiduel (C3INiSAT) 

Figure 4.1ûe Écoulement dans le sol avec NAPL résiduel (C4IMSEC) 

D'après les résultats du tableau 4.7, MIM permet de mieux rendre compte de 

I'hétdrogéndité de l'écoulement dans le sol étudié. Pour un seul cas, CD montre une capacité 

supérieure a MIM à moddliser le traçage, soit pour la colonne C1R-30. Toutefois, ii la vue des 
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résultats obtenus pour la colonne duplicata (C2R-30) ainsi que pour les autres conditions, il est 

physiquement justilïé de tenir compte d'une dispersion du traceur en partie expliquée par des 

échanges diffiisifS. Les résultats de modélisation mathématique présentés au tableau 4-7 

confirment l'hypothèse d'un milieu poreux MIM posée par le modèle conceptuel (voir section 

4- 1)- 

Ainsi, pour le sol IDA et les conditions hydrodynamiques utilisées, l'écoulement est de 

type MIM. Cet écoulement est donc constitué d'une Gection mobile et d'une fiaction immobile, 

lesquelles échangent le traceur par diffusion- À l'oppod, dans un milieu poreux homogène, 

l'ensemble du réseau poreux participe à l 'écouhent et la dispersion du soluté est exclusivement 

cause par la dispersivité intrinsèque du milieu poreux. Dans un milieu h6térogéne. tel un milieu 

MIM, les flux diffusifs entre les régions mobiles et immobiles participent aussi à la dispersion du 

soluté. Le modèle CD, qui suppose un milieu poreux homogène, ne permet pas de rendre compte 

aussi précisément que le modèle MIM de l'étalement et de l'asymdtrie observés dans les courbes 

d'élution du traceur. Il est reconnu que les valeurs de Dm ne rendent compte qu'implicitement de 

l'hétérogénéité de l'écoulement (Roth, 1996). En effet, pour toutes les conditions, CD a produit 

une valeur de a supérieure à celle produite par MIM puisque la dispersion supplémentaire du 

soluté produite par les échanges avec les wnes immobiles doit être inclus dans Dm. Ainsi, pour 

rendre compte de ce phénomène, une modèle CD appliqué à un milieu hétérogène produira un 

plus important et qui n'est pas représentatif de la dispersivité intrinsèque aux régions 

convectives (mobiles) du milieu poreux. Par contre, lorsqu'un modèle MiM est appliqué à un 

milieu hétérogène, a ~ l ~  ne rend compte que de la dispersion hydrodynamique dans les régions 

convectives, alors que X rend compte de manière explicite des échanges d i e i f s  et, donc, de 

l'hétérogénéité de l'écoulement. 

En prenant l'exemple des résultats présentés au tableau 4.7, on s'aperçoit qu'en conditions 

saturées, la dispersivité (a) reste constante en dépit de la variation de la charge et est de l'ordre de 

la taille maximale des grains. Ceci démontre que a- représente une propriété intrinsèque au 

milieu poreux et non pas la somme de plusieurs propriétés agissant conjointement sur la 

dispersion hydrodynamique du soluté. Ce phénomène a été souligné par Roth (1996). Les autres 

conditions expérimentales (c.-à-d. non saturée et avec NAPL résiduel) présentent toutes des P MM 
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plus Unportants qu'en conditions saturées. Selon Roth (1996), en conditions non saturées' la 

dispers~té n'est plus une propri6té propre au matériau, mais varie selon les conditions hydnqws 

et augmente avec le flux aqueux et la teneur en eau. De plus, Matsubayashi, Devkota et Takagi 

(1997) ont montré, à l'aide de la théorie de la longueur de mélange du soluté ("mixing length 

theory"), que la dispersivité augmente avec la longueur du parcours du soluté. Les auteurs 

mentionnent que la dispersivité obtenw en conditions non saturées sera plus importante qu'en 

conditions saturées puisque la présence d'une troisième phase non miscible (dans ce cas L'air) 

augmente la tortuosité des chenaux d'dcoulement et donc la longueur de parcours et de mdlange 

du soluté. 

Tableau 4.7 Param&tres obtenus par modélisation 

Colonne 0, 8, a- DMIM 
* I - Dm Erreur 

(cm) (cm2/min) (min1) MIM (cm) (cm2/min) CD 

Les résultats présentés au tableau 4.7 pour la modélisation MIM montrent que les 

colonnes de sol constituent un milieu poreux hétérogène composé de zones poreuses convectives 

(mobiles) et de zones immobiles participant aux échanges diaisifs avec les zones mobiles. Les 

proportion respectives de ces zones varient selon les conditions expérimentales. Ainsi, la 

désaturation du milieu poreux, l'obstnictioa de régions poreuses par l'emprisonnement de NAPL 

résiduel, les variations de la charge hydraulique sont autant de facteurs Uifluençant la répartition 

des zones mobiles et immobiles. Ces zones, appelées ici zones hydmdyaamiques, ont eté 

calculées par le modèle MIM pour chacune des conditions expérimentales et sont présentées au 

tableau 4.8. La répartition des zones hydrodynamiques pour chaque condition expérimentale 
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permet de présenter la réorganisation des zones mobiles, immobiles et isolées en fonction des 

modi£icatiom hydrodynamiques. Notons que ces zones hydmdynamques composent le réseau 

poreux occupés par la phase aqueuse exclusivement. La modéüsation tient compte de la troisiéme 

phase, que ce soit le NAPL résiduel (conditions INISAT et INISEC) ou l'air (condition R-30), en 

utilisant un 0 réduit par rapport aux conditions R+25 et R+û (tableau 4.6). Le calcul de a été 

effectué manuellement selon l'équation (4.1). Ce paramètre représente donc la proportion du 

réseau poreux libre de NAPL résiduel ne participant pas à l'écoulement aqueux ou aux transferts 

diaisifis. Une valeur nulle de OhI& a ét6 assumée pour un FC > 1 étant dom6 le non-sens 

physique d'un n e m .  

Tabieai 4.8. Répartition des zones hydrodynamiques pour MIM 

Les résultats présentés au tableau 4.8 pour le duplicata R+25 montrent que le réseau 

C4NSAT 0.329 
C3NSEC 0.329 
C4INISEC 0.329 

poreux est majoritairement composé de zones hydrodynamiques convectives (ûJ3 = 5548%) et 

O O. 12% 0.27 0.52 0.04 0.95 
O 0.54 023 0.06 0.19 1 .O2 
O 0.54 0.33 0.06 0.04 0.97 

de zones immobiles participant aux échanges diffusifs (Ode = 33-35%). Une proportion 

* : 0 = @OR+25 + xeR+0)/4 
t : Sade = [O - 0 
2 : sr,NAPr/0 = [O @~INISAT ou INISE&)]/ 0 
** : valeurs calculées A partir des 0-& (tableau 4.6) pour C1R-30 et C2R-30 
V : valeurs calculées à partir de Ode (tableau 4.6) pour C3INISAT 

d'environ 10% du réseau poreux est isolée de tout processus convectif, dispersif ou diffusif. Le 

duplicata R+û montre que lors d'une diminution de la charge hydraulique, donc de la vitesse 

d'écoulement, la convection de la phase aqueuse est augmentée (Ode = 6264%) et les zones 
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isolées disparaissent. 

Le duplicata R-30 montre que la répartition des zones hydtodynamiques a &té modifiée 

suite à la désahiration des macropores. En effet, lorsque R-30 est comparé à R+û (c.44. pour un 

gradient hydraulique identique), les résultats montrent une augmentation de 8, et une diminution 

de 0,. De plus, le tableau 4.8 montre que la diminution de 8, observée pour R-30 n'est pas 

entihment amibuable à la désaturation des maCropores. 

L'influence de la présence de NAPL résiduel dépend fortement des conditions initiales de 

saturation hydrique lors de son emprisonnement Les conditions MSAT et INISEC sont 

comparées à R+25 qui caractérise le sol sain pour une même gradient hydraulique, soit i = 1.25. 

Le tableau 4.8 montre que pour la condition INISAT, où le NAPL est emprisonné dans les pores 

sous fonne de ganglions, l'effet sur la répartition des zones hydrodynamiques par rapport à R+25 

est similaire à celui produit par la désaturation des macropores (R-30)' mais p b  prononcé. Ainsi, 

pour NSAT,  l'immobiüsation du réseau poreux est plus importante (Ode = 52-6896) que pour 

R+25 et ce, au détriment des zones convectives (0J0 = 18.27%). Par ailleurs, les résultats 

obtenus pour la condition INISEC (tableau 4.8) montrent une diminution de la proportion de 

toutes les wnes hydrodynamiques, à l'exception de BbKc pour C3INISEC. 

d) Temps de séjour caractéristiques (TSC) 

Les diffërents temps caractéristiques du séjour du soluté définis au chapitre III ont été 

déterminés à l'aide des résultats de modélisation des courbes d'élution du traceur. Les TSC ont 

petmis de comparer les effets relatifs à la dispersion hydrodynamique, la convection par l'eau 

mobile et le transfert de masse diftbif entre les zones mobiles et immobiles. 

Le tableau 4.9 montre qu'en comparaison à R+25, toutes les autres conditions présentent 

des t, plus importants. Ceci s'explique par le fait que toutes ces conditions présentent une 

diminution de débit d'écoulement (tableau 4.5) par rapport à R+25, ce qui augmente le séjour du 

traceur dans les zones mobiles. La même remarque peut être faite concernant les t a  à L'exception 

de la condition INISEC. Ceci s'explique par le fait que dépend à la fois de Eli,,, et de X (éq. 

(3.13)). On remarque donc que pour RH, la réduction du débit a diminué 8, mais a aussi 
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diminué 3L, ce qui a p d u i t  un t~ plus élevé. Pour R-30 et INISAT, la diminution & débit a 

engendré une augmentation de Oi, donc une augmentation de h quantité des échanges diffusifs, 

et une diminution de Â, donc une augmentation du temps de transfert diffusif. Pour INISEC, 

l'importante diminution à la fois de 8, et de h peut indiquer un temps de séjour du traceur très 

important au sein du peu de zones immobiles existantes, mais aussi une disparition des wnes 

immobiles et donc des échanges diaisfi étant donné l'obstruction des micropores par le NAPL 

résiduel. 

Tableau 4.9 Temps caractéristiques du séjour du soluté en colorne 

Condition 

Les résultats du tableau 4.9 permettent aussi certaines observations à partir des 

comparaisons entre t~ et h'. Ainsi, pour toutes les conditions, la dispersion du traceur est 

dominée par le transfert diffiisif, car tM' > tm La seule exception est la condition MSAT oL la 

dispersion hydrodynamique est dominante, car &' < b. De plus, les rapports &'/& permettent de 

caractériser l'hétérogénéité de l'écoulement. Ainsi, plus tM'/t, est élevé , plus l'écoulement est 

bétérogéne. On remarqe que INISAT présente le plus bas tM'/& et il est donc possible de 

supposer que cette condition a engendré une homogénéisation de l'écoulement par rapport à 

R+25. Cette observation est cohdrente avec la dominance du processus de dispersion 

hydrodyanique sur la dispersion du traceur. 

L'elution du traceur a aussi Cté caractérisée par la percée du domaine d'écoulement pour 

chaque condition. Cette dernière correspond au nombre de Vv auquel la concentration relative 

(ClCo) obtenw en sortie du domaine d'écoulement est de 0.5. Les temps de percée ont Ctt5 



détenninds graphiquement & partir des courbes expérimentales d'élution. Ils indiquent si I'dlution 

du traceur pour une condition hydrodynamique donnée a été plus rapide (Vv < 1) ou plus lente 

(Vv > 1) que pour un écoulement homogène. Dans le premier cas, ceci peut souligner la présence 

d'ua écoulement préfdrentiel. Par contre, dans le second cas, ceci peut indiquer une interaction du 

traceur avec le sol. Les temps de percée sont présentés au tableau 4.10. 

Tableau 4.10. Percée du traceur 

Condition Charge de pression #Vv 

Le tableau 4.10 montre que pour les conditions sahuées (R+25 et RM), l'élution du soluté 

a été accélérée par rapport à un écoulement homogène, ce qui indique la présence d'un 

écoulement préférentiel. Ces résultats montrent aussi que la diminution de ry de R+25 à R H  

ralentit la percée du traceur. Les résultats obtenus pour R-30 montrent aussi un ralentissement 

moyen de la percée du traceur. Par contre, le duplicata R-30 montre une importante variabilité. 

Ainsi, C1R-30 montre un écoulement préférentiel plus important que RM, alors que C2R-30 

présente une percde équivalente celle pour un écoulement homogène. 

Lorsque les conditions avec NAPL résiduel sont comparées avec R+25, on remarque des 

effets différents sur l'écoulement. Pour la condition INISAT, le NAPL résiduel a produit un 

ralentissement significatif de la percée du traceur. Par aüleurs, la condition WSEC a produit une 

accelédon moyenne de la percée du traceur. 

4.2.3.2 Dbctlssion sur I 'écoulement h le sol sain et ses rnodiJlutioonr pur le NAPL résiduel 

Les trois conditions hydrodynamiques étudiées pour le sol sain, soit R+25, R+O et R-30, 



ont permis de caractériser l'hétérogénéité de l'écoulement dans les colornes de sol. D'une part, 

les deux essais en conditions saturées ont permis de caractériser le rôle de l'écoulement 

préférentiel en fonction de la vitesse d'écoulement. D'autre part, la c d i o n  non saturée a 

permis de mettre en évidence le rôle du réseau macmporeux daas l'hétérogénéite de l'écoulement. 

Finalement, les conditions N S A T  et INISEC ont permis d'identiner les modincations 

hydrodynamiques engendrées par le NAPL résiduel. 

a) Écwlement dans le sol sain : HCtémgénéité et écoulement préf6rentiel 

En conditions saturées, les profils d'élution (figures 4.10a-b) sont asymétriques et 

montrent une percée rapide du traceur (tableau 4.10). Ces caracf6ristiques des profils d'élution 

laissent présumer d'un écoulement préférentiel. Ce dernier est gdndralement caractdrisé par une 

infiltration rapide d'une partie importante du flux aqueux A travers des pores hautement 

conducteurs (Beven et Germann, 1982; Li et Ghodrati, 1994). Cet écoulement préférentiel 

entraîne un contournement de régions faiblement conductrices par la phase aqueuse (Bouma et 

COU., 1977 ; Sollins et Radulovich, 1988; Edwards et coll., 1993 ; Leith et coll., 1996) et donc un 

écoulement hétérogène. 

Cette hétérogénéité de l'dcoulement se reflète dans la répartition des wnes 

hydrodynamiques. En effet, le tableau 4.8 montre que pour R+25, l'écoulement préfërentiel 

résulte d'un contournement moyen des mnes microporeuses de 44%' soit 34% de wnes 

immobiles et 10% de mnes isolks. Cette régionalisation de l'écoulement peut être causée par des 

unies de porosité distincte et/ou par des longueurs de diniision différentes depuis les zones 

mobiles. Ce phénomène de contoumement est typique de l'écoulement préférentiel et devrait 

diminuer avec la vitesse du flux Uifdtrant (White et coll., 1986). Une première indication de ceci 

est que la d i u t i o n  de q de R+25 A R+û (tableau 4.6) a entraîné un ralentissement de la percée 

du traceur (tableau 4.10) et, donc, une atténuation de l'écoulement préférentiel. De plus, pour 

Ra, le tableau 4.8 montre que le contournement obtenu est inférieur à celui obtenu pour R+25, 

soit en moyenne de 2% de mnes isolées et 35% de zones immobiles. On remarque que la 

diminution du contoumement avec la vitesse d'écoulement se traduit principalement par une 

diminution des wnes isolées, ce qui démontre une dependance de l'isolement poreux pour Les 

conditions hydrodynamiques. Ainsi, une diminution de la vitesse d'infiltration favorise un 
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meilleur contact, B la fois convectif et âiflùsE avec l'ensemble de la matrice poreuse. Dans le cas 

présent, le pourcentage de zones mobiles a augmenté en moyenne de 7% et celui des zones 

immobiles est demeuré constant. Il est peu probable que des zones isolées soient devenues 

d i i m e n t  mobiles. L'hypothèse avancée est plutôt qu'une partie des wnes immobiles 

échangeant le traceur soient devenues mobiles et que des wnes isolées aient pu profiter de la 

baisse de vitesse de convection pour absorber une partie du flux d*if du traceur. Il y aurait 

donc eu a la fois augmentation des zones mobiles et des zones d'échange. 

L'élution préférentielle du traceur s'observe dans la montée rapide des courbes de traçage. 

Par ailleurs, la traînée et l'asymétrie de ces courbes résultent d'une restitution plus lente du 

traceur ayant diffusé dans les zones immobiles. En effet, cette restitution est Limitée par la vitesse 

de *ion du traceur entre les zones mobiles et immobiles. Les temps caractéristiques du séjour 

du soluté, présentés au tableau 4.9, supportent cette observation. Ainsi pour les conditions 

saturées (R+25 et RH)), les temps caract&istiques montrent une prédominance de l'influence du 

transfert dinusif sur la dispersion du solut&, au h' > t~ . De plus. h > t, ce qui explique la 

percée rapide du soluté et la présence d'une traînée et indique un séjour dlevé du solute dans les 

unies immobiles. La diminution de q de R+25 ih R H  (tableau 4.6) produit une diminution 

moyenne de h'/b ce qui indique une diminution du temps de transfert diffusif par rapport au 

temps de convection. Cette diminution n'a toutefois pas été suflïsante pour produire un étalement 

plus important du profil d'élution pour RH. 

La cantctdrisation de l'hétérogénéité de l'écoulement a éte approfondie en déterminant k 

rôle joué par le réseau macroporeux dans l'écoulement préWrentie1. Pour ce fjiire, les macropores 

ont été desaturés en appüquant une charge de pression de y = -3 cm Hz0 à gradient hydraulique 

unitaire et l'écoulement a été caractérisé. Les résultats ainsi obtenus ont été comparés à ceux 

obtenus pour la condition R+û, laquelle représente un écoulement saturé pour un même gradient 

hydraulique. Ainsi on s'aperçoit que le réseau macroporeux est responsable en grande partie de 

l'hétdrog&&é de l'écoulement, car, tel que mentionné précédemment, il draine 879'0 du flux 

darcien (q) et ne compte que pour 17Y0 du volume poreux. 

La modification de la iépartition des zones hydrdynamiques pour R-30 (tableau 4.8) 
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permet d'affimier le rôle des macropores dans l'h6terogénéité de l'écoulement Le tableau 4.8 

montre que la désaturation des macropores a immobüisé une proportion plus importante de zones 

microporeuses. En effet, toujours en comparaison à RH), la proportion de zones mobiles a 

fortement diminu6 (8, = 3 0 4 % )  au profit des zones immobiles (0, = 4740%). De plus, le 

réseau poreux ne compte p b  de zones isolées. La perte de 17% du volume de pores due à la 

désaturation des macropotes n'explique pas entièrement la diminution des 8, de 28% en 

moyenne par rapport ii R H  (tableau 4.8). Ainsi, certaines zones mobiles en conditions saturées 

sont devenues immobiles en condition non saturée. Une explication de ce phénomène peut être 

proposée à partir de l'hypothèse, avancée par Seyfiied et Rao (1987), stipulant que le réseau de 

chenaux préférentiels peut être en partie composé de régions macroporeuses reliant des régions 

m6soporeuses. Ceci implique que les macropores désaturés ne sont pas seulement constitds de 

réseaux macroporeux continus, mais aussi de régions macroporeuses discontinues assurant la 

connexité de zones mobiles de porosité intermédiaire. Ainsi, ces régions mésoporeuses 

intermédiaires sont immobilisés lors de la désaturation, car leur conductivité hydraulique dépend 

de leur connexion par les macropores, ce qui entraîne une augmentation de 8,. La plus forte 

proportion de zones immobilisées par la désaturation des macropores augmente la quantité des 

échanges et rend compte en partie de l'augmentation de la traînée par rapport à RH. 

Les TSC (tableau 4.9) et les percées du traceur (tableau 4.10) pour le duplicata R-30 

montrent une variabilité importante. D'après l'analyse des TSC (tableau 4.9)' le rapport h'/t,,, 

pour C1R-30 indique que l'écoulement est resté très hétdrogene, malgré la désaturation des 

macropores. Le réplicat ClR-30 montre aussi une percée du traceur équivalente à celle observée 

pour le duplicata RM. Pour de faibles succions (<-IkPa), certains auteurs ont aussi remarqué une 

asymétrie des pro= d'élution du traceur (ex. Sefied et Rao, 1987). Dans le cas présent, seules 

les mnes macroporeuses sont drainées et il est possible que des pores de taille intermédiaire, des 

mésopores, conducteurs de -0.3 à -30 kPa (Lwunoore, 1980), permettent un écoulement 

préférentiel mais à un débit beaucoup plus f ~ b l e  (Beven et Gennaan, 1982; Wilson et Lwmoore, 

1988). D'autre part, le réplicat C2R-30 présente un t&,, indiquant une homogén6isation de 

l'koulement par rapport à RH. La percée du traceur de 1 Vv pour ce réplicat (tableau 4.10) 

confirme d'ailleurs cette observation. De plus, le tableau 4.9 montre que, suite a la désaturation de 

macropores, le processus dominant la dispersion du soluté est resté le transfert dinusif, car t& > 
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t~ pour le duplicata R-30. 

Étant domé l'importante variabilité observée dans le duplicata R-30, il est impossible 

d ' m e r  si la désaturation des macropores a entraîné une homog6116isation du flux par rapport à 

RH. Ceci montre que les param&tres macroscopiques de mise en place des colomes, bien que 

reproductibles, ne permettent pas de tenir compte de la variabilité microscopique des phases et de 

leur agencement. Ainsi, le rôle des macropores dans L'écoulement aqueux est dépendant de la 

distribution et de la cornexit& initiales du réseau poreux. 

b) Muence du NAPL résiduel sur l'écoulement aqueux 

En comparant les conditions INISAT et INISEC avec R+25, donc pour un gradient 

hydraulique identique (i = 1.25), l'influence de la présence de NAPL r6siduel sur l'écoulement 

aqueux a été observée selon le mode d'emprisonnement du NAPL. Aussi, cette influence a été 

interprétée en fonction des caractéristiques hydrodynamiques de l'écoulement préférentiel 

d é f i e s  l'aide de R+O et R-30. 

i) Condition N S A T  

L'élution obtenue pour INISAT montre une percée plus tardive du traceur que pour R+25 

ainsi qu'une traînée plus importante (figure 4.10d; tableau 4.10). La condition INISAT modifie 

fortement la répartition des zones hydrodynamiques. La proportion de zones mobiles est diminuée 

de 34% en moyenne et ce, en partie au profit des zones immobiles qui ont augmentées de 26% 

(tableau 4.8). La perte de zones mobiles est aussi attribuable à l'occupation moyenne de 12% du 

réseau poreux (tableau 4.8). Aussi, la présence de NAPL résiduel ne semble pas produire de 

zones isolées significatives, car = 04%. La diminution de 0, représente donc une 

modification de la configuration du réseau d'écoulement due B la présence du NAPL résultant 

d'une immobilisation de zones préalablement mobiles. D'après les calculs de les ganglions 

de NAPL sont de taille suffisante pour occuper les m6sopores les plus importants (section 

4.2.3.h; tableau 4.4)' diminuant ainsi la connexité du réseau mésoporeux et en immobilisant une 

proportion plus grande que pour R+25. 
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La condition INISAT a produit une diminution de q de deux ordres de grandeur par 

rapport à R+25 (tableau 4.Q ce qui a entrahé une augmentation significative des temps de 

convection (t,J et des temps de diffusion (h'). Ceci s'explique par le fait que la phase aqueuse 

s'écoule plus Lentement & travers les zones mobiles ce qui permet un transfert difhsif plus 

important vers les zones immobiles. Par ailleurs, les t&/t,,, sont plus faible, ce qui indique un 

séjour dans les zones de ditTbsion par rapport aux zones de convection moindre que pour R+25. 

Ceci indique aussi une homogénéisation de l'écoulement par rapport à R+25, causant un 

éiargissement du profil et un pic d'61uîion plus tatdif. Aussi, puisque tM' c ta le processus de 

dispersion hydrodynamique domine la dispersion du traceur, ce qui est cohérent avec une 

homogénéisation de l'écoulement. 

ii) Condition INISEC 

Qualitativement, la condition NISEC montre un profil plus près de celui obtenu pour 

R+25 que de celui obtenu pour INISAT (figures 4.lOa,d,e). Le tableau 4.10 montre une 

acdl&ation de la percée du traceur par rapport A R+25 pour C3INISEC, alors que pour 

C4INISEC, la percée est similaire à R+25. Ainsi, la condition [NISEC produit un écoulement 

préférentiel important et ce, malgré la diminution de g d'un ordre de grandeur. De plus, la 

concentration relative (C/Co) maximale est supérieure à R+25 de plus de 0.15 (figure 4.10e), ce 

qui indique une réduction de la dispersion du traceur et laisse présumer d'une réduction des 

échanges diffusifs avec les zones immobiles. Les conditions d'emprisomement du NAPL 

expliquent cette situation, car, tel que discuté précédemment, seuls les macropores et les 

mésopores de taille importante sont restés conducteurs de la phase aqueuse pour INISEC. 

Comme le montre le tableau 4.8, INISEC a modifié le rapport des zones 

hydrodynamiques. La condition INISEC a engendré une isolation du réseau poreux variable, soit 

0.04 < B ~ I &  c 0.19 (tableau 4.8). Par ailleurs, la pmportion des zones immobiles a chuté 

d'environ 29% par rapport R+25 et d'environ 54% par rapport à MSAT (tableau 4.8). La 

pcoportion des zows mobiles (O,) a diminu6 de 28% par rapport à R+25 et est du même ordre 

que pour INISAT (tableau 4.8). Ainsi, INISEC a accentué l'écoulement préférentiel en confinant 

la phase aqueuse dans les macropores et en empêchant le traceur de diffuser dans les wnes 
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rni~~~poreuses, alors que pour N S A T  l'écoulement préfdrentiel a été diminué a les échanges 

diffusifs ont pris plus d'importance. Cet effet est relié à la mouillabilité préférentielle du sol pour 

le NAPL en condition INISEC. En e f f i  le NAPL étant le premier liquide à pénétrer daas le sol 

il a été Unmobilise dans les régions microporeuses et sur les d a c e s  solides lorsque la phase 

aqueuse a été injectée. Cette dernière a alors été coofuée au centre de macropores. Dans la 

réalite, la condition INISEC produit une mouillabüité maximale du sol D A  pour le NAPL. Étant 

donné que la majorité des surfaces dans le sol IDA sont des silicates mouillés préférentiellement 

par la phase aqueuse, il est possible que la distribution du NAPL résiduel obtenue pour INISEC 

se modifie pour des temps de percolation aqueuse plus longs. Ainsi, la phase aqueuse pourrait 

mouiller à nouveau les surfaces des silicates et déplacer le NAPL vers les centre des pores, 

produisant des conditions intermédiaires d'emprisonnement. Comme de telles conditions 

intermédiaires sont complexes a évaluer, puisqu'elles évoluent dans le temps et L'espace, il etait 

hors du cadre de ce travail d'en faire l'étude. L'utilisation de conditions limites de mouiliabilité 

pour le NAPL a par ailleurs permis d'obtenir une enveloppe d'influence du NAPL résiduel sur 

l'écoulement aqueux. 

En ce qui concerne les TSC, INISEC Were de manière significative de LMSAT quant à 

son effet sur les conditions d'écoulement observées pour R+25. Ainsi, NISEC produit des temps 

de convection (h) plus longs que pour R+25, mais plus courts que pour MISAT (tableau 4.9). 

Par ailleurs, les temps de diffbsion (tM') sont plus importants que pour R+25 et pour MISAT. 

Cette augmentation significative des tMY résulte des coefficients de transfert diffusif (A) 

négligeables observés et de l'importante diminution de 0, (tableau 4.6). Les faibles Â indiquent 

plutôt une disparition presqw totale des transifer& diffisifs que des temps de diffusion très longs. 

Le recouvrement des surfaces solides par le NAPL résiduel, considéré par le modèle conceptuel 

comme un mode d'emprisonnement dominant pour MISEC, empêcherait effectivement tout 

transfert de soluté vers les sudiaces. De plus, l'importante réduction de 8, pour INISEC (tableau 

4.8), ce qui indique une obstruction presque totale des régions microporeuses par le NAPL, 

justifie cette hypoth&se quant à la disparition des échanges diffusifs. Aussi, N S E C  produit des 

importants (tableau 4.9). ce qui justifie les courbes de traçage serrées (figure 4.10e). 

caractérisées par une asymétrie semblable à R+25, un pic d'élution précoce et la présence d'une 

traînée. De manière similaire à R+25 et RH, la majeure partie de la masse de soluté est 
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transportée par l'eau mobile alors qu'une proportion plus faible du soluté &journe plus longtemps 

dans une faible proportion de unies immobiles. La dispersion du soluté est donc dominée par le 

processus de transfert diffiisif (b' > b). 

c) Synthèse de la caractérisation de l'écoulement aqueux 

La modélisation de l'écoulement a montré que le sol sain possède un écoulement 

h6témghe composé de zones mobiles et de wnes immobiles. La modélisation a aussi permis de 

confirmer les hypoth&es du modèle conceptuel quant à la présence dans le sol de régions 

poreuses de caractéristiques hydrodynamiques différentes. Au volet 1, la présence d'un 

écoulement préférentiel a été soulignée. Lors du volet II, la modéiisation de t'écoulement a 

permis d'identifier les causes de cet écoulement préférentiel, soit la présence de macropores ainsi 

que d'un réseau m6soporeux dont la comexité est assuré par zows rnacroporeuses. En conditions 

saturées, la présence de ces chenaux préférentiels entraîne un contournement important des 

régions microporeuses par la phase aqueuse infiltrante. L'infiuence des chenaux préférentiels sur 

l'écoulement aqueux dépend des conditions hydrodynamiques, notamment de la charge 

hydraulique et du degré de saturation. 

L'hétérogénéité de l'écoulement est particulièrement importante en conditions saturées, ou 

les macropores participent à l'écoulement et drainent une proportion importante du flux aqueux. 

Les proportions des zones hydrodynamiques montrent qu'avec une diminution de q, un meilleur 

contact de la solution infiltrante avec le réseau microporeux est obtenu, car des zones immobiles 

deviennent mobiles et les échanges diffusifs sont plus importants. L'écoulement en condition non 

saturée souligne la présence d'un réseau mésoporeux participant aussi a l'écoulement préférentiel 

en dépit de la désaturation des macropores. Cet écoulement préférentiel mésoporeux est 

caractérisé par uw percée moyenne du traceur Quivalente aux conditions saturées et par une 

tra^uiée plus importante des profils d'élution. Cette dernière est principalement due à 

l'augmentation de la proportion de zones immobiles en l'absence des macropores. 

L'influence du NAPL sur le système hydrodynamique caractérisant le sol sain dépend 

fortement du mode de son emprisonnement Lorsque le NAPL résiduel est emprisomé sous 

forme de ganglions au centre des pores (condition INSAT), les résultats ont montré qu'il se loge 



dans les mesopores supérieurs et accentue ainsi l'hCtérogénéité du réseau poreux. Ceci entraîne 

une diminution de la proportion de zones mobiles et augmente la proportion de zones immobiles. 

Par contre, bien qu'eue p d u i s e  une hétémgénCité plus importante du réseau poreux, la condition 

MSAT a homogénéisé l'écoulement aqueux en diminuant le flux darcien de deux ordres de 

grandeur et en augmentant le temps de séjour convectif. D'autre part, lorsque le NAPL résiduel 

occupe les micropores et les surfaces des macropores (condition LNISEC), l'écoulement 

prdférentiel est accent& par rapport au sol sain et ce, en dépit d'une diminution d'un ordre de 

grandeur du flux darcien. Pour ce type d'emprisomement du NAPL, la phase aqueuse infiltrante 

ne s'écoule que par les maCropores libres de NAPL et les khanges diffusifs du traceur entre les 

zones mobiles et immobiles sont pratiquement éliminés. 

Lorsque les résultats obtenues pour INISAT sont comparés à ceux obtenus lors du volet 1, 

on s'aperçoit que pour des conditions similaires de mise en place du NAPL (c.-à-d. sol JDA, un 

dispositif de mise en place et une vitesse de déplacement par la phase aqueuse identiques, %,NAPL 

similaire, même NAPL), l'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement aqueux est très 

différente. En effet, le volet 1 a montré que le NAPL dsiduel accentue l'écoulement préférentiel 

et augmente l'hétérogénéité du flux aqueux. La cause de cette apparente contradiction sont les 

conditions expérimentales utilisées, notamment du dispositif d'injection de la solution aqueuse. 

Lors du volet 1, une pompe péristaltique a été utiiisée afin d'injecter la solution dans les colonnes 

de sol et ce, à débit f i e  pour toutes les conditions. Ainsi, en présence de NAPL résiduel, l'aire 

transversale participant à l'écoulement aqueux étant diminuée, la vitesse d'écoulement a &té 

augmentée, Le sol devant transmettre le débit fixé par la pompe. Par contre, lors du volet LI, le 

debit d'écoulement a été conditionné par la réponse du sol à la charge hydraulique constante 

imposée à l'entrée de la colome. Ainsi, pour une diminution de l'aire transversale. une 

diminution correspondante du débit et de la vitesse d'écoulement ont été observées. 

Les résultats du volet 1 ont permis de détenniwr que l'effet du NAPL résiduel sur 

I'écoulement aqueux dépend de ses propriétés physiques et que cet effet est de nature 

hydrodynamique. Quant aux caractéristiques de cet effet, le volet Ii a permis de souligner qu'un 

sol contenant un NAPL résiduel, emprisonné lors de conditions initiales de saturation hydrique, 

entraine une diminution de q et une homogénéisation du flux aqueux. Par contre, les résultats du 
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volet I laissent présumer qu'une augmentation de ta charge hydraulique induirait une 

augmentation de q et de la vitesse d'écoulement, ce qui accentuerait éventueIlement l'écoulement 

préférentiel et augmenterait l'hétérogénéité du flux aqueux. 

Les résultats obtenus soulignent que des mécanismes d'emprisonnement du NAPL 

identiques peuvent engendrer des modifications de I'écoulement différentes selon les conditions 

initiales du système. Le choix du dispositif expérimental est un élément primordial, car il 

conditionnera les résultats attendus. 

4.2.3.3 Transfrt des métaux lourds : Caractérisation et infience du NAPL résiduel 

a) Cinétiques de rétention 

La cinétique de rétention des métaux lourds a été déterminée en système fermé (voir 

chapitre III) afm d'obtenir des conditions de réaction optimales. Ces dernières sont comparées 

aux conditions dynamiques des colonnes de sol a la section suivante, notamment aux valeurs de 

TSC calculées pour chacune des conditions. Ceci a permis de conclure sur le rôle de 

l'hydrodynamique et de la structure dans la rétention des métaux lourds. 

Figure 4.11 Concentrations solides des métaux lourds en fonction du temps de réaction 
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Les courbes de suivi des concentrations solides de métaux lourds en fonction du temps 

sont présentées à la figure 4.1 1. Ces courbes ont été obtenues à partir des courbes de suivi des 

concentrations aqueuses en fonction du temps obtenues expérimentalement On note d'abord une 

augmentation rapide de la concentration retenue de tous les métaux lors des sept premières 

minutes de réaction. Entre sept minutes et 2 heures, les concentrations retenues augmentent 

pcogressivement pour atteindre un plateau de rétention qui se maintient jusqu'à 5 heures. 

L'équilibre entre les métaux lourds et le sol, caractérisé par ce plateau, montre la séquence 

préf6rentielle de rétention Pb > Cu > Zn > Cd. Ainsi, le Pb et le Cu montrent une plus forte 

affinité pour la phase solide que le Cd et le Zn. Notons que cette séquence préférentielle est 

identifiable dès les 7 premières minutes de réaction. 

Pour des temps de réaction plus longs, soit de 5 à 24 heures, l'équilibre entre les métaux 

lourds et le sol change. Ainsi, à partir de 5 heures de réaction, les concentrations solides de Cd, 

Zn et Cu diminuent jusqu'à 24 heures alors que celle du Pb augmente. La diminution de la 

concentration solide est plus marquée pour le Cd et le Zn que pour le Cu. Notons que les 

concentrations à 24 heures correspondent à celles obtenues lors des isothermes de rétention pour 

une concentration initiale de 2.5(10-~) eq/L. Ces concentrations sont considérées comme étant la 

capacité de rétention du sol à 24 heures pour chaque métal. D'après la figure 4.11, il apparait que 

l'équilibre entre les métaux lourds est fonction du temps de réaction. Ainsi, des mécanismes de 

réaction dominants avant 5 heures de réaction sont remplacés par d'autres mécanismes entre 5 et 

24 heures. De plus, les courbes laissent présumer que cette modification de l'équilibre se poursuit 

pour des temps supérieurs à 24 heures. Afin d'isoler et identifier les mécanismes particuliers 

contrôlant la rétention métallique en fonction du temps, un contrôle des conditions géochimiques 

(ex. contrôle du pH) aurait pu être effectué lors de l'expérimentation. Toutefois, comme pour les 

isothermes de rétention (voir chapitre III), le pH du système n'a pas été contrôlé, car l'objectif de 

ces essais était de mesurer l'évolution dans le temps de la rétention globale des métaux lourds et 

non pas celle due à un mécanisme de rétention particulier. Finalement, à des fm de comparaison 

avec les résultats de rétention des métaux lourds obtenus en colomes de sol, il apparaît qu'un 

temps de réaction de 24 heures est supérieur aux TSC calculés pour toutes les conditions 

expirimentales (tableau 4.9). Ainsi, Les résultats de cinétique de rétention permettent de 
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caractériser les interactions entre les métaux lourds et le sol pour les conditions expérimentales 

utilisées. 

Les résultats de la figure 4.1 1 peuvent aussi être interprétés, tel que présenté à la figure 

4.12, selon le pourcentage de la capacité de rétention à 24 heures qui a été atteint en fonction du 

temps de réaction. Ces résultats montrent que les concentration de Cd et de Zn dans la phase 

solide dépassent les capacités de rétention du sol a 24 heures pour ces métaux. Par ailleurs, la 

figure 4.1 1 montre que le Cd et le Zn sont moins retenus que le Pb et le Cu. Ainsi, il semble que. 

avec le temps, la rétention plus importante de Pb et de Cu a entraîné le relargage de Cd et de Zn 

préalablement retenus par la phase solide. Ceci montre que le Pb et le Cu sont en compétition 

avec le Cd et le Zn pour des sites de rétention et que le Pb et le Cu montrent une affinité plus 

importante pour la phase solide que le Cd et le Zn (voir figure 4.1 1 ). Ainsi, la compétition entre 

les métaux lourds pour les sites de rétention et leurs cinétiques de rétention respectives 

influencent fortement les concentrations de métalliques retenues. 

Figure 4.12 Fraction de la capacité de rétention à 24 heures en fonction du temps de réaction 

Le comportement réactif du sol vis-à-vis des métaux lourds varie donc dans le temps sur 

une période de 24 heures. Ces variations sont importantes car le temps de séjour moyen d'un 

soluté dans les colonnes de sol varie de 10 minutes à 17 heures. Ainsi, selon le temps qu'un métal 
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lourds passera dans une colonne de sol, la capacité de rétention du sol pour ce métal lourd pourra 

changer tel qu'observé aux figures 4.9 et 4.10. Ces considérations sont abordées aux sections 

suivantes. 

b) Éhition des métaux lourds 

Les résultats d'élution des métaux lourds dans les colonnes de sol pour les diffétentes 

conditions hydrodymmïques sont présentés aux figures 4.13ad. Ces figures présentent les profils 

moyens pour des duplicatas de chaque condition. L'injection de la solution de métaux lourds a été 

effectube en utilisant les mêmes conditions hydrodynamiques que pour les traçages, à la 

différence que le mode d'injection choisi a été I'injection continue (ou injection en échelon) 

plutôt que l'injection ponctuelle (ou injection en créneau). Ce type d'injection a été préféré, car 

lors d'une injection de métaux aqueux, la fermeture d'un créneau requiert un temps 

significativement plus long étant donné l'irréversibilité des réactions entre les métaux et le sol. 

Un indicateur du degré d'interaction entre les métaux lourds et le sol est le retard de leur 

élution par rapport à celle du traceur. Ce dernier est souvent exprimé en fonction d'un coefficient 

(R) basé sur une répartition linéaire entre la concentration de métaux dissous et leur concentration 

solide (Fetter, 1993). Toutefois, il serait risqué de considérer la rétention compétitive de plusieurs 

métaux par le sol comme un processus linéaire. D'autres isothermes sont souvent utilisés afin de 

rendre compte de la non-linéarité de la rétention (isothermes de Freundlich) et de mécanismes de 

rétention spécifiques (isothermes de Langmuir) (Fetter, 1993). Au chapitre iU, des isothermes de 

Freundlich ont été appliqués aux donnés de rétention en système fermé afin de représenter la 

rétention métallique globale (figure 3.5). Les coefficients KF et N des isothermes de Freundlich 

(tableau 3.6) ont servi A calculer le facteur de retard de Freundlich (RF) pour les métaux lourds et 

ce, à l'aide de l'équation (3.3)'. Aussi, un autre facteur de retard (R) a été déterminé 

graphiquement à partir des courbes d'élution en calculant le rapport du Vv effectif (Vve) à la 

percée des métaux au Vve a la percée du traceur, soit : 

' Les paramètres utilisés pour le calcul de & sont : C,, = Co = 25(10-~) eq/L; 0 = valeurs du tableau 4.6 
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1 6 8 

Volumes des vides effectifS (Vve) 

Figure 4.I3a Profils d'élution du Pb 

O 2 1 6 8 

Volumes des vides effectih (Vve) 

Figure 4.13b Profils d'élution du Cu 
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4 6 8 
Volumes des vides effectih (Vve) 

Figure 4.13~ Profils d'élution du Cd 

4 6 8 

Volumes des vides e ffectiti (Vve) 

Figure 413d Profils d'élution du Zn 

Les percées des métaux lourds ainsi que les R et RF sont présentés aux tableaux 4.11 et 

4.12 respectivement. Les percées (tableau 4.11) montrent que tous les métaux lourd ont été 

retardés en comparaison au traceur et ce, pour la majorité des conditions hydrodynamiques, ce qui 

est typique des soluté réactifs. Le Zn fait exception à ce comportement pour les conditions 



C2R+25 et C4INISEC où il présente une percée d l é r é e  par rapport au traceur. Aucune 

hypothèse satisfaisante ne peut être avancée pour expliquer cette accéldration du Zn. La cinétique 

de rétention montre que le Zn et le Cd sont rekguds dans la solution pour des temps de réaction 

supérieurs à 5 heures (figure 4.1 1). Considdrant les temps moyens de séjour de 10 à 75 minuies 

pour R+25 et C4INISEC (tableau 4.9), il est improbable que ce phénomène ait pu causer une 

acc6lération de l'éiution du Zn. 

Tous les métaux interagissent avec la phase solide et ce, pour tous les types d'écoulements 

(tableaux 4.1 1 et 4.12). Le percées et les facteurs de retard montrent que la séquence 

préfkrentielle d'interaction avec le sol pour toutes les conditions expérimentale est Pb > Cu > Cd 

> Zn. Ceci c o b e  la séquence d'interaction observée lors des essais cinetiques (figure 4.1 1). 

Tableau 4.1 1 Percées des mbtaux lourds (#Vve) 

Condition 
ClR+25 
C2R+25 
C1RM 
C2RH 
ClR-30 
C2R-30 
C3INISAT 
C4LNISAT 
C3INISEC 
C4NSEC 

condition Cu 

Tableau 4.12 Facteurs de retard 



ï) Élution des métaux lourds dans le sol sain 

En comparant les trois conditions expérimentales imposées au sol sain, il est possible de 

dégager l'influence de l'écoukment préférentiel sur l'élution mdtaliique en l'absence de NAPL 

résiduel. Parmi ces conditions, R+25 présente les percées les plus rapides et l a  fiacteurs de retard 

(R) les plus faibles. Ces derniers présentent les écarts les plus élevés par rapport aux RF, indiquant 

ainsi un eloignement plus important des réactions de rétention m&allique par rapport à l'équilibre 

obtenu en système fernt5 & 24 heures. 

La condition R+O montre que la diminution de la charge hydraulique, et donc de la vitesse 

d'écoulement, a produit une élution plus lente des m6taux lourds. En effet, pour tous les métaux 

lourds, les courbes d'élution pour R H  atteignent des valeurs de C/Co moins éIevées que pour 

R+25 (figures 4.13a-d) et montrent des percées plus tardives. Les R pour R+û sont plus élevés et 

les écarts par rapport aux RF sont moins importants. Ces écarts testent toutefois significatifs et 

soulignent également un état de déséquilibre chimique entre les métaux lourds et les surfaces 

solides pour RM. 

La condition R-30 montre que la désaturation des macropores a un effet important sur 

l'élution des métaux lourds. Pour cette condition, l'élution de tous les métaux lourds est fortement 

ralentie et les R ont largement augmenté. Ces derniers ont atteint et/ou dépassé les RF pour le Cu, 

le -Pb et le Zn. Ceci indique que pour la conditions R-30, i'importante diminution de q (tableau 

4.6) a permis aux réactions de rétention de s'approcher de l'équilibre atteint en système fermé, 

ralentissant ainsi I'élution des métaux lourds. Par comparaison avec RH, R-30 souligne 

l'infiuence du réseau macroporeux sur l'élution des métaux lourds. En effet, lorsque les 

macropores sont saturés, ils permettent un écoulement pdf6rentiel important qui diminue 

grandement le potentiel de rétention métallique du sol. 

Les facteurs de retard ont pennis de caractériser de manière globale et qualitative les 

interactions des métaux lourds avec le sol et ce, en ne prenant en compte que leur transport 

convectif. Il est donc nkessaire de detailler L'interprétation de I'élution des métaux lourds A la 

lumière des autres processus de transport mis en dvidence à la section 4.2.3.6. 
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Les répartitions des zones hydrodynamiques, présentées au tableau 4.8, permettent de 

caractériser I'hétérogénéité de l'écoulement aqueux mais aussi de définir la quantité de zones 

disponibles pour la rétention métallique. En effet, en posant l'hypothèse que les zones immobiles 

pdsmtent un potentiel élevé de rétention métallique, &tant dom6 leur surface spécifique plus 

élevée, il est possible de corréler €lu. au retard observé dans 1'6lution des métaux lourds. Ainsi, le 

retard le moins important a été observe pour R+25 (tableau 4.12) alors que 0.. pour cette 

condition est le plus faible (tableau 4.8). De même, le retard le plus important a été observé pour 

R-30 (tableau 4.12) alors que cette condition a engendré une augmentation importante de €lia 

(tableau 4.8). Ainsi, le potentiel réactif du sol pour une condition expérimentale dom& augmente 

avec 0,. En comparant les 8, pour R H  et R-30, il est possible de conclure que les macropores, 

en conditions saturées, produisent une diminution de la proportion de zones immobiles ainsi 

qu'un contournement important de ces zones, ce qui diminue grandement le potentiel de rétention 

métallique du sol. 

11 est aussi important de mentionner que les zones mobiles ne sont pas dépourvues de 

potentiel de rétention métallique. Par contre, ce dernier y est plus fgible étant donné la surface 

spécifique moins importante de ces zones. Notons halement que Le seul fait que 8, soit élevé ne 

garantit pas une rétention metallique plus importante. Pour ce faire, les métaux doivent pouvoir 

atteindre ces zones et y rester suffisamment longtemps pour que les réactions de rétention aient 

Lieu. De la même manière, le séjour des métaux lourds dans les zones mobiles doit être 

suffisamment élevé pour qu'ils puissent y être retenus. Il est donc nécessaire d'analyser la 

distribution des TSC (tableau 4.9) et de comparer ces derniers aux données obtenues sur la 

cinétique de rétention (figures 4.9 et 4.10). 

Les TSC pour les conditions saturées (c.-id R+25 et RH) montrent que la dispersion des 

solutés est dominée par le transfert difbif,  car tM' > (tableau 4.9). Les réactions de rétention 

sont donc limitées par la d i i i o n  des métaux lourds vers les surfaces réactives présentes dans les 

zones immobiles. Par ailleurs, les valeurs de t~ pour R+25 indiquent que le séjour des solutés 

dans les zones immobiles est inférieur au plateau réactif de 2 à 5 heures observé à partir des 

données de cinétique de rétention (section 4.2.3.3a; figure 4.1 1). Ceci souligne que le Sejour des 

métaux lourds dam les zones immobiles pour R+25 a pu être sunisant pour permettre leur 



rétention, mais que le pmcessus de rdtentioa n'est pas à L'équilibre et se situe dans une zone où la 

rétention varie sur de courts intervalles de temps. Aussi, le contoumement important des zones 

immobiles par la phase aqueuse infiltrante a défavorisé une rétention importante dans ces zones. 

D'autre part, le temps de séjour des solutés dans les zones mobiles (t,,,) s'est révélé inférieur Q 10 

minutes (tableau 4.9), ce qui indique que la rétention des métaux lourds dans ces zones a été 

Limitée par la convection rapide de la phase aqueuse. 

L'impact de l'écoulement pdfdrentiel sur les temps de séjour et la rétention métallique 

dans les zones mobiies et immobiles est mis en évidence par la diminution de q de R+ZS à RW. 

Cetîe derni6re entraîne une augmentation de t,,-, et ces param&tres restant toutefois inférieurs au 

plateau de rétention métallique situé entre 2 et 5 heures. Les réactions de rétention pour R+O sont 

donc restées limitées à la fois par leur cinétique et par la convection et les taux de d i h i o n  vers 

les zones immobiles. Néanmoins, l'augmentation de t, et t~ a produit un ralentissement et une 

diminution de i'élution des métaux lourds pour R+O (figures 4.13a-d; tableau 4.12). L'écoulement 

préfétentiel et le contournement des régions microporeuses est reste néamoins significatif pour 

R+û et le ralentissement de I'élution a été moins important pour le Cd et le Zn (figures 4.1 3c-d; 

tableau 4.12), ces derniers présentant une plus faible affinité pour la phase solide. Notons aussi 

que, bien que le &,, ait augmenté pour R+O, l'augmentation de l'écoulement à travers les zones 

mobiles (c.-à-d. augmentation de 0,) limite l'efficacité de cette accroissement du temps séjour 

convectif car la surface spécifique des zones mobiles est plus faible que dans les zones 

immobiles. 

Le rôle du réseaux macroporeux sur l'élution métallique à été mis en évidence par R-30. 

En effet, lorsque les macropores sont désaturés, on observe un retard de tous les métaux de 2 à 5 

fois plus important qu'en conditions saturées. Ceci consolide l'observation que l'écoulement 

préférentiel dû au réseau macropocew, en entraînant un contournement des régions 

microporeuses, diminue grandement le potentiel de rétention mdtallique du sol. La condition R-30 

montre une forte augmentation de t,,, et (tableau 4-59, &tant dom6 L'importante diminution de q 

de trois ordres de grandeur (tableau 4.6). Toutefois, ces temps de séjour restent inférieurs au 

plateau de rétention, ce qui indique que les réactions de rétention sont toujours en état de 

déséquilibre au sein des zones mobiles et immobiles. Par contre, les t, et tu largement plus élevés 



obtenus pour R-30 ont favorisé un important retard de l'élution métallique. D'autre part, tel que 

mentiomd précédemment, l'importante augmentation de 0, pour R-30 (tableau 4.8) permet une 

d a c e  de contact entre les métaux lourds et la phase solide beaucoup plus importante. Aussi, les 

zones mobiles étant constituées de m6sopores, la convection des métaux lourds par la phase 

aqueuse s'est produit au contact de surfaces actives plus importantes. Ainsi, en absence de 

conductivité hydraulique des macropores, l'élution métallique a été fortement retardée dû à une 

augmentation des surfaces et des temps de contact sol :solution. 

ii) Influence du NAPL résiduel sur l'élution des métaux lourds 

La condition INISAT a produit un ralentissement de l'élution de tous les métaux lourds en 

comparaison ii R+25 (voir figures 4.13a-d). Les facteurs de retard calculés (R) sont jusqu'à 3.5 

fois supérieurs ii ceux pour R+25 (tableau 4.12). Seul le Pb présente des R plus important que les 

&. Les autres métaux lourds présentent des R infërieurs aux &. Ceci laisse présumer qu'un 

Bquilibre chimique a été atteint pour le Pb alors que les autres métaux lourds présentent un écart 

par rapport à l'équiliire. 

La condition INISAT présente une augmentation importante de 0, par rapport à R+25 

(tableau 4.8) ce qui suppose un augmentation du potentiel de rétention métallique. Parallèlement, 

la diminution de 0, montre que pour INISAT, les métaux lourds aqueux se sont infiltrés par un 

réseau plus réduit de pores que pour R+25. Il est présumé que ces zones mobiles sont composées 

de macmpores, puisque le NAPL résiduel pour INISAT occupe les régions mésopoceuses 

(section 4.2.3.18; tableau 4.4). Ainsi, les zones mobiles présentent un faible potentiel de rétention 

métallique, car ils possèdent une surface spécifique moins élevée. 

Les tM'& pour INISAT indiquent que le NAPL résiduel a engendré une homogénéisation 

de l'écoulement aqueux (tableau 4.9). Ceci a amélioré le contact sol :solution et a favorisé la 

rétention métallique. Toutefois, malgré cette homogén6isation de l'écoulement, INISAT a produit 

un ralentissement de I'élution des métaux lourds moins important que R-30 et ce, pour un q 

inférieur d'un ordre de grandeur. De plus, INISAT a immobilisé plus de zones mobiles que R-30 

(tableau 4.8). Par contre, l'importance de t, pour INISAT (2 à 6 heures) (tableau 4.9) et le fait 

que t, > t~ indiquent que les métaux lourds sont demeurés plus longtemps dans Les unies mobiles 



que dans les wnes immobiles. De plus, ces valeurs de t,,, indique que la rétention a aüeint 

i'dquilibre décrit par le plateau de rétention situé entre 2 et 5 heures (figure 4.1 1). La condition 

INISAT présente les rapports t&/t,,, les plus faibles, ce qui souligne que la dispersion 

hydrodynamique a étd le processus dispersif dominant et que les réactions chimiques ont eté 

moins h i t é e s  par le taux de diffusion des métaux lourds vers les zones immobiles. Ainsi, la 

rétention métaiüque s'est effectuée principalement dans les zones mobiies où t. Par contre, les 

surfacps actives plus fmibles des mnes mobiles ont fdt  que le retard observé dans l'élution des 

métaux lourds a Cté moins important que pour R-30. Aussi, pour des temps de percolation plus 

longs. la capacité de rétention de ces zones sera plus rapidement excédée. Finalement, bien que 

& < & et que t~ soit inférieur au temps d'atteinte du plateau réactiomel l'augmentation de 8, 

accroît h quantitd totale de métaux lourds contactant les zones immobiles et donc leur rétention. 

La wndition N S E C  présente une innuence sur l'élution métallique à L'opposée de celle 

obtenue pour INISAT. Les courbes d'élution pour MSEC montrent des percées de tous les 

metaux lourds plus rapides que pour R+25 (figures 4.13a-d; tableau 4.11). Par ailleurs, les 

concentrations de métaux lourds atteintes sont égales (Zn) ou supérieures (Cd, Cu, Pb) à R+25 

(figures 4.13a-d). La wndition INISEC montre aussi les R les plus faibles de toutes les conditions 

expérimentales, ce qui indique une fible interaction entre les métaux lourds et la phase solide. Il 

. est important de noter que les calculés pour INISEC présentent les valeurs les plus élevées des 

toutes les conditions expérimentales. Ceci est dû au fait que 0 pour N S E C  est faible, ce qui 

augmente de manière importante la valeur de & (voir éq. (3.3)). Par contre, ces & ne sont pas 

représentatif du syst&me physique étudié. En effet, dans les colonnes INISEC, la phase aqueuse a 

été c o n f i i  aux macropores libres de NAPL et dont les surfaces étaient nappées de fïims non 

miscibles. Ainsi, les &, qui ont 6té calculés à partir de données pour un système présentant des 

conditions optimales de contact sol :solution, sont difficilement comparables a un système où très 

peu de sutfaces sont en contact avec la phase aqueuse. 

La wndition INISEC a aussi modifié de manière significative la répartition des zones 

hydrodynamiques (tableau 4.8). Alors que INISAT a augmenté significativement 8 ,  INISEC a 

plutôt engendré une importante diminution de ce paramètre. La condition INISEC a donc réduit le 

potentiel de rétention métallique. Aussi, étant do- son emprisonnement dans les micropores et 



sur les d a c e s ,  le NAPL résiduel pour INISEC a confiné la phase aqueuse infiltrante dans les 

macropores. Ainsi, en plus du f i t  que O,,, ait diminué pour INISEC, ce paramètre représente une 

proportion de régions poreuses possédant une faible surface spécifique, donc un faible potentiel 

de rétention m6tallique. 

Selon k caractérisation de l'écoulement, IMSEC a accentué l'hétérogénéité du flux 

aqueux en comparaison R+25, comme en témoigne l'augmentation de k'ltm (tableau 4.9). Les 

valeurs de t~ ont aussi fortement augmenté (tableau 4.9), mais l'importante diminution de la 

proportion des zones immobiles a emjkchd un retard significatif dans l'élution des mt5taux lourds. 

Par ailleurs, t, n'est suffisant pour atteindre le plateau réactiomel mais est assez important pour 

produire une rétention mttaliïque accrue par rapport à R+25 (tableau 4.9). Par contre, la 

formation de films non miscibles et l'emprisomement de surface dans les zones mobiles 

empêchent l'accès de la phase aqueuse Wtrante et des métaux lourds aux surnices solides. Par 

leur nature physique, ces films empêchent toute dinusion des mCtaw aqueux vers les sites de 

rétention. Les mdtaux lourds sont donc transportés par le flux convectifaispersif à travers les 

macropores et sont élués rapidement et en concentrations importantes du domaine d'écoulement, 

car ils ne peuvent interagir avec les surfaces solides. Ce phénomène est le même pour tous les 

métaux. La forte affinité du Pb et du Cu pour la phase solide n'a pas produit d'effet marqué en 

présence de INISEC, ces derniers n'étant que légèrement retardés par rapport au Cd et au Zn. 

c) Rétention des métaux lourds (profils de migration) 

Les figures 4.14a-d présentent les profils de migration des métaux lourds dans les 

colonnes de sol pour toutes les conditions expérimentales. Ces profils correspondent B la 

distribution de la rétention des m6tau.x lourds selon la profondeur dans les colonnes de sol. 
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Figure 4. lQa Profils de migration du Pb 

Coiceirnt io i  (cqlkL) 

Figure 4.14b Profils de migration du Cu 
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Figure 4.14~ Profils de migration du Cd 

Figure 4.14d Profils de migration du Zn 

i) Rétention des métaux lourds dans le sol sain 

Les profils de migration des métaux lourds pour la condition R+25 montrent une 

augmentation de la concentration retenue de chaque métal en fonction de la profondeur dans la 

colonne. Tel que discuté au volet 1, un profil de migration croissant avec la profondeur résulte 

généralement d'un écoulement préférentiel. Par opposition, on observe normalement pour un 
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écoulement homogène une diminution exponentielle de la concentration retenue avec la 

profondeur. Les profils de migration observés pour R+25 résultent donc d'un écoulement 

préf6rentiel Les concentrations solides de tous les mdtaux lourds et ce, A toutes les profondeurs, 

sont inférieures & la capacité de rétention du sol pour ces métaux définie par le plateau de 

rétention entre 2 et 5 heures (figure 4.11). Les valeurs de cette capacité de rétention sont 

présentées au tableau 4.13. Cette définition de la capacité de rétention du sol a été utilisée de 

préférence à sa valeur à 24 heures, car tel que discuté plus haut les TSC dans les wnes mobiles et 

immobiles sont tous inférieures A 5 heures. 

Tablcriu 4.13 Capacité de rétention du sol entre 2 et 5 heures 

Les concentrations solides observées pour R+25 difï2rent de la capacité de rétention du 

sol pour plusieurs raisons. Premièrement, les valeurs de et de t~ pour R+25 indiquent que la 

M9-l 

Pb 
Cu 
Cd 
Zn 

rétention a été limitée par un écoulement préférentiel rapide à travers les zones mobiles et un 

contomement des zones immobiles. Cette situation a diminué les taux de rétention pour R+25. 

Deuxièmement, le seul fait que les métaux lourds entrent en contact avec les surfaces solides à 

Capacité de rétention 
entre 2 et 5 heures (eqr%g) 

0.060 
0.043 
0,036 
0.034 

travers le réseau poreux du sol réduit la quantité totale de surfaces disponibles pwr les métaux 

lourds en comparaison au système fenné ayant servi aux essais cinétiques. Cette deuxième 

observation s'applique à toutes les conditions expérimentales. Par contre, celles-ci montrent des 

taux de rétention très diffëcents, ce qui laisse présumer que la différence de dispositif 

expdrimental n'est pas la cause principale des écarts de rétention observé. Ainsi, ü est supposé 

que les caractéristiques hydrodynamiques des colonnes de sol ont joué un rôle plus important 

quant aux écarts observés entre les taux de rétention et les valeurs de capacité de rétention du sol 

présentées au tableau 4.13. 

La diminution de q de R+25 à R+O a eu comme principal effet d'augmenter la rétention 

des métaux lourds à toutes Les profondeurs. L'augmentation de t,,, et t~ en découlant de cette 
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baisse de q a permis une augmentation de la rétention des metaux lourds ii toutes les profondeurs 

par rapport à R+25. Par contre, les concentrations solides observées pour R H  sont demeurées 

infërieures à la capacité de dtention du sol (tableau 4-13), ce qui souiigw que l'écoulement 

pdférentiel infiuence aussi de mani&re significative la rétention mdtaiiique pour R+û. Les p m ~  

de migration pour R H  montrent une distribution uniforme avec la profondeur pour le Cu et des 

distributions croissantes pour le Cd et le Zn. Seule la distnbution de la concentration soiide de Pb 

pour R+O présente un profil qui montre une diminution avec la profondeur. Ceci est une 

indication que l'afnnaé du m&ai pour la phase solide joue aussi un rôle dans la distribution de la 

rétention métallique avec la profondeur. Ainsi, plus l'affinité du métal sera importante, plus le 

metal sera retenu en concentrations éIevées dans les couches supérieures, même en présence d'un 

écoulement préférentiel. Les résultats montrent que cet effet n'est pas dominant lors d'un 

écoulement hétdrogène (ex. R+25), mais qu'il peut avoir une influence lorsque la vitesse 

d'écoulement est diminuée (R+û). 

La condition R-30 montre des profils de migration des métaux lourds (figures 4.14a-d) 

présentant une augmentation signincative des concentrations retenues a toutes les profondeurs, 

pou. tous les métaux et ce, en comparaison à R+25 et RH. Les profils de concentration 

décroissent avec la profondeur pour le Pb et le Cu, alors qu'ils croissent avec la profondeur pour 

le Cd et le Zn. Les profils de migration du Pb et du Cu montrent une rétention accrue de ces 

métaux et ce, particulièrement entre O et 5 cm. Ceci s'explique par une amélioration des 

conditions de contact entre les phases aqueuse et solide ainsi que par L'importante aîXnit6 du Pb 

et du Cu pour la phase solide. L'afbité du Cd et du Zn étant inférieures, ces derniers ont 

bénéficié dans une moindre mesure de l'amélioration du contact sol :solution. 

L'augmentation de la rétention métallique lors du drainage des macropores s'explique en 

partie par la réorganisation des zones hydrodynamiques et les TSC. Tel que discute 

précedemment, la condition R-30 a engendré une augmentation importante de la proportion de 

zones immobiles, ce qui a augmenté la surface spécifique accessible par les métaux lourds. Ainsi, 

la quantité totale de mdtaux lourds ayant diffusé dans les m e s  immobiles a été plus importante. 

Le temps de séjour diffusif, t ~ ,  a présenté un augmentation par rapport à RH, ce qui laisse 

expiique en partie les taux de rétention plus importants pour R-30. Aussi, bien que OM ait diminué 
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pour R-30, l'augmentation de t et de la d a c e  spécifique des zones mobiies (voir plus haut) 

expliquent aussi les taux de rétention importants pour cette condition. La désaturation des 

macfopores pour R-30 souligne donc l'important potentiel de rétention métallique supprimé par 

I'écoulement préfdrentiel B travers le réseau macroporeux. 

ii) Muence du NAPL résiduel sur la rétention des métaux lourds 

On remarque pour INISAT une rétention plus importante que pour R+25 et ce, a toutes les 

profondeurs (voir figures 4.14a-d). Les profils de rétention missent avec la profondeur pour le 

Cd et le Zn, alors que pour le Cu, le profil de rétention est uniforme. Seul le Pb a montré un 

profils de rétention décroissant avec la profondeur. La conclusion que INISAT a homogénéisé 

l'écoulement en comparaison ii R+25 (section 4.2.3.2b) permet d'expliquer les taux de rétention 

plus importants, particulièrement dans les zones mobiles où t, est de l'ordre du temps d'atteinte 

du plateau de rétention (voir section précédente sur L'élution métallique). Par contre, l'apparence 

des pronls de rétention souügne que le potentiel de rétention pour les Cu, Cd et Zn dans les 

couches supérieures a été moins 6levé que dans les couches infirieures. Ceci indique la présence 

d'un transport préférentiel des métaux lourds plus en profondeur, ce qui diminue leur rétention 

dans les couches superficielles. La condition N S A T  a donc homogénéisé l'écoulement 

hétérogène observé pour R+25, mais n'a pas produit des conditions d'écoulement homogène 

strictes. Ainsi, tel que les résultats du volet 1 l'ont souligné, toute augmentation de la vitesse 

d'écoulement pour la condition INISAT, notamment par le biais de la charge hydraulique, devrait 

entraîner une augmentation de L'hétérogénéité de l'écoulement, une élution préfërentielle des 

métaux lourds plus importante, ahsi qu'une diminution de la rétention. 

Les profils de migration obtenus pour LNISEC montrent une faible rétention des métaux 

lourds en comparaison de chacune des autres conditions hydrodynamiques (figures 4. Ma-d). 

Cette diminution de la rétention est particuiièrement marquée pour le Pb et le Cu, ces derniers 

possédant une forte a e t é  pour la phase solide et étant retenus en concentrations plus élevées 

pour les autres conditions que le Cd et le Zn. De plus, les profils de migration sont relativement 

uniforme avec la profondeur et ce, pour tous Les métaux lourds. Ainsi, la capacité réactive du sol a 
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été fortement diminuée pour la condition INISEC, l'élution des métaux lourds atteignant 

rapidement une valeur maximale de C/Co = 1. 

4.2.3.4 Conclusions chr volet Ll 

Les résultats du volet II ont permis de préciser et de quantifier les processus 

hydrodynamiques contrôlant l'écoulement dans le sol sain ainsi que les modifications 

hydrodynamiques engendrées par le NAPL résiduel. Les param&tres hydrodynamiques, tels les 

TSC, 0, et 8im ont ensuite pe!nnis d'interpréter L'influence du NAPL sur le transfen des métaux 

lourds. 

En premier lieu, les essais du volet II ont permis de confirmer l'hypothèse du modèle 

conceptuel quant il l'hétérogénéité de l'écoulement causée par une porositb multimodale. La 

modélisation mathématique a en effet démontd que pour toutes Les conditions hydrodynamiques, 

l'écoulement est mieux représenté par un modèle de type MIM que CD. 

Les résultats ont aussi montré que l'écoulement préférentiel domine en conditions saturées 

dû à un important captage macroporeux et à un contournernent des zones microporeuses. Les 

essais en condition non saturée ont aussi permis de présumer de la présence d'un réseau 

mésoporew participant à l'écoulement préférentiel et dont la connexité est assurée par des 

régions macroporeuses. Ces chenaux préférentiels (macropores et mésopores) réduisent la 

capacité réactive du sol et produisent ainsi une élution rapide et importante des métaux lourds et 

une rétention métallique plus faible. Cette réduction de la capacité réactive du sol résulte 

principalement du transport préférentiel des métaux lourds dans les zones mobiles où les surfaces 

actives sont faibles et les temps de séjour sont courts, ces deux facteurs limitant les réactions de 

rétention. La rétention des métaux lourds est plutôt assurée par leur diffusion dans les zones 

immobiles où les sutfaces actives sont élevées. Toutefois, l'accès des métaux lourds aux zones 

immobiies est Limitt5 par leur taux de d-ion vers ces dernières, ce taux étant diminué lors d'un 

écoulement pdfdrentiel important. 

Les modifications du transfert des métaux lourds engendrées par le NAPL résiduel 

dépendent fortement de mécanismes contrôlant son emprisonnement au sein du sol. D'une part, 



Cbapiîre IV - Résultats et discussion 199 

lorsque le NAPL est e m p r i w d  dans un sol initialement saturé, le modèle conceptuel suppose 

qu'il prendra la forme de ganglions occupant des régions poreuses détachées les unes des autres. 

Pour le NAPL utilisé lors du volet LI, les ganglions auraient occupé principalement des zones 

mésoporeuses importantes. Ceci aurait eu pour effet de décomecter les zones mésoporeuses 

reliant les macropores au micropores et de confiner les métaux lourds principalement dans les 

zones mobiles. Cette situation a résulté en une homogénéisation de L'écoulement, car la phase 

aqueuse est demeurée plus longtemps au sein des wnes mobiles et la dispersion hydrodynamique 

a domine la dispersion des solutés. L'élution des métaux loutds a donc été plus tardive et la 

rétention métallique, significativement plus importante qu'en conditions saturées. L'importante 

diminution de q a entraîné une augmentation des TSC, ce qui a favorisé la rétention métaiiique 

dans les zones mobiles et immobiles. Bien que ces résultats montrent une tendance de N S A T  

homogénéiser le flux aqueux et la rétention mdtailique en comparaison aux conditions saturées, 

les résultats du volet I montrent que cette tendance peut s'inverser lorsque la vitesse d'écoulement 

est augmentée. 

D'autre part, lorsque le NAPL est emprisonné dans un sol initialement sec, le moâèle 

conceptuel suppose qu'il occupe les micropores ainsi que les surfâces des macropores. La phase 

aqueuse s'est écoulée exclusivement par les macropores produisant ainsi une hétérogénéité de 

l'écoulement plus importante qu'en conditions saturées dans le sol sain. Le recouvrement des 

parois des macropores par des fihm non miscibles et l'occupation des régions microporeuses par 

le NAPL auraient réduit de manière signincative la rétention métallique et donc la capacité 

réactive du sol. Cet effet a été particulièrement marqué pour les mdtaux lourds présentant une 

forte affinité pour la phase solide du sol, notamment le Cu et le Pb. 

Les résultats du volet II ont permis de quantifier l'influence du NAPL résiduel sur 

I'dcoulement aqueux et ce, selon la mouillabilité préférentielle du sol. Il apparaît donc que 

l'influence du NAPL est fortement ddpendant de son mode d'emprisonnement. De plus, la 

comparaison des résultats obtenus pour la condition INISAT avec les résultats du volet 1 montre 

que l'influence du NAPL peut augmenter ou diminuer la capacité réactive du sol selon la vitesse 

d'écoulement. 



C H A P I T R E  V 

CONCLUSIONS 

La contamination mixte des terrains par les métaux lourds et les hydrocarbures @tmliers 

liquides (NAPL) est le deuxième type de contamination en importance au Q u e b .  Cette pollution 

touche p~cipalement les terrains urbains qui ont été le site d'activités industrieiies diverses. Il y a une 

forte volonté politico-économique de redévelopper ces terrains afin de r e v h i k r  Le tissu urbain et 

diminuer I'étalement des villes. Le MEFQ a donc publié une révision de sa PolitQue de protection da 

soh et de réhbilitation des temairu contaminés par laquelle il favorise la réutilisation de ces terrains 

contaminés par la mise sur pied de mesures de contrôle et de suivi du risque. Ceci a permis, par 

exemple. de redévelopper le site des ateliers Angus tout en y laissant- un niveau de contamination 

contrôlé. Il est évident que la réutilisation des terrains contaminés doit faire partie du développement 

durable des villes. Toutefois lorsque des mesures de gestion du risque engendrent une cohabitation de 

la population avec les sources de contamination, celles-ci ne peuvent pas être considérées comme des 

mesures permanente. II est ainsi nécessaire de poursuivre la recherche sur le comportement des 

con tamhants dans les sols afin de mieux comprendre leurs interactions lors de contamination mixte et 

de développer subséquemment des techniques de décontamination qui permettront de retirer les 

contaminants du sol sans nécessité supplémentaire d'enfouissement. 

La présente étude s'est inscrite dans cette thématique générale en se consacrant à I'étude des 

interactions entre les métaux lourds et les NAPL résiduels dans les sols et à utiliser la méthode 

expérimentale pour identifier, caractériser et quantifier ces interactions. Pour ce faite. les objectzs 

suivants ont été putsuivis : 
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1) Évaluer l'état actuel des connaissances sur les interactions NAPL-métaux; 

2) Conceptuaiiser les interactions NAPL-métaux; 

3) Établir expérimentalement la présence d'une influence du NAPL résiduel sur le transfert des 

métaux lourds dans les sols; 

4) Définir la nature de cette infïuence, soit hydrodynamique etlou chimique; 

5) Mesurer l'impact de la présence de NAPL résiduel sur : 

le réseau poreux et les surfaces actives du sol; 

= les mécanismes de transfert des mdtaux lourds dans le sol. 

Les résultats obtenus ont d'abord confirmé la présence d'interactions entre les metaux lourds et 

les NAPL résiduels dans les sols et que ces interactions peuvent modifier le comportement des métaux 

1oUtdS. Les résultats ont montré que la présence de NAPL résiduel modifie L'élution des métaux lourds 

à la sortie du domaine d'écoulement (c.-A-ci. colonne de laboratoire) ainsi que Leur rétention par le sol. 

Pour les conditions expérimentales étudiées, Ia nature des interactions NAPL-métaux a été déterminée 

comme étant de nature hydrodynamique, c'est-A-dire que l'infiuence du NAPL résiduel sur le transfert 

métallique se manifeste à travers une modification de l'écoulement aqueux. 

Les caracttéristiques physiques du NAPL semblent déterminer l'ampleur de son effet sur 

1'Bcoulement aqueux et le transfert métallique. Les résultats du volet 1 ont souligné que l'importance 

des modifications engendrées par le NAPL résiduel est reliée & sa viscosité. Les résultats n'ont 

toutefois pas pemis d'expliquer cette relation. Par ailleurs, les parametres utilisés pour caractériser 

l'emprisomement d'un NAPL résiduel, soit SrwL et ont permis de proposer une explication 

l'importance de l'influence des NAPL résiduels en permettant d'estimer les types de pores occupés et 

l'ampleur de cette occupation. Par exemple, ces paramètres laissent supposer que le NAPL N3 aurait 

engendré les modifications les plus importantes de l'écoulement aqueux et du transfert métallique en 

occupant des régions mésoporeuses plus étendues et par des ganglions plus petits. 

Le mode d'emprisonnement du NAPL Aiduel dicte largement son effet sur l'écoulement 

aqueux. La saturation hydrique du sol au moment de l'infiltration du NAPL est un param* important 



Chapitre V - Conclusions 202 

dans k contrôle du mode d'emprisonnenient, car ü définit la mouiilabilité préféreiitielle du sol pour le 

NAPL ou la phase aqueuse. La minéralogie des d a c e s  solides du sol peut aussi jouer un rôle sur la 

moui l l ab i  préfdrentielle d'un sol, mais n'a pas dté explicitement considérée dans la présente étude. 

La saîuration hydrique initiale du sol a été f!kée à ses deux vaieurs limites, soit 0, = n et 0, = 0. 

Ainsi, une enveloppe d'influence du NAPL résiduel sur l'écoulement aqueux a été obtenue. Sur le 

terrain, les conditions hydriques initiales co~~espondent probablement à une saturation partielle et 

variable en eau se situant entre les deux extrêmes analysés. Les Srdm obtenues pour chaque condition 

reflètent un mode d'emprisomement dominant tel que supposé par le modèle conceptuel. Ainsi, pour 

9, = n (condition INISAT), le NAPL est emprisonné sous forme de ganglions e n u s  par instabilité 

capülak dans les pores. La saturation résiduelle de NAPL pour INISAT ( S ~ ~ S A T  = 1345% du Vv) 

correspond aux valeurs répertoriées dans la documentation sientitique pour des conditions de mise en 

place similaires. Pour Obi = O (condition INISEC), le modèle conceptuel suppose que le NAPL est 

emprisonnd daos les micro- et mésopores ainsi que sur les surfaces des macropores. L'eau, qui est le 

fluide non mouillant pour cette condition, n'a pu ddphoer le NAPL que des zones mocroporeuses. Ces 

hypothèses du modèle conceptuel wncemant INISEC sont supportées par la sahuation résiduelie de 

NAPL élevée, soit SrmEC = 5247%. 

Les mdications de l'écoulement par rapport au sol sain pour INISAT et INISEC permettent 

aussi de supporter les hypothèses du modèle conceptuel quant aux modes d'emprisonnement du NAPL 

résiduel et des types de pores qu'il obstrue. L'écouleme~t aqueux dans le sol sain est caractérisé par 

une forte hétérogénéité, étant constitu6 de zones hydmiynarniques mobiles et immobiles distinctes. 

Les zones mobiles sont constituées de macropores et de mésopores a travers lesquels la phase aqueuse 

s'écoule préférentiellement, contournant ainsi les zones immobiles microporeuses. Les solutés 

accedent aux zones immobiles par transfert de masse difXbsif, qui a été identifié comme le processus 

dominant la dispersion des solutés pour la plupart des condition hydtodynamiques au volet II (section 

4.2.3.2). En conditions saturées, la répartition des zones mobiles et immobiles dépend de la vitesse 

d'écoulement de la phase aqueuse. Pour une diminution de la vitesse, on observe une réduction de 

I'hdtérogdnéité de l'écoulement, une diminution de l'isolement poreux, et une augmentation de la 

mobilité de la phase aqueuse. La présence de NAPL résiduel aitère de maniere significative ces 

caractéristiques hydrodynamiques propres au sol sain. 
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D'une part, pour la condition INISAT, la modélisation de l'écoulement a montré que les 

ganglions de NAPL résiduel ont entraûié une importaate augmentation des zones immobiles au dépend 

des mnes mobiks. Ceci semble indiquer une décornexion des réseaux maCroporeux et microporeux 

par les ganglions de NAPL. La phase aqueuse est toutefois confinée plus longtemps dans les zones 

mobiles, ce qui favorise la dispersion hydrodynamique comme processus dominant la dispasion des 

solutés. Le séjour des solutés dans les zones immobiles ainsi que la proportion de ces zows sont 

néanmoios supérieurs à ceux obtenus pour le sol sain, ce qui *que une diffusion des solutés plus 

importante vers les micropores. Pour les essais & charge constante7 la condition INISAT a diminué 

L'hétérogénéité de l'écoulement, car > h'. Par contre, les résultats montrent que pour cette même 

condition, le NAPL résiduel a vraisemblablement accentué l'hétérogéndité de la configuration du 

réseau poreux libre de NAPL en déconnectant les unies mobiles et immobiles. Les essais du volet 1 

ont montré que pour une augmentation de la vitesse d'écoulement et pour une mise en place identique 

du NAPL, l'hulement préférentiel est accentué. Ainsi il est fort probable qu'une augmentation de la 

charge hydraulique au volet LI ait aussi produit une augmentation de I'hétémgénéaé de l'écoulement. 

D'autre part, la condition MSEC a engendré une forte occupation du réseau poreux par le 

NAPL résiduel ainsi que sa concentration dans les mimpores, ce qui a entraîné une accentuation de 

l'hétérogénéité de l'écoulement en comparaison au sol sain. En efEet, le NAPL résiduel pour la 

condition INISEC a produit une diminution importante des zows immobiles et du transf- diffusifdes 

solutés vers ces unies. De plus, tel que supposé par le modèle conceptuel, la phase aqueuse a été 

confinée au centre des macropores, dont les Surfaces auraient été recouvertes de films non miscibles. 

L'écoulement préférentiel dû aux macmpores a donc été accentué et l'accessibilité des surfices actives 

fortement réduite. 

Par les modifications de l'écoulement aqueux qu'il a engendrées, le NAPL résiduel a modifié 

le transfert métallique. Il a été possible d'expliquer ces mdicat iom du comportement des métaux 

lourds à i'aide des param&res hydrodynamiques calcuiés par la modélisation de l'écoulement aqueux. 

Dans le sol sain, les mdtaux lourds ont principalement été transportés par les chenaux préférentiels 

(macro- et mésopores), ce qui a forcé une proportion importante du flux métallique à contourner les 

mnes microporeuses immobiles, celles-ci possédant une importante capacité de rétention. La 

proportion restante du flux métallique a contacté les mnes immobiles par transfert diffusif et y a été 



Cbapitre V - Conclusions 204 

retenue. Le séjour des métaux lourds dans les wnes mobiies et immobiles n'a pas été suffisant pour 

que les réactions de rétention atteignent un équilibre. Ainsi dans Le sol sain, l'écoulement préféreatiel 

a fait que les réactions de rétention sont restées fortement dépendantes des temps de séjour convectifa 

diffusif. L'hétérogénéité de L'écoulement a diminué la capacité réactive du sol dans son ensemble 

comme i'a démontk le drainage des maCropores. Ceci a favorisé une plus faible rétention métallique 

en tête du domaine d'écouiement et donc un transport et une m i m o n  des métaux lourds plus en 

profondeur dans les colomes. 

L'effet du NAPL résiduel sur le transfert métallique dépend aussi fortement de son mode 

d'emprisonnement. h i ,  pour la condition INISAT, l'augmentation des temps de séjour 

caractéristiques WC) a favorisé une rétention des métaux lourds plus importante que pour les 

conditions sahuées. Ce comportement a été causé, d'une part, par une dithion accrue des métaux 

lourds dans un dom- de zones immobiles beaucoup plus important qu'en conditions sahuaes, ce qui 

favorise la rétention métallique. D'autre part, une proportion du flux métallique est restée confinée plus 

longtemps dans les zones mobiles &nt dome l'importante réduction de débit engendrée par la 

condition INISAT. Tel que mentiorné plus haut, une augmentation le charge hydraulique pour 

INISAT aurait pu favoriser un transport préférentiel des métaux lourds à travers les zones mobiles 

constituées de macmpores. Pour les conditions expérimentales utilisées, N S A T  a montré une 

rétention métallique dans les premiers centimètres supérieure à celle obtenue dans le sol sain en 

conditions saturées. Ainsi, pour INISAT, la capacité réactive du sol a été augmentée en comparaison 

aux conditions saturées dans le sol sain. Toutefois, puisque selon le modèle conceptuel le NAPL 

résiduel n'aurait pas obstrué les rnacropores, INISAT n'a pas permis une augmentation de la capacité 

réactive de l'ordre de celle obtenue lorsque les rnacropores sont drainés. Ainsi, INISAT a favorisé 

l'atténuation du flux métallique par le sol pour les charges hydrauliques utilisées. Il sera nécessaire de 

vérifier si IMSAT maintient cette augmentation de la capacité réactive du sol pour a des charges 

hydrauliques plus élevées. 

Pour INISEC, les métaux lourds ont été élués plus rapidement que pour les conditions 

saturées. D'une part, ceci a été le tésultat du transport préférentiel par les macropores, ces derniers 

étant les seuls pores conduisant la phase aqueuse selon le modèle conceptuel. D'autre part, 

L'obstruction des micropores par le NAPL résiduel ainsi que le recouvrement des surfaces des 



mactopores ont empêché l'accès des métaux lourds à la amjorité des sites de rétention. La rétention des 

métaux lourds a donc été très fàible et ce, à toutes les profondeurs. La capacité réactive du sol a été 

fortement réduite et la contamination métallique a &té transportée en profondeur dans les colonnes par 

la phase aqueuse. 

A la lumière de ces conclusions, il est évident que la présence conjointe dans un sol de 

con tamimmts de natures physico-chimiques différentes peut modifier de maniere significative leurs 

comportements individuels. Pour certaines conditions étudiées, la présence de NAPL résiduel dans un 

sol carbonaté a grandement m d i é  la capacité de ce dernier à atténuer un flux métallique 

con taminant. Ceci peut avoir des répercussion sur le Flsque engendré par la présence d'une source de 

w n  taminants métaUques, car le NAPL résiduel modifie la concentration aqueuse des métaux lourds 

qui sera élu& du domaine d'écoulement. 11 est donc nécessaire de poursuivre l'&de des interactions 

NAPL-métaux, car les résultats obtenus dam la présente étude montrent que ces interactions sont 

sensibles aux wnditions initiales du système. Un premier type de condition initiale a été évalué dans 

cette étude, notamment la saturation hydrique lors de i'emprisonnement du NAPL résiduel. La 

sensibilité des interactions NAPt-métaux pour d'autres conditions initiales devra aussi être évaluée 

afin d'obtenir un portrait plus complet du comportement du système sol-NAPL-métaux. 

La restauration et la gestion des terrains contaminés peut aussi bénéficier d'études 

approfondies sur les interactions NAPL-métaux. La restauration in situ en parîiculier nécessite de telles 

études, car les interactions mises en évidence sont fonction de la structure du sol et de son réseau 

poreux. Par exemple, toute technique in situ d'extraction des métaux lourds utilisant l'injection d'une 

solution aqueuse etlou nécessitant l'accès aux surfaces solides pourra être affectée par la présence de 

NAPL résiduel. 

Il apparaît évident que l'étude de la complexité des cas de conbmination mixte nécessitera une 

nouvelle approche scientifique permettant une compréhension intégrative du comportement des 

con taminants et des capacités d'attdnuation naturelle du sol. Les travaux présentés dans cette étude ont 

permis d'identifier et de caractériser certains mécanismes à la base des interactions NAPL-métaux au 

sein des contaminations mixtes et ce, pour un ensemble restreint de conditions eXperimentales. 11 était 

nécessaire à cette étape du développement de nos connaisances sur les con tambîions mixtes de 

Limiter le nombre de variables à l'étude afin d'établir l e  potentiel d'interactions NAPL-rnhux. II sera 



maintenant primordial de g6draiiser ce$& méthodologie pour des conditions hydtodynamiques et 

géochimiques différentes a aussi à des échelles supérieures (ex. échelle pilote). Une approche 

intégrant géochimie et hydrodynamique sur plusieurs échelles d'observations est d'un intérêt cettain 

tant au niveau fondamental qu'appliqué et aura un impact positif important sur l'avancement des 

connaissances et le développement d'outils de gestion et de décontamination des sites à conta- . . on 

mixte. La section 53 présente certains aspects que pourra revêtir cette approche. 

5.2 Orîgiaaiïti et contribution scientifique 

La présente étude contribue à l'avancement des connaissances sur la contamination du sol en 

étant, B la connaissance de l'auteur, une des premihs à analyser les interactions entre des 

con tamhants organiques et inorganiques. Elle permet donc de définir un base méthodologique pour 

les travaux futurs sur ce sujet. 

Ce étude se situe dans un contexte d'étude sur le rôle joué par l'hétérogénéité 

hydrodynamique et géochimique des sols sur le transfert des métaux lourds. Dans le cas présent, 

l'hétérogénéité intrinsèque d'un sol est modifiée par la présence de NAPL résiduel, ce qui représente 

une situation pouvant être rencontrée sur les fRches industrielles où les métaux lourds et les 

hydrocarbures pétroliers sont couramment présents. Il importe donc d'étudier ce problème afin de 

mettre en évidence les interrelations entre les caractéristiques hydrodynamiques et géochimiques des 

sols ainsi que leur contrôle sur le transfert des métaux lourds dans les cas de contamination mixte. 

La présente étude a donc démontré que l'altération des caractéristiques hyctrodynamiques du 

sol par le NAPL résiduel peut modifier le comportement des métaux lourds. Ainsi, les interactions 

mises en évidence démontrent qu'il est impossible de présumer du comportement d'un con tiuninant 

au sein d'une contamination mixte à partir de son comportement en contamination simple. Cette 

seule réalisation peut éventuellement avoir d'importantes conséquences tant au niveau de la 

prévention de la contamination que de la gestion des sources de contaminantes. 

La contamination mixte des sols, en particulier par les métaux lourds et les hydrocarbures 

pétroliers, occupe une proportion grandissante des cas de contamination au Québec. De plus, la 

nouveile politique du MEFQ sur les sols contaminés favorise une approche de gestion de la 
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contamination utilisaot le concept de risque et tenant ainsi compte des caractéristiques spécifiques au 

site. En traitant de la contamination mixte des sols et en étudiant les mécanismes hydrodynamiques 

et géochimiques contrôlant les interactions NAPL-métaux, la présente étude s'insère dans un cadre 

social et scientifique qui exige le développement de ces connaissances. 

5.3 Développements f u h n  

Dans le cadre de cette dtude, plusieurs paramètres ont éîé fixés afin de réduire la complexité du 

système 8 un niveau pouvant être étudié. L'étude du rôle joué par chacun de ces paramètres révéle 

plusieurs pistes de travaux fbturs. 

1) La granulométrie, puisqu'eiie détexmine Ia pommétrie, a été identifiée comme un 

paramètre influençant l'écoulement aqueux et l'empriso~exnent du NAPL résiduel. En 

modifiant la granulomdtrie d'un sol, il serait possible d'obtenir des porométries 

distinctes en retirant ou en ajoutant des fiactions granulaires spécifiques. Il serait ainsi 

possible d'évaluer plus précisément I'oocupation du réseau poreux par le NAPL 

résiduel en détemilliant au préalable le type et la proportion de pores de tailles 

spécifiques. L'utiüsation des courbes capillaires de drainageimbibition permettra 

d'obtenir des données indépendantes sur la distribution du NAPL au sein du réseau 

poreux. 

2) La minéralogie des surfaces a été présentée comme un facteur supplémentaire 

influençant la mouiilabïiité préférentielle du sol pour la phase aqueuse ou le NAPL. Des 

sols possédant des caractéristiques minéralogiques distinctes etlou des sols 

artificiellement conditionnés, pour ne posséder que Les surfaces minéralogiques 

désirées, pourmient être utiüsés afin de vérifier L'importance de ce paramètre. 

3) L'historique de con tamination est un autre paramètre dont l'influence sur les 

interactions NAPL-métaux peut être importante. Par exemple, il serait nécessaire 

d'évaluer l'influence du NAPL résiduel sur le relargage acide des métaux lourds pour 

une séquence de contamination où les m6taux lourds ont éte retenus par le sol 
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préalablement à l'empciso~ement du NAPL résiduel. 

4) L a  modélisation du transfert métallique devra aussi être effectuée. Ceci permettrait 

d'obtenir me quantification du transfert en tenant compte des conditions 

hydrodynamiques. Pour ce faire, il sen, d'abord nécessaire de développer cette approche 

de modélisation avec des systèmes de solutés réactifs dont les réactions avec la phase 

soli& sont documentées. En effet, la connaisance de mécanismes contrôlant la 

rétention m6taliique par le sol est encore peu développée, notamment en ce qui concerne 

les systèmes polymétalliques tel que celui étudié dans cette étude. 

5 )  Les caractéristiques physiques du NAPL, particulièrement la viscosité, se sont révélées 

comme des paramètres déterminant l'importance de son influence sur l'écoulement 

aqueux et le transfert métallique. Il serait utile d'étudier plus en profondeur le rôle joué 

par la Viscosité, la densité et le tension interfaciale des NAPL dans leur emprisonnement 

en milieu poreux. Ceci implique aussi l'utilisation de DNAPL en complément aux 

LNAPL utilisés dans la présente dtude. Aussi, des paramètres influençant les 

caractéristiques physiques des NAPL, tels la température du système ou la composition 

chimique de la phase aqueuse, pourraient être simultanément évalueS. 

6) Les conditions hydrodynamiques étant au cœur de la présente étude, il serait nécessaire 

de pousser plus loin l'analyse de leur rôle. Ainsi, l'étude de l'influence du NAPL 

résiduel sur l'écoulement aqueux et le transfert métallique pour des conditions de non 

saturation permettrait d'obtenir des résultats directement comparables à ceux de cette 

&de et de développer les connaissances sur les interactions NAPL-métaux en milieu 

non saturé. 

7) Il serait nécessaire d'étudier le rôle du NAPL résiduel pour des conditions 

d'emprisonnement caractérisées par des saturation hydriques initiales iatermédii. 

Ceci permettrait de confirmer les états Limites analysés dans la présente étude ainsi que 

de d6tenniner le mode d'emprisomement dominant en fonction du degré de saturation 

hydrique du sol. 



L'échelle d'analyse de cette Cade a petmis d'identifier et de caractenser , - les 

mécanismes responsables de l'influence du W L  résiduel sur le transfert des métaux 

lourds dans les sois. Ces mécanismes résultent de ph6nom&nes microscopiques comme 

par exemple le mode d'emprisonnement du NAPL, ce dernier dépendant des forces 

interfâciales et des caractéristiques minéralogiques des surfaoes solides. À l'échelle du 

terrain, ces mécanismes ne sont plus exprimés individueilanent mais plutôt par des 

processus caractérisés par des paramètres m a c m  et mCgascopiques représentant 

i'iduence combinée de plusieurs mécanismes individuels. Il serait donc hasardeux de 

présupposer que l'effet d'un maanisme observé à l'échelle du laboratoire pourrait être 

sUnilaire à une échelle supérieure, surtout s'il intervient conjointement à d'autres 

mecanismes non répertoriés par cette étude ou tout simplement encore incornus. Ainsi, 

des &tudes supplémentaires devront être effectuées afin de powou expliquer les 

interactions entre les mécanismes individuels et leur influence à des échelles d'analyses 

supérieure (ex. échelle macn>scopique + unité pilote; échelle mégascopique + terrain). 



Anderson, M.R, RL. Johnson et J.F. Pankow. 1997. Dissolution of dense chlorinated 

solvents into ground water : 1. Dissolution fiom a well-defined cesidual source. 

Groundwater. 30 (2) : 250-256. 

Anderson, J.L. et J. Bouma. 1977a. Water movement tbugh pedal mils : 1. Saturated flow. 

Soil Sci. Soc. Am. J. 41 : 413-418. 

Anderson, J.L. et J. Bouma. 1977b. Water movement through pedd soils : II. Unsaturated 

flow. Soil Sci. Soc. Am. J. 41 : 419-423. 

Angulo-Jamarülo, R ,  J.P. Gaudet, J.L. Thony et M. Vauclii. 19%. Measurement of 

hydraulic properties and mobile water content of a field soil. Soi1 Sci. Soc. Am. J. 60 : 

710-715. 

A m ,  AWWA, WPCE. 1989. Standard methods for the examination of water and 

wastewater, 1 T édition. American Public Health Association, Washingon D.C. 

h z ,  RH., M.A. Arshad et AJ. Frinzluebbers. 1996. Pore size distribution and hydraulic 

conductivity affected by tillage in northwestem Canada. Soil Sci. Soc. Am. J. 60 : 1197- 

1201. 

Baer, JmUq WmL. Powers, P.C. Shea et L. Stueffer-Powell. 1992. Pore size distribution index 

as an indicator of at-e movement in a crete silt loam mil. Soil Science. 154 (5) : 377- 

386. 

k a r ,  J. 1972. Dynarnics of Fluids in Porous Media. American Elsevier Publishing Company. 

New York. 



Bear, J. (Page consultée avril 1998). Course on modeling groundwater flow and con taminant 

transport@n Iigne, document HTML]. Adnsse URL : 

htp>://www.technionac.iV-~vrbeat/m8fc/rn~cconth~. 

Bear, Jo et A Vemijt. 1987. Modeling groundwater flow and poliution : with cornputer 

programs for sample cases. D. Reidel Pub. Co. Boston. 

&Me, N., P. Lecomte et A. Tessier. 1989. T e h g  readsorption of trace elements during 

partial chernical extraction of bottom sediments Environ. Sci. Technol. 23 : 1015-1020. 

Bcuzon, N. 1995. Soil remediation: A pcactical o v e ~ e w  of Canadian cleanup strategies and 

commercially available technologies. Hazardous Materials Management 

OctobedNovember : 10-26. 

Bevea, K. et P. Germann. 1982. Macropores and water flow in soils. Water Resour. Res. 18 : 

131 1-1325. 

Bisdom, Eo&A, L.W. Dekker et J.F.T. Schoute.1993. Water repellency of sieve hctions 

fiom sandy soils and relationships with organic material and soil structure. Geoderma 

56 : 105-1 18. 

Boit, G-Ho et M.G.M. Bruggenwert. 1978. Compositio of the soil, p. 1-1 1. DPns G.H. Bolt et 

M.G.M. Bruggenwerf (ed.), Soil chemistry. A. Basic elements. Elsevier Scientific 

Publishing Company, Amsterdam. 

Booltink, HmWoGq et J. Bouma. 1991. Physical and morphological characterization of bypass 

flow in a well-structurexi clay soil. Soil Sci. Soc. Am. J. 55 : 1249-1 1254. 

Bouma, J. et J.H.M. Whten. 1979. Flow patterns during extendeci satwated flow in two, 

undishubed swelling clay soils with different macrost~ctures. Soil Sci. Soc. Am. J. 43 : 

16-21. 



Rtf- bibliographiques 212 

Boama, J ,  A. Joigenus, O. Boersrna, A Jager et Dm ScLoonderbeek 1977. The fiinction of 

diferent types of rnacropores during saturateci flow thmugh four swehg soi1 horizons. 

Soil Sci. Soc. Am. J. 41 : 945-950. 

Brener, R. 1976. Fabric and Mineral Analysis of Soils. Robert E. Kreiger. New York. 

Centre de recherche en géotechnique de Punivemité McGüI (McGüI GRC). 1989. Manuel 

de laôoratoire. Document interne. Université McGill, Montréal. 

Centre Saint-Laurent (CSL). 1993. Methods rnanual for sediment characterktion. Plan 

d'action Saint-Laurent, 

Chen, S., RE. Frankiin et AoD. JoL~~so~~ .  1997. Clay film effects on ion transport in mil. 

Soil Science, 162 (2) : 91-96. 

Ckvenger, T.E. 1990. Use of sequentid extraction to evaluate the heavy metais in xnining 

wastes. Water' Air, and Soil Pollut, 50 : 241-254. 

Coats, KHm et B.DO Smith. 1964. Dead-end pore volume and dispersion in porous media. 

Soc. Pet. Eng. J. 4 : 73-84. 

Conrad WH., J.L. Wüson, W.R Mison et WJ. Peplinski. 1992. Visualkation of residual 

organic liquid trapped in aquifers. Water Resour. Res. 28 (2) : 467478. 

Cupar, G*Fm, R Horton et RS. Fawcett. 1992. Herbicide and tracer movement in soi1 

columns containing an artincial macropore. I. Environ. Qual. 21 : 1 10-1 1 5. 

Dawson, H.E. et P.V. Roberts. 1997. infiuence of viscous, gravitational, and capillary forces 

on DNAPL saturation. Groundwater. 35 (2) : 26 1-269. 

Demond A.H. et P.V. Roberts. 1991. Interfacial forces on two-phase capillary pressure- 

saturation relationships. Water Resour. Res. 27 (3) : 423-437. 



Dekkcr, L.W. et CJ. Ritsema. 1994. How water moves in a water repellent sandy soi1 1. 

Potential and achial water repeiiency. Water Resour. Res. 30 (9) : 2507-25 17. 

DeSmet, M. (page consultée octobre 2000). Dossier décontamination des sols. Dossier du 

mois de février 1995. Magazine Envirotech. E n  Ligne, document HTML]. Adresse 

URL : hap~/~.citene~et/envitotecWh-dossieW5.hW. 

Dubé, J.S. et R Galva-Cloutier. 1998. Sequential extractions and SEM for Pb behavior 

anaiysis under soi1 pH aiteration, pp. 569-574. h m  P.S. Sêco e Pinto (ed.), 

EnWonmental Geotechnics. Compte-rendu du 3" International Congress on 

Enviro~mental Geotechnics, Lisboa, Portugal. 

Dubi, J.S. 1997. Application d'un protocole analytique à l'évaluation de la distribution 

géochhique des métaux lourds dans les sols contaminés. Mémoire de maîtrise. 

Université Laval. 

Duin, G.& et RE.  Philips. 1991. Macroporosity of a well-drained soü under no-till and 

conventional tillage. Soi1 Sci. Soc. Am. J. 55 : 8 1 7-823. 

Durand, D. 1979. La systémique. Que sais-je. Presses universitaires de France, Paris. 

Edwards, W.M., M.J. Shipitalo, L.B. Owens et WeAe Dick 1993. 1. Environ. Qual. 22 : 

453-457. 

Evans, RD. et D.C. Lwaby. 1993. Bioconcentration of cadmium in aquatic invertebrates : 

Geochemical, physio10gical and behavioural influences. Water Poli. Res. 1. Canada 28 : 

237-25 1. 

Fetter, C. W. 1993. Contaminant hydrogeology. MacmilIm Publishing Company, New York. 

Flury, M. 1996. Experimental evidence of transport of pesticides through field mils - A 

review. J. Environ. Qual. 25 : 25-45. 



Fiirstwr, U. et G.T.W. Wittmii. 1979. Metal poliution in the aquatic environment. 

Springer-Verlag, Berlin. 

Forth, J, W.A. J i y  et M A  Anderson. 1998. Dissolution of trapped nonaqueous phase 

liquids in sand columns. J. Environ. Qual. 27 : 38-45. 

F m ,  R A  et J.A. Cherry. 1979. Groundwater. Prentice-Hall, Inc. Englewood CWs 

Gaivez-Cioutier, R 1995. Study of Heavy Metal Accumulation Mechanisns m the Lachine 

Canal Sediments TheSe de doctorat, Université McGill. 

Gaivez-Cloutier, R 1989. Clay suspension as a b u f f i g  system for the c o n t h e n t  of lead as 

a soil poilutant Mémoire de maîtrise. Université McGU, Montréal. 

GaIvez-Cloutier, R et J.S. Dubé. 1998a. An evaluation of fiesh water sediïments 

wntamhation: The Lachine Canal sediments case, Montréal, Canada. Part II: Heavy 

metal particdate speciation study. Water, Air, and Soil Poliut. 

Gahrez-Cloutier, R et J.S. Dubé. 1998b. Approche méthodologique pour la transformaton 

progressive d'un centre de transfert en centre de traitement. Partie II : Étude de 

traitabilité du lavage chimique des sols contaminds. Vecteur Environnement. 31 (3) : 30- 

37. 

Gaudet, J.P., H. Jégat, G. Vachaud et P.J. Wierenga. 1977. Solute trasnfei, with exchange 

between mobile and stagnant water, through unsaturated sand. Soil Sci. Soc. Am. J. 41 : 

665-671. 

Ghodrati, M. et W.A. Juy.  1990. A field study ushg dyes to characterize preferentid flow 

of water. Soil Sci. Soc. Am. J. 54 : 1558-1563. 

Gombert II, Dm 1994. Treatability testing to evaluate wbat can work. Nuclear Technology. 

108 : 90-99. 



Références biôliographiqiies 215 

Gupta, A, G. Dgtorni et M.B. Jensen. 1999. Modelling tritium and phosphorus transport by 

preferential flow in structured soil. Journal of Contaminant Hydrology. 35 : 389407. 

Gain, AM, D.A. Winoard et D.T.E. Hunt. 1988. Trace metai speciation in sediments and 

soils : An overview fiom water indwtry perspective, p. 261-294. Dans J.R Knuner et 

H.E. Allen (ed.), Metal speciation : Theory, analysis, and application- Lewis Publishers, 

Inc. Chelsea. 

Earvey, JeWe 1993. Measurement of variaion io soil sol- tracer concentration across a 

range of effective pore sizes. Water Resour. Res. 29 (6) : 183 1-1837. 

Hibrard-Labit, Ce 1998. Influence du compartiment bactdrien sur Le transfert du zinc en 

milieu poreux non saturé : expériences et modélisation. Thèse de Doctorat de L'Institut 

National des Sciences Appliquées de Lyon., 307 p. 

Hilkl, De 1980. Fundamentais of soil physics. Academic Press. New York 

Hillel, De 1982. Inttoduction to soil physics. Academic Press. New York. 

Hunt, J.R, Ne Sitar et K.S. Udell. 1988. Nonaqueous phase transport and cleanup 1. Analysis 

of mechanisms. Water Resour. Res. 24 : 1247-1 258. 

Jardine, P.M., G.K. Jacobs et Gave Wüson. 1993. Unsaturated transport processes in 

undishvbed heterogeneous porous media : 1. Inorganic contamïnants. Soil Sci. Soc. Am. 

Jardine, P.M., G.V. Wilson, R.J. Luxmoore et JeFe McCarthy. 1989. Transport of 

inorganic and natural organic tracers through an isolated pedon in a forest watershed. 

Soil Sci. Soc. Am. J. 53 : 3 17-323. 

Jardine, P.Me, GeV. W i n  et R.J. LU~OOR.  1988. Modeüng the -port of inorganic 

ions through undisturûed soil columns h m  two contrasting watersheds. Soil Sci. Soc. 

Am. J. 52 : 1252-1259. 



R é f i i  bibliographiques 216 

Kabata-Pendim, A. et 8. Pendias. 1991. Trace elemets in soü and plants. CRC Press, Boca 

Raton. 

Langner, H.W., J.M. Wmith, W.P. Inskeep, EMo Gaber et  Bo Huwe. 1998. Constantthead 

solute transport and soil watec charaeteristic determination. Soil Sci Soc. Am. J. 62 : 

110-1 13. 

Leckie, J.O. 1988. Coord'hation chemistry at -the solid/solution interface, p. 4 1-68. Danr J.R 

Kramer et H.E. Men (ed.), Metai speciation : Tbeory, analysis, and application. Lewis 

Publishers, Inc., C h e k  

Lefebvre, R. 1995. Écoulement multiphase immiscible - intmduction aux notions 

fondamentales. Document pédagogique. INRS-Géoressources. 

Leith, S.D., M.M. Reedy, W.F. Ramirez et MJ. Heymans. 19%. Limestone 

characterizatioa to mode1 damage h m  acidic precipitation : Effect of pore structure on 

mass ûansfer. Environ. Sci. Technol. 30 : 2202-2210. 

Letey, J. 1991. The study of soil stmcture : Science or art. Aust J. Soü Res. 29 : 699-707. 

Li, Y. et M. Ghodrati. 1997. Pmferential transport of solute through soi1 columns containing 

conshucted maccopoces. Soil Sci. Soc. Am. 1.61 : 1308-1 3 17. 

Li, Y. et M. GhodritL 1994. Transport of nitrate in soil columns containhg mot channels. 

Soil Sci. Soc. Am. J. 58 : 653459. 

Lin, H.S., K.J. McInnes, L.P. Wilding et C.T. Hallmark 1997. Low tension flow in 

structured soils. Can. J. Soil Sci. 77 : 649-654. 

Lusrnoore, RJ. 1980. Micro-, meso-, macmpomsity of soil. Soil Sci.Soc.Am. J. 45 : 671- 

672. 

Magesaa, G.N., 1. Vogekr, D.R. Scotter, ?LE. Clothier et RWo Tillman. 1995. Solute 

movement througb two uawitwated soils. Aust. J. Soil Res. 33 : 585-596. 



Références bibliographiques 217 

Martel, R et P.J. Géiinm 19%. Residual diesel measurement in sand columns aAer 

surfactant/alwhol washing. 34(1) : 1 62-1 67. 

Martineau et Waiker. (Page consultée octobre 2000). La nouveile Politique de protection des 

sols et de réhabilitation des terrains contaminés. [En iigne, document PDV. Adresse 

URL : httpdIw3 .martineau-walker.com/@v 1 no 1 fi.pdE 

Masschekya, P.&, FmMo Tack et M.G. Verloo. 1996. Feasibility of a counter-current 

extraction pmcedure for the removal of heavy met& h m  contiunjnated soils. Water, 

Air, and Soi1 Poliut. 89 : 3 17-335. 

Matsubayashi, U., L.Pw Devkota et Fm Takagi. 1997. Characteristics of the dispersion 

coefficient in miscible displacement through a glas  beads medium. Journal of 

Hydrology Amsterdam. l92(1-4) : 5 1-64. 

Mayer AS. et CœT. Miüer. 1993. An experimental investigation of pore-scale distributions of 

non-aqueous phase liquiâs at residual saturation. Transport in porous media 10 : 57-80. 

Miller, C-T, M.M. Poirier-MeNeill et AS. Mayer. 1990. Dissolution of trapped nonaqueous 

phase liquids : Mass transfer characteristics. Water Resour. Res. 26 (11) : 278302796. 

Ministère de Penvironnement et de la faune du Québec (MEFQ). 1998. Politique de 

protection des sols et de réhabilitation des terrains contaminés. Les Publications du 

Québec, Sainte-Foy. 

MEFQ- 1994- Dix ans de restauration des terrains contaminés. Bilan de 1983 à 1993. Les 

Publications du Québec, Sainte-Foy. 

MEFQ. 1988. Politique de réhabilitation des terrains contaminés. Les Publications du Québec, 

S ainte-Foy . 

MEFQ. (Page consultée octobre 2000). [En ligne, document HlML]. Adresse URL : 

http~//www.menv.gouv.qc.ca/soV. 



MEFQ. 2000. Liste des dossiers de terrains contaminés répertoriés depuis 1984. 

Communication personnelle. 

Mohaaty, S. et R Siagh. 19%. Determination of soi1 hydrologie pmperties under simulated 

raidid conditions. Agrïculhiral Water Management. 2 9 0  : 267-28 1. 

Moreno, L. et C.F. Tmig. 1991. Multiple-peak response to tracer injection tests in single 

hctures : A numerical &y. Water Resour. Res. 27 (8) : 2 143-2 150. 

Miiuon, BmR, DmF. Young et T.E. OIOahi. 1990. Fundamentais of fluid mechanics. John 

Wiley and Sons. New York. 

Nandagiri, L. et R Prasad. 1996. Field evaluation of unsaturated hydraulic conductivity 

models and panuneter estimation h m  retention data. Journal of Hydrology Amsterdam. 

179(1-4) : 1 97-20.5. 

Nkdi-Kiar, Pm, PmSmCm ho, RE. Jessup et J.M. DPv~~soo. 1982. Ion exchange and 

diffusive mass transfer during miscible displacement t h u g h  an aggregated oxisol. Soil 

Sci. Soc. Am. J. 46 : 471-476. 

Ohman, LmOm et S. Sj6berg. 1988. Themodynamic calculations with special reference to the 

aqueous alumlliium systern, p.140. Dons I.R Krarner et H.E. Men (ed.), Metal 

speciation : Theory, analysis, and application. Lewis Publishers, Inc., Chelsea. 

Pennell, K D ,  Abriola, LeMm et J. Weber Ir. 1993. Sudactant-enhanced solubilisation of 

residual dodecane in soü columns. 1. Expecimental investigation. Environ. Sci. Technol. 

27: 233202340. 

Perroux, K.M. et 1. White. 1988. Des ip  for disc permeameters. Soil Sei-Soc. Am. J. 52 : 

1205-1215. 



- -  - -- 

Plruird, Fm T. Winïarski et M. Petit-RnmeL 2000. Retention and distr'bution of three heavy 

metals in a Catbonated soi1 : Cornparison between batch and unsaturated column studies. 

Journal of Contaminant Hydrology. 42 : 99- 1 1 1. 

Prusty, BmG-K., C Sahu et Cm Godgul 1994. Metal contamination due to mining and milling 

activities at the Zawar mnc mine, Rajasthan, India. 1. Con w o n  of stream 

sedimentS. Chernical geology. 112 : 275-29 1. 

Quigiey, RMm 1992. Cïay bameR for mitigation of contaminant impact : Evaluafion and 

design. Volume II : Clay leachate compatibility, laboratory and field diffusion. 

University of Western Ontario, London. 

Reeày, O.C., P.M. Jardine, GmV. Wilson et HoMe Selim. 1996. Quantifying the diaisive 

mass trader of nonteactive solutes in columns of b t u r e d  saprolite using flow 

interruption. Soi1 Sci. Soc. Am. J. 60 : 13764384. 

Ritsema, CJ. et LmWm Dêkkêrm 1996 Water repeliency and its role in fonning preferred flow 

paths in soils. Aust. J. Soil Res. 34 : 475-487. 

Ritsema, CJ. et L.W. Dekker. 1994. How water moves in a water repellent sandy soi1 2. 

Dynamks of fingered fiow. Water Resour. Res. 30 (9) : 25 19-253 1. 

Ritsema, CA, L.W. Dekker, J.M.H. Hendrickx et W. Hamminga. 1993. Preferential flow 

mechanism in a water repellent sandy mil. Water Resour. Res. 29 (7) : 2 183-2 193. 

Roth, K. 1996. Heterogeneity of soils and its role in solute transport, p. 77-88. Dans H. 

Kobus, B. Barczewski et H.-P. Koschitz!q (éds.). Groundwater and subsurtace 

remediation. Research Straiegies for in-situ technologies. Springer, Berlin. 

Rabin, Jm 1983. Transport of reacting solutes in porous media : Relatiomhip between 

mathematical nature of problem formation and chernical natute of reactions. Water Res. 

Res. 19 (5) : 1231-1252. 



Réféiiences bibliographiques 220 

SaLu, ILC, B.G.K. PtllSfy et G. Godgui. 1994. Metal contamination due to mining and 

milling activities at the Zawar zinc mine, Rajasthan, India. 2. Dispersion in floodplah mils 

of stream. Chernical geology. 112 : 293-307. 

Slirdii, M., Do Schweich, F.J. Leij et M. Th. Van Gen~chgen. 1991. Modeliag the 

wnequilibrium transport of hearly interacting solutes in porous media : A review. Water 

Resour. Res. 27(9) : 2287-2307. 

Seyfiried, MS. et P.S.C. h o .  1987. Solute transport in undisturbed coiumns of an aggregated 

tropical soil : Prefe~eatial flow e f f i .  Soil Sci Soc. Am. J. 51 : 14341444. 

Shackelford, COD. et RK. Rowe. (Page consultée avril 1997). Con taminant transport modeüng. 

ISSMGE technical TC5 on Envrironmentai Geotecbnics. [En Ligne document 

HTML]. Adresse URL : http~hivww.gubbnihr-uni-bochum.de~C5/~2index.htm. 

Shipitalo, MA, WoMm Edwards, W.A. Dick et LOBo Owens. 1990. Initial stonn effects on 

macropore transport of surface-appleid chernicals in no-till soil. Soil Sci. Soc. Am. J. 

54 : 1530-1536. 

Sigg , L. P. Behra et W. Stumm. 1994. Chimie des milieux aquatiques : chimie des eaux 

naturelles et des interfaces dans l'environnement, 2' édition. Masson, Paris. 

Singb, P. et RSo Kinwar. 1991. Preferential solute transport h u g h  macropores in large 

undisturbed saturated soi1 columns. J. Environ. Qual. 20 : 295-300. 

Skopp, J., W o R  Gardner et EJ. Tykr. 1981. Solute movement in structured soils : Two- 

region mode1 with small interaction. Soi1 Sei. Soc. Am. J. 45 : 837-842. 

Spitz, K. et Jo Moreno. 19%. A practical guide to groundwater and solute transport modeüng. 

John Wiley and Sons, Inc., New York. 

Sposito, Go 1989. The chemistry of soiis. Oxford University Press, Oxford. 



RéEétences bibliographiques 221 

Société de dévdoppemeit Angus (SDA). (Page consultée octobre 2000) Le Technopôle 

Angus. @I ligne, document HTML] Adresse URL : hq://www.sda-angus.com. 

Soiiins, P. et R Ruluiovich. 1988. Effêcts of soii physical structure on solute transport in a 

weathered tropical mil. Soil Sci. Soc. Am. J. 52 : 1168-1 173. 

Stehouwer, RC, W.A. Dick et SJ. Triina. 1994. Sorption and retention of herbicides in 

vetticaily oriented earthwonn and artificial burrows. J. Envuon. Quai. 23 : 286-292. 

Stone, M. et J. M a n i l e k  1996. Trace metal composition and speciation in street sediment : 

Sault Ste. Marie, Canada. Water, Air, and Soi1 Pollut. 87 : 149- 169. 

TaUon Environnement Inc 1996. La technologie Tailon : La solution d'aujourd'hui pour les 

gédrations de demain. Document promotiomel. 

Tessier, A., P.G.C. Campbeli et M. Bisson. 1979. Sequential extraction procedure for the 

speciation of particulate trace met&. Anal. Chem. 51 : 844-850. 

Tessier, A. et P.C.C. Campbell. 1988. Partitionhg of trace metals in sediments, p. 183- 199. 

Dans J.R. Kramer et H.E. Men (ed.), Metal speciation : Theory, analysis, and 

application. Lewis Publishers, Inc., Chelsea. 

Therrieii, R 1995. Processus de transport de masse. Document pédagogique. Université 

Laval. 

Tonde, N., FJ. Leij et M. Th. van Geiuchten. 1993. A comprehensive set of analytical 

solutions for nonequilibrium solute transport with W-order decay and zemrder 

production. Water Resour. Res. 29('7) : 2167-2 182. 

United States EnvironmentaI Protection Agency (USEPA). (Page consultée octobre 2000). 

van Genuchten, M.Tb. 1979. A closed-form equation for predicting the hydraulic 

conductivity of unsaturated soils. Soil Sci. Soc. Am. J. 44 : 892-898. 



Références bibliograpbiqyes 222 

van ~nuchtem, MeTh. et RN. Dalton. 1986. Models for simulating salt movement in 

aggregated field soils. Geoderma. 38 : 165-183. 

van Genuchten, MTh. et P.J. Wierenga. 1976. Mass transfer studies in sorbing pomus 

media. 1. Analytid solutioos. Soil Sci. Soc. Am- J. 40 : 473-480. 

Vauclin, M. 1993. Modélisation du traasport de solutés dam la zone non saturée du sol: 

Revue et état de l'art, p.57-76. Darrs Ministère de l'enviro~ement (M.), MddIisation 

du comportement des poliuants dans les hydrosystèmes. Paris, France. 

Vogeler, 1, D.R. Seotter, S.R Green, et B.E. Cîothier. 1997. Solute movement through 

undisturbed soil coiumns under pasture during unsaturated flow. Aust. J. Soil. Res. 35 : 

1153-1 163. 

Vollhardt, K.P.C. 1990. Traité de chimie organique. Éditions du renouveau pédagogique, 

Inc., Bruxelles. 

Wallach, R, et T.S. Steenhuis. 1998. Mode1 for nonseactive solute transport in- structured 

soils with continuous &w paths. Soil Sci. Soc. Am. J. 62(4) : 881-886. 

Wang, JwSaYw et T.N. Narasimhan. 1985. Hydrologïc mechanisms goveming fluid flow in a 

partially saturated, hctured, porous medium. Water Resour. Res. ? : 1 86 1-1874. 

White, RE., Jas. Dyson, 2. Gent1 et B. Yaroi. 1986. Leachng of herbicides through 

undisturbed cores of a stmctured clay soil. Soil Sci. Soc. Am. J. 50 : 277-283. 

WiLPon, G.V., P.M. Jardine et JwPa GWO. 1992. Modeling the hydraulic properties of a 

multiregion mil. Soil Sci. Soc. Am. J. 56 : 173 1-1737. 

Wilson, C.V. et RJ. Lurmoore. 1988. Infiltration, macroporosity, and mesoporosity 

distribution on two forested watersheds. Soil Sci. Soc. Am. J. 52 : 329-335. 



Wfërences bibliographiques 223 

Winhrslo, T. 1994. Analyse systémique du fonctionnement de l'interface système naturel et 

système anthropisé - exemple de l'interface décharge/aquifere. Thèse de doctorat, 

Université Claude-Bernard-Lyon 1. 

Wood, J.M. 1988. Transport, bioaccumulation, and toxicity of metals and metalloids in 

micrwrganisms under environmental stress, p. 295-3 14. &ns LR Kramer et H.E. Ailen 

(ed.), Metal speciation : Theory, anaiysis, and application. Lewis Publishers, Inc., 

Chelsea. 

Xiang, H.F. et A. Banin. 1996. Soiid-phase fbctiomtion changes in saturateci arid-zone soib : 

Pathways and kinetics. Soil Sci. Soc. Am. J. 60 : 1072-1080. 

Yong, RN. 1995. The fate of toxic pollutants in contaminated sediments, p. 13-39. Dms-K.R 

Demars, ON. Richardson, KN. Yong et RC. Chaney (ed.), Dredging, remediation and 

containment of contaminatecl sediments. ASTM STP 1293. American Society for Testing 

and Materials, Phiiadelphia- 

Yong, RN. et Y. Phadancbewit. 1993. pH influence on selectivity and retention of heavy 

metals in some clay soils. Can, Geotech. J. 25 : 599-607. 

Yong, RN., R Galvez-Clou tier et Y. Phadungchewit. 1993. Selective sequential extration 

analysis of heavy-metal retention in soil. Can. Geotech. J. 30 : 834-847. 

Yong, RN., A.M.O. Mobamed et B.P. Warkentin. 1992. Principles of contaminant 

transport in soils. Elsevier Science Publishers B.V. Amsterdam. 

Yong, RN., B.P. warkentin, Y. Phadungchewit et R Gaivez 1990. Buffer capacity and 

lead retention in some clay materials. Water, Air, and Soil Pollut. 53 : 53-67. 

Yong, RN. et B.P. Warkentin. 1975. Soil pmperties and behaviour. Elsevier Scientific 

hiblishiog Company. Amsterdam. 



A N N E X E  A 

LA SITUATION DES TERRAINS CONTAMMÉS AU QUÉBEC 

Au Québec, le MEFQ a mis sur pied deux inventaires afin d ' e f f i e r  un suivi de la situation 

relative a la contamination des terrains. En 1994, les inventaires GERLED (Groupe d'étude pour la 

restauration des lieux d'élimination des déchets dangereux) et GERSOL (Groupe d'étude et de 

restauration des sols contaminés) faisaient état d'un total de 1384 sites contaminés au Québec (MEFQ, 

1994). Il était e h é ,  à cette &poque, que le nombre de sites contaminés augmenterait au hu et a 

mesure que les industries déclareraient I'état de contamination de leurs sites. En effet, lors de la 

demière mise à jour de ces inventaires en 2000, le nombre de sites répertorié était de 451 1 (MEFQ, 

communication personnelle). De ce nombre, 2842 sites, soit 63% de l'ensemble, sont situés dans les 

grandes régions urbaines de Quebec et Montréal (incluant Laval, Lanaudière et la Montérégie). 

Selon les inventaires de 1994, 3 1% des sites contaminés répertoriés présentaient une 

contamination mixte ou inorganique qui, dans 97% des cas, comprenait des metaux lourds (MEFQY 

1994). En considérant l'étape maximale de restauration atteinte, 42% des sites avaient été 

complètement restaurésy alors que pour environ 40% des sites aucune action de restauration n'avait été 

entreprise ou une caractérisation sommaire avait été effectuée (MEFQ, 1994). Lorsqw les inventaires 

GERLED et GERSOL étaient considérés séparément, les chifnes montraient des tendances plus 

spécifiques. Pour les lieux GERLED, près de 60% des terrains contaminés contenaient des métaux ou 

une contamination mixte, ceci étant dû à la forte proportion de parcs à résidus miniers dans cet 

inventaire (MEFQ, 1994). De plus, 66% des lieux GERLED n'avaient été l'objet d'aucune activité de 

restauration et seulement 19% des terrains avaient été compiètement restaurés. Dans le cas de 

l'inventaire GERSOL, seulement 21% des sites contenaient des métaux et une contamination mixte, 
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alors que 79% des sites contenaient exclusivement des contamuiants organiques. De plus, 50% des 

temains GERSOL avaient été complètement restaurés, alors que dans 27% des cas l'étape maximale 

aîteinte était la caractérisation. Aucune restauration n'avait été entreprise pour seulement 5% des 

terrains GERSOL. 

Ces c h i f i s  permettent de mettre en relation entre la nature des contaminants présentsZ et le 

degré d'avancement des activités de restauration d'un site contaminé. Selon les données de 1994, un 

nombre important de sites complètement restaurés comspondait g6néralement a une forte proportion 

de sites contenant exclusivement des contaminaats organiques. D'autre part, une proportion élevée de 

sites pour lesquels aucune action d e  restauration n'avait été entreprise correspondait A une 

contamination métallique ou mixte. 

Ces tendances peuvent être expliquées, par le fait qu'à l'encontre des techniques de restauration 

pour les contaminants organiques, peu de techniques efficaces sont disponibles pour les sites 

contaminés par des métaux lourds ou par une contamination mixte. Benazon (1995) stipule qu'au 

Canada, les sites présentant des scénarios de contamination simple et de faible volume ont été restaurés 

plus sowent et ce, au détriment des sites de volume supérieur et dont la contamination est mixte (ex. 

sites contenant plusieurs métaux lourds et polluants organiques). Cette situation découle de l'adoption, 

en 1991, par le Ministère des ressources naturelles du Québec (jMRN) d'un programme sur dix aos pour 

le remplacement des réservoirs souterrains de produits pétroliers et dont les exigences sont d é f ~ e s  par 

le Règlement sur les produits pétroliers. L'opération de remplacement des réservoirs souterrains initiée 

par ce règlement a permis le développement de technologies de traitement efficaces pour les produits 

pétroliers ainsi que la mise en place d'une vingtaine de centres de traitement (MEFQ, 1998). L'accés 

facile aux centres de traitement, l'efficacité des technologies démontrées in situ et ex situ, ainsi que les 

coûts compétitifs de ces équipements favorisent la décontamination des terrains et des sols contaminés 

par les produits pétroliers (MEFQ, 1998). De plus, de nombreux lieux d'entreposage de produits 

pétroliers ont une petite superficie, sont situés au cœur des villes, près des résidences et n'ont pas de 

zone tampon permettant d'atténuer les impacts de la contamination (MEFQ, 1998). Ainsi, la majorité 

des travaux de restauration se sont concentrés sur la décontamination des sols entourant les stations- 

service au Québec (De Smet, 1995) et ce, en ayant recours aux critères génériques de la politique du 

MEFQ. 



L'analyse de la dernière mise à jour des inventaires GERLED et GERSOL de 2000 montre une 

évolution de la situation des temains contaminés par rapport à celle de 1994'. Cette analyse a été 

eRectu6e pour les régions urbaines de Québec et Montréal, ces dernières ayant subi une forte 

augmentation du nombre de sites répertoriés, soit de l'ordre de 150Y0 pour Montréal, 4Wh pour la 

Montérégie et 1600% pour la région de Québec. 

La répartition des terrains selon le type de contamination pour ces régions est différente de celie 

présentée pour l'ensemble des terrains en 1994. Ainsi, la contamination inorganique compte pour 4% 

de L'ensemble des sites, la contamination mixte pour 13% et la contamination organique pour 68%. Par 

rapport ii 1994, la proportion de sites présentant une contamination organique s'est maintenue alors que 

la contamination inorganiquehixte a diminué de 14%. Toutefois, l'inscription de 15% de terrains dont 

le type de contamination est à ce jour incomu modifie la répartition des terrains et introduit une 

incertitude quant à la proportion réelle de chaque type de contamination. Notons que cette dernière 

catégorie de terrains n'était pas répertoriée dans l'inventaire de 1994. 

En isolant les domées pour les deux principaux types de contamination, soit une contamination 

mixte avec mdbux et une contamination exclusivement organique (ORG), il est possible de 

tracer certains parallèles avec les domées de 1994. De plus, les données sont séparées selon le type 

d'inventaire, soit 1) dépôts de résidus (GERLED) et 2) autres terrains (GERSOL). Ces données sont 

présentées au tableau A. 1. 

En considérant la répartition des sites MIXM et ORG pour les deux inventaires, on constate que 

89.3% et 63.2% des sites respectivement ont fait l'objet d'activité de caractérisation. De plus, 22.2Y0 

des sites MIXM et 29.5% des sites ORG font l'objet d'activités de restauration et 41.7% et 43.9% des 

sites respectivement ont été complètement restaurés. Notons que moins de 15% des sites pour chaque 

type de contamination font ou ont fait l'objet d'un suivi envuonnemental. Lorsque les deux inventaires 

sont considérés séparément, on remarque que la répartition des sites MIXM et ORG dans l'inventaire 

GERSOL et ce, dans chacune des catégories d'activités, est similaire à celle du cumul des inventaires. 

' Le tmüamat des données de I'iaorPtlLt de #W)O n'a p été cffeaui pu le MEFQ ai date de rid2cao1.1 du p&scnt document Ainsi, ii n'est pas 
possible de copipucr pour Pinsont i'émt ?caicl des sois contaminés au Québec avec ceiui de 1394. Par coatrq L'accès aux domiies brutes de 
i'i<mcn& de #WWl a p& d'effecaier une écude prelimin?irr des aowcIIcs do& et dont Ls rrsutt?~ sarrait & ccmplimcnt, dans le cadre 
aciusif du p h t  md, à ccux p u b k  par k MEFQ ai 1994. 
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La forte proportion de l'ensemble des terrains dans l'inventaire GERSOL explique cette si&tion. Daos 

l'inventaire GERLED, la répartition des terrains est différente. En effet, 90% des terrains MIXM et 

78.W des terrains ORG ont fait l'objet d'une caract6risation. Aussi, les activités de ratauraton ont été 

initiées sur 30Io et 10.5% des terrains MIXM et ORG respectivement et ont été complétées dans près 

de 33% et 37% des cas respectits. De plus, le suivi environaemental est plus répandu dans cet 

inventaire, soit dans des proportions respectives de 37.2% et 2 1.1%. 

Tableau A.1 Répartition des terrains contruninés dans L'inventaire du MEFQ de 2000 

Activité 

Caractérisation 
Initide 
Terminée 
Non nécessaire 
Inconnu 
Restauration 
Initiée 
Terminée 
Non nécessaire 
 COM MU 
Suivi - 
Initiée 
Terminée 
Non nécessaire 
Inconnu 

Autres 
terrains 

ORG (%) 

14,l 
48,9 
13,1 
23,9 

29,7 
43,9 
090 
26,3 

DéMgde 
résius 

MIXM (%) 

32,s 
573 
070 
10,o 

30,O 
32,5 
090 
37,s 

22,s 
15'0 
090 

62,5 

Cumul 
MIXM (96) 

Cumul 
ORG (%) 

Dépôtsde 
i3sius 

ORG (76) 

10,s 
68,4 
090 
2171 

10,s 
36,8 
090 
52,6 

21'1 
090 
090 
78,9 

- - . . - . - - - - - - - - 

En comparant ces chBies avec les conclusions tirées du document du MEFQ sur l'inventaire de 

1994, on remarque une situation nettement plus favorable quant aux terrains MIXU En effet, ces 

terrains sont représentés dans les deux inventaires par des proportions de sites en restauration et 

restaurés de près de 64%. De plus, prés de 90% des terrains MIXM ont été caractérisés. Par ailleurs, la 

situation des terrains ORG est restée similaire à 1994 lorsque L'on compare la répartition des activités 

de ~Stau~ati0n de l'inventaire GERSOL de 1994 avec sa version de 2000. Notons qu'il n'existe pas de 

point de comparaison dans MEFQ (1994) avec la situation des terrains ORG de l'inventaire GERLED 

de 2000. 

Au- 
temias  

MIXM (Y.) 

17,1 
72,1 
097 
10,1 

21,1 
43 ,O 
090 
35,9 

5,4 
477 
090 
89,9 
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Ainsi, l'évolution de la situation des sols contaminés s'est produite à deux niveaux. D'une part, 

le nombre de telfaitlS contaminés répertoriés a considérablement augmenté. D'autre part, les sites 

présentant une contamination mixte avec métaux lourds semblent maintenant ôéneficier d'activités de 

restauration dans une proportion nettement supérieure. Plusieurs fxteurs ont pu diriger ces 

changements. On retiendra principalement la politique du MRN visant B remplacer i'ensemble des 

réservoirs souterrains d'ici 2001 et la nouvelle Polirique de protection des sois et de réhabilitation des 

terrains contami& du MEFQ. 

Chacune de ces potitiques a idluend la situation de la con tauhaîion des sols de manière 

partîculiére. Les effets qu'a eu la politique du MRN permettent d'anticiper des répercussions similaires 

de la nouvelle politique du MEFQ. D'une part, la poütique du MRN a favorisé la diclaration et 

l'enregistrement d'un nombre important de terrains contaminés par des fuites de produits pétroliers 

provenant de réservoirs souterrains. Cette politique a favorisé ia développement de technologies 

efficaces pour traiter ce type de terrain contamin6 et leur disponibilité incitent les propriétaires de ces 

terrains à les déclarer au MEFQ. En ce qui concerne la nouvelle politique du MEFQ, on peut dCjA 

remarquer une nette infiuence suc la déclaration et la réhabilitation des sites présentant une 

contamination mixte, notamment au niveau des sites MiXM. Il sera intéressant de constater si, à l'instar 

de la politique du MRN pour les contaminants pétroliers, la nouvelle politique de 1998 permettra aussi 

le développement de nouvelles techniques de décontamination pour les cas de contamination mixte. Il 

est impossible pour l'instant de se prononcer sur ce sujet, car les inventaires du MEFQ ne font pas état 

de la nature exacte des mesures de réhabilitation entreprises. Grâce à l'exemple de la réhabilitation des 

terrains des ateliers Angus dans l'est de l'île de Montréal, présenté au chapitre 1, il est ndanmoins 

possible d'avoir un portrait du type d'activités de réhabilitation entreprises sur ces sites. 



A N N E X E  B 

CARACTÉRISATION DES REMBLAiS CONT~WWNÉS MIXTES 

Tableau B.1 Caractérisation des remblais contaminés mixtes 

Paramètres géochimiques 
PH 
-CO3 iosolubles 
(% équivaient pdslpds) 
Matière organiqdC0T 
(% pdslpds) 
Granulométrie (% pds/pds) 
(gravierlsable/silt/argïie) 
Ligands dissous (mflg) 
Chlorure (Cl3 
Nitrate CNOJ') 
Phosphate 0 
Sulfate ( S O ~  
Métaux (mgkg) 
Calcium total (Ca) 
Magnésium total (Mg) 
Fer total (Fe) 

Mm@-= total (Mn) 
Conîaminanîs métalliques (mflg) 
Cadmium (Cd) 
C h m e  (Cr) 
cuim (Cu) 
Nickel (Ni) 
Plomb (Pb) 
zinc (Zn) 
Co~aminanîs organiques (mg/%@ 
Hydrocarbures pétroliers (Cio-Cm) 
H A P  totaux 
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Tabîeau B.2 Caractérisation de In contamination organique 

Critèm d i  MEFQ ( m m  
A B C 

F i i r e  B.1 Granulométrie des échantillons du remblai Tl  
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Figure B.2 Granulométrie des échantillons de remblai T2 



A N N E X E  C 

PARAMÈTRES EXTRAITS DE L'ÉTUDE PRÉLIMINAIRE DE CARACTÉRISATION DU 

TERRAIN T2 MANDATEE PAR LA VILLE DE QUÉBEC 

Tableau Cm 1 Caractérisation préliminaire des échantillons du remblai T2 

Points d'écbantiilonnage 

Parrm3tres (mgkg) 
Arsenic 
Cadmium 
C h m e  
Cuivre 
Mercure 
Nickel 
Plomb 
Zinc 

Huiles et graisses minérates 
(H&GM) 

T2-2 
37 
20 
110 
1670 
5.4 
130 

5800 
6160 

33 800 

n - 1  
28 
28 

300 
9860 

7 
220 
7060 
8340 

33 500 

T2-3 
2.9 

4 . 5  
37 

6200 
0.4 
370 

3 120 
4800 

24 500 



A N N E X E  D 

COURBES DE TRAÇAGE DUPLICATA 

O 10 20 30 40 50 70 80 

Ttmps(min) 

Figure D.1 Écoulement dans le sol sain (C2R+25) 
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O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 LOO 

Teaips (-1 
Figure D.2 Écoulement dans le sol sain (C2RH) 

O 100 200 300 400 50 600 700 800 

T-P (min) 

Figure D.3 Écoulement dans le sol sain (C2R-30) 



Annexe D - Corirbes & traçage dupkaîa 

O 1OOO 2000 3000 4000 5000 6000 7000 

Temps imw 

F i i r e  DA Écoulement dans le sol avec NAPL résiduel (C41MSAT) 

Figure D.5 Écoulement dans le sol avec NAPL résiduel (C3INISEC) 




