
5.4.2.- RHODAMINE  Wt 

Le tableau suivant permet de la même façon de comparer les résultats 

expérimentaux et obtenus par composition 

\ (MM 

c 
cs 	(M/g) Ac

s 
cR 	(M/g) 

_ 

AcR 

exp. comp. [cslexp. exp. camp. [ejexp 

Sable 
de 

l'ISERE 
(Fig.62. 

63) 

10-6 5,7.10-9 2,6.10-9 55% 3,5.10-9 2,2.10-9 37% 

10-7 1,4.10-9 4,6.10-1° 66%  - 3,6.10 ID  -10 2,6.10 28% 

10-8 3,3.1040  8,3.10-11  75% -11 3,7.10 3,1.10711 16% 

Echantil- 
lon de 
BONNAUD 

(Fig.64 
65) 

IO-6 3,8.10-9 1,9.10-9 51% 2,8.10-9 1,7.10-9 39% 

10-7 6,8.10 -10 3 , 5.b0 0  49% 2,9.10 40  2,3.1C7-ID  21% 

10-8 1,2.10-10  6,5.10rll  46% - 3,04.10 11  - 3.10711 1% 

1 

exp. : expérimentalement 	comp. : par composition 

Pour les isothermes de fixation réversible le résultat de composition est 
àcp 

assez bon,l'écartr-et 	n'excédant pas 40 % dans notre domaine de mesures. 
LeRJ exp 

Nous pouvons donc penser que les isothermes de désorption (à partir des-

quelles nous évaluons cR) des matériaux composants sont exacts ou que leurs 

erreurs se compensent l'une l'autre. 

Les écarts plus importants obtenus pour les isothermes de fixation globale 

pourraient signifier que nous n'avons pas tenu compte, dans notre recons-

titution minéralogique du sable, d'un matériau qui fixe irrêversiblement 

la Rhodamine Wt ou que nous avons mal estimé le pourcentage de chaque 

argile. 

115 



117 

_ 
_ 
_ 
_ 

- 	 Rh.WT 
_ 

Sable Isère 

Uranine 

EXPERIMENTALE 

CVA PO, I TE . 	. 
_ 

E XPERIMENTALE 

....vamposITE 

_ 
_ 

_ 
_ 	. 

---- ...--- 

„..., 
---- 

----- 

...."" 
•-•"" 

...---- 

!" 

---- 
....-- 

...'" 

.--- 
---- 

.-e' 

- 

..-A" 

_ 

_ 

...--- 

---- 

. 	, 	....-< 
...,,,' 
. 	, 

_ 

.e' 

„ 

,..-.' 

, 	, , 	„ .  . 	, 
10-' 
	

ur 
m/i 

Figure 62  : Comparaison des isothermes de sorption composites et expérimen-
tales de la Rhodamine Wt et de l'uranine sur le sable de l'Isère. 
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de la Rhodamine Wt et de l'uranine sur l'échantillon de BONNAUD. 
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5.4.3. -  RHODAMINE  B 

La comparaison des résultats expérimentaux et obtenus par composition 

est faite dans le tableau suivant : 

\ 

c 

(Mn) 

s 

Ce:Omp. 

àcs bicR 

Lesl exp. 
exp e. eR 	Ceg)  exp. comp . 

[cR]exp 

Sable 
de 
l'ISERE 

(Fig.66 

67) 

10-6 4,6.10-8 3,7.10-8 20% 8,5.10-9 1,6.10-8 88% 

10-7  3,9.10-9  6,5.10-9 67% 8,7.10-10  2,1.10-9 140% 

10
-8 -1 3,2.10 0  1,2.10-9 275% 8,9.10 2,7.10-10  200% 

Echantii- 
ion de 

10-6 1,8.10-8 5,6.10-8 211% 8,7.10-9 2,1.10-8 142% 

BONNAUD
(Fig.68 

10-7 3,2.10-9 9,9.10-9 209% 9,5.1010 2,7.10-9 183% 

69) 
1 -8 0  -1 5,5.10 0  1,7.10-9 209% 1,10-10  3,5.10-10  235% 

exp. : expérimentalement 	comp.: par composition 

Nous voyons qu'avec ce traceur les écarts sont beaucoup plus importants. 

Notre hypothèse de base qui consiste à faire une correction d'après les 

granulométries grossières au lieu des microgranulaetries (ou des sur-

faces vraies) est cette fois considérablement en défaut étant donné 

l'importance de la fixation de la Rhodamine B sur tous les matériaux. 
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5.4.4.- SULFORHODAMINE G 

Les écarts entre les résultats de composition et expérimentaux sont 

donnés dans le tableau suivant 

\\\\ 

c 

aq eg)  c 	a  

Acs cR 	(M/g) AcR 

[c  sien 
E

(M/9..)
R1 exp 

exsp. comp. exp . comp. 

Sable 
de 

l'ISERE 
(Fig.66 

67) 

10-6 8,5.10-9 7,9.10-9 7% 4,6.10-9 5,9.10-9 28% 

10-7 9,1.10-10  1,2.10-9 32% 4,7.10-10  5,8.10-10  23% 

10-8 9,7.10-11 -10 2,1.10 116% 4,8.10-11 5,7.10-11  19% 

Echantil- 
10-6 1,2.10-8 9,6.10-9 20% 4,6.10- 9 - 9,1.10 10  80% 

lon de 
BONNAUD 
(Fig.68 

10-7 1,6.10-9 9 1,2.10- 25% 5,2.10 I0  -- 8,7.10 10  67% 

69) 
10-8  2,2.10-10 1,6.10-10 27% 5,8.10-11  8,3.10-11  43% 

La composition des isothermes de fixation réversible avec l'échantillon de 

BONNAUD donne des écarts importants par rapport aux valeurs expérimentales. 

Il en est de même pour la fixation globale sur le sable de l'ISERE à fai-

ble concentration. 

5.4.5.- CONCLUSION SUR LA COMPOSITION D'ISOTHERME 

Les tableaux précédents montrent que les écarts entre les isothermes ex-

périmentales et obtenues par composition sont souvent du même ordre de 

grandeur que l'on considère la fixation globale ou réversible. 

On peut donc penser que les incertitudes sur les mesures de désorption 

(que nous n'avions pas pu évaluer 4.1.3.c. ) sont à peu près identiques 

à celles de sorption ou que les erreurs commises se compensent lors de 

la composition. Cette dernière hypothèse expliquerait les écarts parfois 

considérables obtenus dans les cas où, au lieu de se compenser, les 

erreurs s'ajouteraient. 
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Figure 66 : Comparaison des isothermes de sorption composites et expérimentales de 
la Rhodamine B et de la Sulforhodamine G sur le sable de l'Isère. 
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Figure 67 : Comparaison des isothermes de sorption réversible composites et 
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D'une façon générale les écarts sont relativement importants et peuvent 

être en partie imputés à la médiocrité de l'appareillage utilisé. Les 

plus gros écarts, par exemple, ont été obtenus avec la Rhodamine B dont 

les mesures de concentration furent réalisées avec un simple fluorimètre. 

Notre hypothèse de pondération de la fixation des traceurs à partir des 

granulométries grossières à défaut des surfaces ou des microgranulomé-

tries est probablement à mettre également en cause. 

En fait ces compositions ont été faites plutôt à titre indicatif. En 

effet, comme nous l'avons déjà dit en 5.3.-, la composition d'isother-

mes ne peut être faite en toute rigueur que lorsque l'on sait que le 

soluté se fixe réversiblement avec les matériaux composant un terrain. 

Seule l'uranine répondait à ce critère puisque sa fixation est réver-

sible ou presque réversible sur les matériaux-types. Les résultats 

obtenus dans ce cas, donnent des écarts de l'ordre de 30 % aux fortes 

concentrations sur les quantités fixées. Ces écarts sont du même ordre 

de grandeur que l'erreur relative d'obtention, par voie expérimentale, 

des isothermes de fixation. 

Nous pouvons donc penser qu'avec des données de meilleure qualité 

(isothermes, surfaces) cette méthode de composition pourrait donner 

des résultats plus positifs que ceux que nous avons obtenus. 

515.- CONCLUSIONS DE L'ETUDE EN STATIQUE 

Cette étude a montré que les colorants xanthéniques se fixaient plus 

ou moins fortement sur les matériaux types que nous avons sélectionnés. 

Pour ces matériaux l'ordre de fixation croissante des traceurs est 

toujours le même : uranine, Rhodamine Wt, Sulforhodamine G, Rhodamine B. 

Par des expériences de désorption, nous avons mis en évidence la plus 

ou moins grande réversibilité de ces fixations. Il convient de noter 

que l'irréversibilité apparente de certaines fixations n'est peut être 

due qu'à nos conditions expérimentales (cf. 4.3.2.). 
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Quoiqu'il en soit nous avons dressé un tableau répertoriant la qualité 

des fixations, des traceurs fluorescents employés selon la nature du 

solide en contact. 

Uranine Rhodamine Wt Sulforhodamine G 	Rhodamine B 

Quartz 
.... 

I r • 
0- , .....• (I) 

T F 

Calcaire f 
......, 
t f  . 
lk.....# 

. ..... 
1 -G, ■ 
t '- j ....., 

T F 

Kaolinite 
(I) Œ.) 0 0 

Bentonite f f F 
0 

Fixation < 

f : faible 

F : forte 

	

0 : 	irréversible 

	

/- 	partiellement réversible 

	

rien : 	réversible 

 

TF : très forte 

 

De ce tableau il ressort que l'uranine est en général peu fixée et de 

manière quasiment réversible et qu'elle peut donc être employée en hy-

drogéologie souterraine. Son emploi est meme recommandable en milieu 

karstique à condition de faire attention aux conditions de pH et aux 

ions inhibiteurs de fluorescence [elLINARI-ANDRE (1976)] 

La Rhodamine Wt peut également être employée en hydrogéologie mais avec 

plus de méfiance (irréversibilité de la forte fixation sur la kaolinite). 

Les deux autres substances, Sulforhodamine G et Rhodamine B, sont à 

rejeter pour les expériences de traçages en milieu poreux, quel qu'il 

soit. 

Etant donné la diversité des phénomènes d'interaction qui peuvent avoir 

lieu (cf.Ch.2 ), l'équation de FREUNDLICH nous est apparue comme la 

mieux adaptée pour représenter les isothermes de fixation. Les équations 

obtenues ont montré que, mime dans le domaine des faibles concentrations 

où nous avons travaillé, nous étions éloignés de la linéarité. 



125 

Pour les désorptions, nous avons supposé que la non réversibilité 

observée avec un facteur de dilution de 10, se prolongeait jusqu'à 

une dilution infinie. Une fixation isotherme pourrait être ainsi 

décomposée en une part due à une "séquestration" irréversible du solu-

té (équivalente à une consommation de celui-ci) et en une part due à 

une fixation réversible. 

Supposant exactes ces hypothèses nous avons montré qu'il serait pos-

sible d' obtenir des isothermes de fixation réversible des traceurs 

étudiés sur les matériaux-modèles. 

Nous avons également tenté de vérifier une hypothèse intuitive qui 

suppose que le pouvoir de fixation d'un matériau quelconque serait dû 

aux propriétés sorptives de chacun de ses constituants. 

Qualitativement les fixations obtenues sur 2 matériaux quelconques 

justifieraient cette hypothèse. L'ordre de fixation croissante des 

traceurs fluorescents sur ces matériaux est en effet le mêne que sur 

les matériaux-modèles. Par contre la médiocrité des résultats expéri-

mentaux, l'insuffisance des données physiques (granulométriesau lieu 

des microgranulométries ou des surfaces) et la méconnaissance des com-

positions minéralogiques réelles des matériaux polycomposés ne nous 

ont pas permis d'apporter, quantitativement, de conclusion à cette 

hypothèse pourtant séduisante. 

En effet si elle était vérifiée il serait possible d'obtenir, pour une 

qualité d'eau donnée, l'isotherme de fixation d'une substance sur un 

terrain quelconque. Il suffirait de connaitre la surface et la compo-

sition minéralogique de ce terrain et d'avoir à sa disposition un 

catalogue d'isothermes de fixation sur les matériaux composants de la 

substance considérée en solution dans le même type d'eau. 

Nous donnerons à la fin du présent mémoire (cf. 10.5.2.-) un exemple 

d'application. 
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Figure 70 : Devenir d'un ensemble de particules initialement voisines 

soumis aux phénomènes de dispersion. 
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f 	

CHAPITRE 6 
RAPPELS SUR LES MODALITES DE TRANSFERT 

EN MILIEU POREUX 

La dispersion est l'ensemble des phénomènes mécaniques et physico-

chimiques provoquant l'éloignement dans le temps et dans l'espace de 

particules initialement voisines (Figure 70). 

En milieu poreux, on distingue dans les mécanismes de dispersion liés 

au déplacement d'une solution : 

- la diffusion moléculaire 

- la dispersion cinématique (0D(D(d)) 

- les processus d'interactions solide-liquide ((é)) 

LES MECANISMES CINEMATIOUES 

6.1.1.- LA DIFFUSION MOLECULAIRE 

C'est un phénomène physique provenant de l'agitation moléculaire. Il 

existe dans un fluide au repos. Dans le cas de solution, on peut être 

conduit à distinguer les processus de diffusion moléculaire de chacun 

des constituants de la phase liquide. 

Comme nous l'avons vu en 1.2.- l'eau, fluide vecteur, outre le fait 

qu'elle peut être présente dans le milieu sous la forme d'eau de cons-

titution, est en grande partie liée au matériau (eau de rétention). 

Les molécules d'eau pénétrant dans le système sous l'effet des proces-

sus dynamiques sont susceptibles de migrer et de transiter par diffu-

sion moléculaire entre ces différents domaines. 

Sous l'effet de la diffusion moléculaire, le volume intéressé par le 

transit peut dépasser celui de l'eau gravitaire dans des proportions 

encore difficiles à préciser. 

•IMMM MIIM 	  
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6.1.2.- DISPERSION CINEMATIQUE 

Quand un fluide s'écoule à travers un milieu poreux, sa distribution 

de vitesse n'est pas uniforme. Cela est dû: 

- au profil des vitesses, qui dans les capillaires "intergrains", est 

parabolique, le régime laminaire persistant en milieu poreux pour 
(*) des nombres de REYNOLDS 	inférieurs à 5 [UASTANY (1963)] 

0 	• 
0 	• 
o 	• 
o 	• 
0 	• 
0 	• 

- à la dimension variable des pores 

- aux lignes de courant qui fluctuent par rapport à la direction prin-

cipale de l'écoulement en raison des obstacles constitués par les 

grains ou matériaux plus grossiers. 

Ce n'est que dans certains cas particuliers d'hydrologie souterraine 

(notamment en hydrologie karstique) que la dispersion peut être attri-

buée aux turbulences d'un écoulement non laminaire 

(ie) Nombre de REYNOLDS : 

Vey.P1 
Re - 	 

vitesse critique moyenne (cm/s) 

diamètre des pores (cm) 

masse spécifique du fluide (g/cm 3 ) 

viscosité dynamique du fluide (poise) 
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6.1.3.- LES  PARAMETRES DE LA DISPERSION 

Après cette revue des mécanismes, il apparait que la dispersion est 

influencée par un très grand nombre de paramètres qui peuvent être 

classés en trois rubriques : 

a) Paramètres  caractérisant le milieu poreux 

- la courbe granulométrique ou, à défaut, le diamètre moyen de ses 

grains (d) 

- la surface spécifique des grains 

- la densité sèche 

Ces paramètres contrôlent en effet : 

- la dimension des pores, donc le volume offert à l'écoulement et sa 

tortuosité 

- la quantité de solution liée à la matrice solide. 

b) Paramètres caractérisant les solutions utilisées 

Il s'agit essentiellement : 

- du contraste de masse volumique dû à des concentrations différentes 

en soluté 

- du contraste de viscosité dû aux variations de la concentration 

- du coefficient de diffusion moléculaire D
o défini en solution libre 

(en l'absence de milieu poreux). 

c) Paramètre caractérisant les régimes d'écoulement 

EkARLE (1972), GAUDET (1974)] 

PFANNKUCH (1962), en régime saturé, a effectué un classement en va-

riables adimensionnelles pour regrouper les résultats de tous les tra-

vaux en sa connaissance. Sans tenir compte des phénomènes de sorption, 

il a évalué l'importance relative de la diffusion moléculaire et de la 

dispersion cinématique selon les régimes d'écoulement. 

Dd.0 La figure 71 montre la variation de — en fonction de 
d.0 	 Do  

où : 



10 2 
10-1  10 IO 10 10 106  

du 
D o  

[in GAUDET (1974)3 
D 	 u.d 

en fonction de 
d.0 	 Do  Figure 71 : Variation de 

10 ua 

Do 
1o4  o-3 102  1 0 5  a o 3  1 0-1  I 0.4 

130 

D 
du 

■ II. 

\ 

, 

e 
\ \ 

4* e,... 
...y,  o 

GO 

TI 

...  e 	.,.. 

'à 

e 

I 
1 
I 

G 

1014.7 

..... 	 .■ , 	 ... : . 

.... ie. 	 . 	.i...... 

	

\ 	• *tee.: ,..à,,,‘  ceee 
... 4■1.3-Mrare. 

'N. 
'.› 

, , 
... 	Ciere 
0e9  • 

„ 
„ 

' 

.. . 

\ %.,,,‘.  " 
\ • 

GP 
\ ■ \ \ \ \ . 

ISI 
G 

I 

. 	% 
... 

il 

G I 
I 
i I 

0 

4 

i 

s 
1 
I 
s 

I 
I 	P 

I 
j 	I 

. 
I 
s 
I 

i 

I 
$ 
I 
T 
1 

I 
s 
I 
I 
s 

1 
I 
I 
1 
1 

I 
I 
I 
I 
I 

I 
• s 

s 
I 
a 

I 
I 

I 
a 

I 

8 
I 

1 
I 

I 
1 
I 
I 

ini 

I 
1 
I 

I 

iv 
. 

I 
I 
I 

I 

I 
1 
I 
I 
I 

a 
I 
I 
I _ 

. 

I 
I 
I. 
I 
: 

I 
I 
I 
I 
I 

1 
I 
I 
I 
I 

I 
I 
I 
I I 

I 
I 
1 
I 

i 1 I 

D 	 u.d Figure 72  : Variation de — en fonction de Do 	 Do  

DO 

10 

D 
Do 

10 

10 

10 



131 

D = coefficient de dispersion apparent qui prend en compte l'effet 

de tous les mécanismes intervenant dans le phénomène hydrodyna- 

mique de dispersion et qui ne dépend pas de la concentration. 

d = diamètre moyen des grains. 

u = vitesse moyenne de pore. 

Do  = coefficient de diffusion moléculaire du soluté dans l'eau. 

Une autre présentation du classement de PFANNKUCH permet de voir la 

variation du coefficient D en fonction de la vitesse moyenne de pore 

(Figure 72). 

Sur ces courbes sont mentionnés les différents régimes hydrodynamiques: 

ud 	D 
- Régime  I : pour 	0,3 7,-- est constant et vaut environ 0,7. 

Do 	uo  

Le phénomène de mélange est essentiellement da à la diffusion molé-

culaire. 

ud 	D 
- Réeime II : pour 0,3 4 — 5, — augmente progressivement. - - - - - 	 Do 	Do  

ud 	D 
- Réaime III : pour 5 < — < 10 g , ,.. est une fonction croissante pou-

- - - - 	 Do 	,J0  
D 	

(e)m vant être approchée par une expression de la forme —= a 	avec 
Do 	uo 

a = 0,5 et m = 1,2. 

ud ud 
- Régime IV : pour -> 103 ' 

D — est alors proportionnel à 
- - - - - 	Do  	Do 	 Do 

Pour des raisons de commodité de l'expérimentation les travaux les 

plus nombreux ont été effectués avec des échantillons de terrain (sa-

ble, etc..) non consolidés. Les travaux utilisant des milieux poreux 

consolidés ERAIMONDI (1959)- PERKIN (1963) - LEGATSKI (1967)1 ont ce-

pendant montré que dans de tels milieux D variait en fonction de — 
Do  

en suivant des lois qualitativement analogues à celles qui régissent 

leurs variations dans des milieux non consolidés (Figure 73). 



MILIEU 

CONSOLIDE 

MILIEU 

NON CONSOUDE 
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tog _p_ 

D 	 ud Figure 73 : Analogie des variations de 
5; 

en fonction de 	en 
Do 

milieux consolidé et non consolidé. 

Remarque : 

Les mêmes auteurs ont obtenu une courbe unique valable pour tous les 
ud types de milieux en portant 

FE) 
-en fonction de a 	avec : Do 	 mo  

F = facteur de formation, c'est-à-dire le rapport de la conductivité 

électrique du fluide saturant à la conductivité électrique macros-

copique du milieu poreux saturé 

n = porosité 

a = coefficient arbitraire sans dimension (1 < a < quelques dizaines) 

représentant le degré d'hétérogénéité à l'échelle centimétrique. 
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612,- LES PHENOMENES DE SORFTION-DESORPTION  

Les processus d'interactions sont différents suivant que l'eau de ré-

tention est prise en compte ou non'. 

6.2.1.- .  PROCESSUS  DE TRANSFERT 

Que la substance en solution soit électrolytique ou non, la succession 

des processus de transfert mis en oeuvre lors d'une sorption solide-

liquide peut être scindée en 3 étapes : 

a) La diffusion du soluté dans la phase fluide : une molécule de solu- 

té passe de la phase fluide au voisinage immédiat de la surface du 

substrat par convection de matière impliquant une diffusion à tra- 

vers un filon entourant la particule. 

e) La diffusion dans les pores : ces pores peuvent être constitués par 

de gros accidents à la surface des grains de substrat ou par des 

interfeuillets inhérents à la structure même du matériau (argile). 

y) La sorption proprement dite entre le soluté et les sites du solide. 

La figure 74 illustre ces diverses 'étapes : 

Figure 74  : Schématisation des différentes étapes de la sorption. 



* * * 
* *CD 

cp * 

Si tes 
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* *CD 
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mole-cules 
adsorbées 
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6:2.2. -  INTERFACES 

a) Interaction directe eau gravitaire-solide 

Dans cette hypothèse simplificatrice, le seul processus intervenant 

est la sorption du soluté dissous dans l'eau gravitaire sur le 

solide. 

mole-cules 

o 
	

1 

b) Prise en compte de l'eau de rétention 

Si le solide est feuilleté ou poreux, le soluté circulant dans les 

chenaux de la matrice poreuse (eau gravitaire) n'interagit avec le 

milieu qu'après diffusion dans l'eau de rétention 

o 
	a 

CD  o 
_ („, r  — eau-

_ 
N 

Une telle diffusion progressant jusqu'à l'eau de constitution a été 

mise en évidence au moyen de traceurs intrinsèques de la molécule d'eau 

(eau deutériée, eau tritiée, eau marquée à l'Oxygène 18) UlANSHAW 

(1973)1 

Il faut alors prendre en compte 3 processus : 

- le transfert du soluté entre l'eau gravitaire et l'eau de rétention 

- la diffusion du soluté dans l'eau de rétention 

- l'interaction solide-eau de rétention. 

a u. 	o 
(=> 



6.2.3.- CINETIQUE DE  FIXATION 

La vitesse de la fixation dépend à la fois de sa nature et de la 

localisation de ses sites. 

Il est toutefois possible de caractériser la fixation par une ciné-

tique globale appelée "cinétique formelle" par OZIL (1974). 

Cette cinétique peut être suivant les cas : 

- instantanée : si nous considérons que la sorption est très rapide - 	_ - - - 
vis à vis des vitesses d'écoulement, 

- du premier ordre  : si la vitesse du transfert n'est plus infiniment 

grande par rapport à celle de l'écoulement, 

- d'ordre supérieur à 1 : cette cinétique est rarement invoquée à cause _ 	_ 	_ 
de la complexité supplémentaire qu'elle amènerait à l'étude. 

Nous avons déjà dit (cf. Chap. 2.2.- que l'échange était le phénomène 

prépondérant de la fixation sur des argiles. D'après GRIM (1953) si 

l'échange a lieu en bordure il est presque instantané, par contre 

quand il doit y avoir pénétration entre des feuillets d'argiles, l'é- 

change est plus long mais quand même rapide puisque 99 % de l'équilibre 

est réalisé au bout de quelques minutes 1KRISHNAMOORTY (1950)1. 

Si l'écoulement d'un soluté dans un sous-sol ou dans une colonne est 

lent nous pourrons donc considérer que sa fixation, si elle est due 

à l'échange, est instantanée. Si l'écoulement est rapide il faudra 

alors tenir compte de la cinétique de l'interaction. 

Quelle que soit la cinétique d'interaction invoquée, elle tend à amener 

le système solide-liquide à un état d'équilibre caractérisée par une 

isotherme 

cseq = f(ceq
) 

Les différentes formes de cette relation f sont mentionnées dans le 

chapitre 2. 
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DIFFERENTS NIVEAUX D'INTERACTION INVOQUES DANS LES 

PRINCIPAUX MODELES REPRESENTATIFS DE PROPAGATION 

0 	
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fraction mobile 
	

0 fraction retenue 	 0 solide 

t54 interactions entre phases 
	

42> association da phases 

Figure  75  : Représentation schématique du milieu poreux 

[in MOLINARI-ROCHON-GAILLARD (1976)] 
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MISMIMM11•■■•■■•...■■■■ 	  

CHAPITRE 7 

DIE BIBLIOGRAPHIQUE DE LA MaDELISATION 
DE LA PROPAGATION UNIDIRECTIONNELLE DE FLUIDES 

MISCIBLES EN MILIEU FOREUX 

[ROCFION-MOL INARI (1976)] 

7,1 	EQUATION GENERALE 

7.1.1„--TIPOTHESES SIMPLIFICATRICES 

a) Hypothèses concernant la structure du milieu 

Les représentations les plus courantes décomposent schématiquement le 

milieu triphasique (gaz, liquide, solide) en au plus 4 catégories (Yi-

gure 75). 

- le gaz libre ou piégé (en milieu non saturé) 

- le solide 

- le liquide "mobile" (apparenté à l'eau gravitaire) 

- le liquide "lié" ou "retenu" (apparenté à l'eau dite de rétention) 

Ce milieu est considéré comme continu à l'échelle de l'élément de vo-

lume représentatif (E.V.R.). 

La matrice solide est indéformable, homogène et isotrope à cette échel-

le. 

b) Hypothèses concernant l'écoulement 

Ces hypothèses sont les suivantes : 

- l'écoulement est undirectionnel 

- l'écoulement est isotherme 

- la phase gazeuse (en milieu non saturé) est à pression constante 

- les variations de masse volumique et de viscosité de la solution en 

fonction de la concentration en soluté sont négligeables. 



7.1.2.- EXPRESSION ANALYTIQUE DE LA DYNAMIQUE DE LA PROPAGATION 

L'équation la plus générale du transfert est celle en milieu non satu-

ré en régime transitoire. Nous allons l'établir dans un premier temps 

et indiquer les simplifications que nous pouvons apporter. 

a) Transport dû à l'écoulement (processus convectif) 

Ecrivons la variation de masse entre les deux sections délimitant le 

volume élémentaire : 

Pendant un intervalle de temps, dt, entre par la section amont : 

1 

	

= 0 	(x t)• c
m 

(x,t).dt 
•cl   

On notera que 0 n'apparaît pas,car q en tient compte implicitement 

(loi de Darcy étendue au milieu poreux non saturé). 

Pendant ces mêmes intervalles de temps il sort par la section aval : 

À/ 1  
= 0.q (x + dx.t).c (x + dx,t).dt 1 	 - 	m 

Dq 	 De 

	

= St. 	(x,t) + [c
m (x,t) + m  dx) dt ax 	 Dx • - • 

Il s'est donc accumulé dans l'élément de volume 

Dc 
= _ n.(4 (x,t). Dq 

c (x,t).  

a 	, 
- CI 	r 

oc,t).c
m(x,t):).dx.dt 

p) Transport par dispersion (diffusion moléculaire et dispersion 
cinématique) 

Comme en a), entre dans la section amont la masse : 

A 2  = (Oloa  (x,t)•Jm  (x,t) + O r  (x,t)•Jr  (x.0).0.dt 

et il sort par la section aval : 

4/2  = 	(x + dx,t)•Jm(x +dx,t) + 0 r (x + dx,t).Jr (x + dx,t):).0.dt 
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Il s'est donc accumulé dans l'élément de volume : 

	

- 4/ =.-0.dx dt.r ,e J + 	(6 
2 	2 	 -à7 mm 	Dx 	r r 

Or, en généralisant la loi de FICK et en prenant des coefficients de 

dispersion apparente D
m 

et D
r 

dans la direction de l'écoulement, nous 

pouvons écrire : 

	

De 	 De
r 

	

J
m 

= - D
m Dx 	

et  
r Tir 

d'où : 

	

De 	 De 
cje - ce= R.dx.dt a 	6 =n1) 	CD 6 2 	2 	

[-là7 
CD 
m m ux 	

a 
Dx 	r r Dx 

c) Variation de la quantité de soluté présente (dont l'interaction 

avec la matrice solide) 

Il faut tenir compte des fractions mobile (m), retenue (r) et sorbée 

(s). 

Au temps t. la masse de soluté présente à l'intérieur est : 

A3  = 0.dx.[6
m 

(x,t).c
m
(x,t) + O r (x,t).cr (x,t)+(l•n).c s (x,t)] 

au temps t + dt subsiste : 

Ve= R.dx. c
m  .6 m 

 (x,t + dt).cm  (x '  t +dt)+0 (x,t + dt).e r (x,t+ dt)+(l-n).cs (x,t+dt)) 3  

Dc 

	

= 0.dx.Em.6m  + 	,....m.610.dt+c .0 + 	[er.6 1.1.dt + (1-n).[-9  + 

	

r r at 	 at- 

La variation entre t et t + dt est donc de : 

L7-1'3-/ = R.dx.dt  + 	re + 

De
s 

• 6  at Lm 	mi 	at 	r 	r - n)  Dt 

d) Expression analytique globale (voir Fi gure 76) 

Ecrivons le bilan total : 



q =débit unitaire de DARCY q_9 
o 

Ozdébit volumique à travers l'élément 
o «section de l'élément 
nui porosité 

»volume relatif de solution 
de la fraction retenue 

mobile 

X 

crus concentration volumique fraction retenue 

.9 	91 	mobile 

	

s M 	99 	 UV 	 phase solide 
Drecoefficient dispersion axial fraction retenue 

	

Dm--: 	9 	 V, 	 VV 	mobile 

	

Don 	99 	diffusion moléculaire 
Pb V, 

 

è1 è 	écml a 
aiL 9+13-x-  rm  m 	57( 

 

s-f4g11 er.MCrel_ 
(Ln) èc NON SATURE 

REGIME VARIABLE — 
Cr 

   

NON SATURE 

REGIME PERMANENT 
_ q bcm  pe2c 	h2c, embc abc, (l_n

)bc 
,r2=  er +  61 + 	irfs  

SATURE 

REGIME PERMANENT 

Figure 76  : Expression 

knr  glati»  inbc  Ethen+  E4 10+0 yes  
analytique générale de la dynamique de propagation et ses simplifications. 



(transport convectif) + (transport par dispersion) = (variation de 

la quantité de soluté accumulé). 

Après simplification nous obtenons l'expression analytique recherchée : 

De 	 De
s B r 1 

-Fc  ug.  cm  j + 1„ [Dm%  e]  + „a_ ED 8 ace"' i 	r 	1 4- 9  

convection 1 

	

dispersion r r Ir--1  .= variation de 
 soluté accumulé 

7.1.3.-  DIFFERENTS  CAS DE SIMPLIFICATION  DE CETTE EQUATION 

a) Hypothèse de la permanence du régime 

En fait la plupart des modèles simples reposent sur l'hypothèse de la 

permanence du régime. Dans ce cas les conditions deviennent : 

= constante 

0
m 

= constante 

= constante 0
r  

Dr 
= constante 

D
m 

= constante 

Nous obtenons alors l'expression suivante : 

	

De 	 32c D2c 	Dc
m 	

Dc 	 Des m n 	m + n P 	r  r ot 

	

- Dx 	-m 	 -r -r D
x
2 - -

A 
 m at +0 at 

b) Expression analytique globale en milieu saturé (en liquide) 

En milieu saturé, la porosité n est égale au volume relatif de solution 

0, ce qui revient à modifier uniquement le dernier terme de l'expres-

sion analytique. 

c) La vitesse interstitielle est élevée 

La dispersion du soluté dans la fraction mobile (Dm) devient prépondé-

rant et on peut négliger le terme en D r, dans l'équation générale qui 

devient : 
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De 	D2c 	Dcm 	Der 	 De ms Dx + DO àlc 2 m 
- 0 	+ 0 

mm  m Dt 	r at 	 at 

d) La vitesse interstitielle est faible 

Nous savons que la dispersion axiale du soluté dans la fraction mobile 

devient du même ordre de grandeur que sa dispersion D r  dans la frac-

tion liée (cf. 6.1.3.-). 

Il ne convient plus de distinguer les deux fractions du fluide, le 

transport du soluté étant le même dans ces deux fractions. Tout se 

passe cornue si tout le soluté s'écoulait avec la même vitesse-. 

L'expression globale s'écrit alors : 

De.
s De 	D2c 	De 

- q—+ + D0 uz- - 0  

C'est l'expression la plus fréquemment adoptée par la plupart des 

auteurs et en fait, certains auteurs négligent même le terme de sorp-

tion et utilisent l'expression très simplifiée : 

D 2 
Dc Dc 

- q—+ DO 	— e 
Dt Dx2 

Citons l'expression proposée par KYTE (1973) qui néglige la dispersion: 

Des De 	De q ax  = 0 —a  + (1 - n) 
Dt 

EXPLICITATION DU TERNE DE REIBETION SUIVANT LA NATURE DES 
PROCESSUS PHYSICO-CHIMIQUES 

7.2.1.- TABLEAU SYNOPTIQUE DES DIFFERENTES APPROCHES DE L'INTERACTION 

Les processus physico-chimiques d'interaction se traduisent par des 

compétitions entre réactions de vitesses différentes conduisant à des 

états d'équilibre caractérisés par des isothermes. 
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ISOTHERMES 
Réversibles Non réversibles 

Cs linéaires 

:eeeeeeeee'ee . C 

cs  non linéaires 
à 	A/0...0.#.. 

t 	C 

linéaires Cs I  Cs non linéaires 

C ' ›C 	 _ i, 

(I) w 
= c, 

Instantanées 

Cs 

— — — — 1— 

t  

LAP1DUS - AMUNDSON(1952) 

OGATA (1964) 

HASHIMOTO (1964) 
PREUL - KHERA( f 971) 

CLEARY-ADRIAN (1973) 

HOUGHTON (1963) 
(second degré) 
KAY- ELR1CK (1967) 
(Freundlich) 
DAVI DSON - CHANG(1972) 
(Freundl(ch) 
LAI -  JURINAK (1972) 
(exponentielle) 
AIZEN-FEDOTKIN(1973) 
(second degré) 

r 
r 

GAYRAUD (1974) 
I 	 (second degré) 

VAN GENUCHTEN (1974) 
(Freundlich) 

I 

WIERENGA (1974)  
(Freundlich) 

Du premier 
ordre 

#.--*• 

e 
e- t 

PDE- MCE 

(.19
4PIDUS-AMUNDSON 

52) 

ODDSON (1970) 

HOUGHTON ( 1 964) 
(second degré) 
LINDSTROM(1971) 
(exponentielle) 
TAGAMETS (1974) 
(Langmuir) 
OZIL(1974)
(Langmuir) 

HORNSBY- DAVIDSON (1973) 
( Freun 	lich) 

D 'ordre supé -
riecusr à l ' unité 

C 

... .• 

 t 

GUPTA- GREENKORN 
(1973) 
(second ordre - Langmuir) 

Figure 77 : Tableau synoptique des différentes approches de 

L'interaction pin ROCHON, MOLINARI (1976)] 



a) Influence des cinétiques sur le terme 
ât 

acs 
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La complexité de ces phénomènes a conduit les différents auteurs à for-

muler diverses hypothèses simplificatrices. 

L'ensemble de ces tentatives est rassemblé dans le tableau synoptique de 

la figure 77 qui distingue les processus selon la nature des cinétiques 

d'atteinte à l'équilibre et l'allure des isothermes. 

7.2.2.- PROCESSUS REVERSIBLES 

Quelle que soit sa forme, l'isotherme d'équilibre, peut s'exprimer par 

une relation du type : 

= f(ceq ) c
s(eq) 

où c
eq 

représente, selon le modèle hydrodynamique adopté, c
m(eq)'cr(eq) 

ou c 
+r)eq 

Le terme de sorption s'écrit alors selon la nature de la cinétique et 

la forme de l'isotherme adoptées. 

- cinétique instantanée : on suppose qu'à chaque instant l'équilibre - - _ 	_ 

est atteint et qu'en tout point : 

Des 	r 
3t = 	Lf(c).-1 

- cinétigue d'ordre 1 : la vitesse d'adsorption est proportionnelle à _  	_ 	_ 

la concentration c en phase liquide, et la vitesse de désorption à 

la concentration c s en phase solide ; la vitesse globale s'écrit 

alors : 

at = kc - kc a 	ds 

ac 	 ka lorsque l'équilibre est atteint 
at

s  = 0, d'où cs(eq) =  kd ceq équation 

- Cinétique d'ordre supérieur à l'unité : la réaction d'interaction est : 

A 
	

AB 

soluté 	 solide 	 soluté fixé 

de l'isotherme. 



K - 	
cs(eq) 

c
eq

.(S - c) 
s eq 
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GUPTA et GREENKORN (1973) retiennent une cinétique de réaction d'ordre 

2: 

9 E131  - k
a . [11].[B] 	kd [4]  

[B] représente la quantité de solide encore accessible à la sorption. 

Si S est la capacité maximale : 

[B] 	S - es 

La cinétique s'écrit alors : 

De
s 

Dt 
= k

a
. c. (S - e s) - kd cs 

lorsque l'équilibre est atteint De s ° 
ka 	cs(eq)  

kd 	ceq
.(S - c

s
)
eq 

En supposant que l'isotherme de sorption a la forme de LANGMUIR : 

K.S.ceq 
s(eq) 

1 + K c
eq 

qui s'écrit encore 

qui n'est autre que la loi d'action de masse, on a : k
d 
 = —a  

K 

La cinétique s'écrit donc : 

De
s 	 1 = k

a [c. (S 	e) - 	c Dt 	 s 	K s] 



b) Forme des isothermes 

- Isothermes linéaires : Dans ce cas cs(eq)=  K  eeq , K étant la pente _ 	_ _  
de l'isotherme. 

Si la cinétique est instantanée [LAPIDUS (1952), OGATA (1964), 

HASHIMOTO (1964), PREUL (1971), CLEARY (1973] 

ac 
ac 
— at • K Dt 

Si la cinétique est d'ordre 1 EvAN DEEMTER (1956), VILLERMAUX (1972), 

ODDSON (1970)] 

ac
s 

at 
- ka  (c - e) 

- isothermes du second deué _   

Cette représentation de l'isotherme, proche de la linéarité, est 

retenue par différents auteurs [40UGHTON (1963), HOVGATON (1964), 

AIZEN (1973)] 

Le développement adopté est le suivant : 

s(eq) 
= k

0 
 + k

1 
c
eq  +k 2 c2eq 

- Autres représentations - _ _ _ 	_ 

D'autres représentations peuvent être proposées :ETAGAMETS (1974), 

OZIL (1973)] 

. Isothermes de LANGMUIR ' 

K e
eg  

s(eq) 	1 + K eeq 

où K est la constante d'équilibre (loi d'action de masse) 

Isothermes de FREUNDLICH OkAY (1967), DAVIDSON (1972)] 
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s q 

1 

K 
cL 

c eg cL constante > 1 
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• Isothermes exponentielles [LAI (1972), LINDSTRUM (1971)J 

On trouvera le détail de ces expressions dans [ROCHON (1974)] 

7.2.3.-PROCESSUS NON REVERSIBLES 

Les recherches de WARNCKE et BARBER (1973) introduisent parallèlement 

à la notion d'isotherme d'adsorption, celle d'isotherme de désorption 

ce qui permet de mettre en évidence les fractions réversibles et ir-

réversibles de la sorption. 

A l'exception de HORNSBY et de DAVIDSON (1973) qui considèrent une 

cinétique du premier ordre autour de l'équilibre, représenté par une 

isotherme de FREUNDLICH, avec : 

at = k
d  

1 
c si 

ac s 

cette approche est généralement traitée en supposant la cinétique ins-

tantanée comme le font : VAN GENUCHTEN, DAVIDSON et WIERENGA (1974) 

ainsi que GAYRAUD (1973). 

Dans tous les cas, on considère que la fonction d'entrée dans le sys-

tème se caractérise par un seul extrémum (fonctions d'entrée de type 

impulsionnel -) 	et que chaque tranche élémentaire est soumise succes- 

sivement à un front de montée et à une phase de désorption. 

On se trouve en présence de plusieurs relations : 

- une relation d'adsorption unique obéissant à la loi d'isotherme de 

sorption choisie, 

- une infinité de relations de désorption (à une date déterminée). A 

chaque section de la colonne de milieu poreux correspond une relation 

de désorption particulière. GAYRAUD lui attribue, comme pour la sorp-

tion, l'équation dérivée de l'isotherme de désorption du second degré. 

VAN GENUCHTEN la caractérise par une équation de même type, mais avec 

une représentation de FREUNDLICH pour l'isotherme de désorption. 
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Au cours de l'intégration, pour t constant, on introduit alors dans 

l'équation du bilan, un terme de sorption dans les tranches élémen-

taires affectées par le front de montée, et un terme de désorption 

dans les tranches élémentaires affectées par le front de descente. 

Les coefficients des termes de désorption dépendent évidemment des 

concentrations maximales ayant affecté les dites tranches. 

7.3.- CHOIX DE MODF1 FS PRATIQUES FOUR L'EXPLOITATION RAPIDE D'ESSAIS 

DE LABORATOIRE ET DE -EMIN, 

7.3.1.- CRITERES DE CHOIX 

Avant toute considération, il ne faut pas oublier que le degré de 

raffinement d'un modèle mathématique doit être adapté à l'usage que 

l'on en attend. 

Il doit être en particulier compatible avec la précision des données 

expérimentales dont on dispose et avec celles des paramètres que l'on 

cherche à déterminer. 

Le seul modèle capable de tenir compte à la fois des processus de 

sorption et de désorption ainsi que de la cinétique est le modèle 

de HORNSBY-DAVIDSON (1973). 

La mise en oeuvre d'un tel modèle comme de celle des modèles simpli-

fiés de GAYRAUD (1973), VAN GENUCHTEN (1974) et WIERENGA (1974) impli-

que un traitement numérique itératif d'un coût rhédibitoire. 

En outre, notre préoccupation première consistant à appréhender les 

processus de propagation de l'eau au moyen de traceurs de la phase 

liquide peu affectés par les processus de sorption, il paraissait 

justifié de renoncer, en première approche, à ces modèles sophistiqués 

pour faire appel à des modèles plus simples faisant intervenir un nom-

bre de paramètres moins élevé. 

Parmi ces modèles simples, il nous a paru judicieux de puiser dans 

l'arsenal des modèles utilisés en génie chimique, modèles qui ont été 

mis à l'épreuve d'exploitation systématique. 
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7.3.2.- MODELE A UN PARAMETRE : "CONVECTIF  DISPERSIF" OU 

"PISTON DISPERSIF" (P.D.) 

C'est le modèle le plus fréquemment invoqué dans les études de trans-

fert de fluides et utilisé jusqu'à présent par le SARR dans toutes 

ses interprétations. 

a) Description 

Aux hypothèses du paragraphe 7.1.1. s'ajoutent celles de la permanence 

du régime, de la saturation du milieu et de l'inactivité totale de la 

matrice solide. Dans ces conditions l'équation de la dispersion s'é-

crit : 

D  3
2c 	3e 	ac u = — Dx ât ax2 

Les conditions aux limites : 

- supérieures sont dépendantes de la forme d'injection, 

- inférieures : c [30 ,t › 0] = 0 

b) Exploitation 

La transformation de LAPLACE permet d'obtenir très rapidement la so-

lution analytique de l'équation différentielle précédente que l'on 

exprime en temps réduit T = 	(t
R 

est le temps moyen de rétention = 
,R 

abscisse du centre de gravite - de la réponse à une impulsion). 

L'ajustement des résultats expérimentaux est effectué automatiquement 

par un programme de calcul dont les caractéristiques sont les suivan- 

tes [D1ROMPT (1973)] 

- la vitesse moyenne u est calculée à partir des valeurs numériques 

relevées sur la courbe de restitution : 

u = (-E) = x .
Jr 	

.h(t).dt (h(t) est la courbe de restitution nor-  
x 	

m 

1 

- l'ajustement se fait par exploration des valeurs du paramètre D jus-

qu'à optimisation d'un critère fondé sur la mesure de l'aire consti-

tuée par l'écart des 2 courbes. 

mée en surface) 
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Lorsque la vitesse interstitielle est inconnue une autre méthode con-

siste à ajuster simultanément par une méthode analogue D et u en tenant 

compte de la quasi proportionnalité (cf. 6.1.3.e. ) entre ces 2 para-

mètres 

L'inconvénient majeur de ce modèle est qu'il ne tient pas compte des 

interactions entre la phase en mouvement et les zones stagnantes du 

fluide ou la matrice solide. 

Son emploi devrait donc être limité : 

- au mesure de temps de séjour en conduite en génie chimique, 

- à l'hydrologie fluviale (où les zones mortes sont peu importantes) 

- à l'hydrogéologie karstique. 

7.3.3.- MODELE A 2 PARAMETRES : "PISTON DISPERSIF AVEC ECHANGE 

INSTANTANE" (PDEI) 

Ce modèle très classique a été proposé par de nombreux auteurs (cf. 

tableau 77) 

a) Description 

Il suppose l'instantanéité d'atteinte d'un équilibre de sorption gou-

verné par une isotherme linéaire et réversible, ce qui se traduit pour 

la propagation du soluté par le système d'équations suivant : 

â 
1c2
2c 	

n 
ac 	ac 1-n 

ac
s D at 

acs 	Dc 
K  à l'équilibre c

seq 
= K c

eq
) 

-n En pratique cela revient à ajouter un terme de retard 1  K) 

à l'équation de propagation du modèle P.D. : 

D 3
2

ac 
 u 	= rl + 1-11  K] 3u  

âx 	L 	n 	at ax 
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b) Exploitation 

1-n En posant ---K = X, l'équation précédente peut encore s'écrire : 

	

D ' 

D 2c 	Dc 	Dc 
D — u — = Dx 	at ax2  

	

D' - - D 	, 	u 
avec 	 u - 

Nous constatons que ce modèle est assimilable à un modèle convectif-

dispersif ou "Piston dispersif" (P.D.) dont le coefficient de disper-

sion et la vitesse sont pondérés par la constante d'échange (pente de 

l'isotherme linéaire réversible). 

L'ajustement des paramètres D' et u' se fera donc comme précédemment 

pour le modèle P.D. 

Note : 

1-R 	1-n 	 u l 	' 

	

En posant -7- - 	K, nous voyons que R = 	
D

Ce paramètre R 

n'est autre (à un facteur de transposition près) que le "RF" utilisé 

par les chromatographistes pour caractériser la migration d'un soluté 

sur une couche mince. 

7.3.4.- MODELES A 3 PARAMETRES "PISTON DISPERSIF AVEC ECHANGE" (PDE) 
■•■■■ 

ET "MELANGEURS EN CASCADE AVEC ECHANGE"(MCE) 

Pour représenter la dispersion axiale avec échange de matière, le 

génie chimique propose deux représentations commodes basées sur des 

hypothèses simplificatrices : les modèles PDE et MCE. 

a) Modèle P.D.E. 

Ce modèle reprend les hypothèses hydrodynamiques du modèle simplifié 

donné en 7.1.3.- et suppose que le transfert de masse est gouverné 

par une cinétique de transfert et une isotherme linéaire. Le système 

d'équations à résoudre est : 



D â2c uDc De 41-n 
Dc

s 
''c  2 	Dx = at * n at 

Dx 

C 
s s = k (c  - _...) 

•at 	 K 

La solution analytique de ce système est donnée dans le domaire de aPLACE 

ryMI.  DEEMTER (1956)1 en fonction de 3 paramètres, pour certaines conditions 

limites. 

uL P = — critère de PECLET axial (paramètre de dispersion) 
D 

N = kL 1-n — 
u n 

nombre d'unités de transfert (paramètre cinétique) 

1-R 	1-n 
R tel que R  - K. 	critère de rétention (paramètre d'équilibre). 

b) Modèle MCE 

Ce modèle repose sur les mêmes hypothèses d'interaction mais l'écoule-

ment axial est, dans ce cas, représenté par une cascade de J cellules 

identiques en série contenant chacune les phases mobile et stationnaire 

supposées de composition uniforme à chaque instant. 

J-1 

Ecrivons le bilan de matière dans la cellule i 

dei 	 dcsi  V 	V(1-n)  
q nc 

i-1 = (Inci 	n  dt 	- J 	dt 

dc . 	 c. 
si 	 si 

- k (c. - 
dt 	 ï_ / 

V 
- = volume d'une cellule V = volume de la colonne équivalente 

La solution analytique de ce système est donnée EVILLERMAUX (1972)] 

en fonction des 3 paramètres : 
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Nombre de cellules (paramètre de dispersion) 

nombre d'unités de transfert (paramètre cinétique) 

	  critère de rétention (paramètre d'équilibre). 
n + K (1-n) 

c) Conditions d'équivalence 

Lorsque le nombre de cellules (J) est grand, il est facile de montrer 

que ces modèles (P.D.E. et M.C.E.) sont équivalents pour : 

P re 23 

Le choix préférentiel du modèle M.C.E., discontinu, n'est dicté sou-

vent que par la commodité de traitement mathématique, les différences 

étant, dans les conditions habituellement rencontrées, insignifiantes. 

d) Exploitation de ces modèles 

Ces modèles peuvent être traités principalement de 4 façons différentes. 

- Utilisation de la solution analytique :  _   

connaissant la solution analytique EvikM DEEMTER (1956), VILLERMAUX 

(1972)1 on peut déterminer les valeurs optimales des 3 paramètres 

N,J,R par une méthode de recherche directe de régression non linéaire 

à partir de la courbe expérimentale. 

- Utilisation de la méthode des moments : 

rappelons qu'il s'agit de calculer les paramètres du modèle en con-

frontant les valeurs expérimentales des moments aux expressions théo-

riques qu'on obtient facilement à partir de la seule connaissance de 

la transformée de LAPLACE de la distribution [ILLERMAUX, VAN SWAAIJ 

(1969), LEES (1969)] 

Cette méthode s'avère lourde et imprécise en raison notamment du 

poids considérable attribué dans les calculs aux mesures expérimen-

tales affectées de la plus grande incertitude (queues de courbes). 

Ceci exclut en pratique le recours à des moments d'ordre supérieur 

à 2. 
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Notons toutefois que le moment d'ordre 1 - donne avec une bonne appro-

ximation de temps moyen de passage (t R) permettant de définir le pa-

ramètre R 

to 
R = — 	t

o 
: temps théorique de l'eau 

t
R 

- Utilisation de la fonction de transfert : 

La fonction de transfert d'un système est la transformée de LAPLACE 

de la réponse impulsionnelle E (0 à une impulsion de DIRAC. 

G(s) = .à°eD[E(t)] = 	. e 
-st

.E(t).dt 
0 

G(s) est calculable expérimentalement à partir d'un couple quelconque 

de signaux entrée-sortie, soient c 1 (t) et c2 (t) 

	

Cc 21 	c2 
G(s) — 	  

[c 

Connaissant G nous obtenons F(s), fonction dépendant uniquement du 

mécanisme d'échange entre les phases puisque F(s) = R + 	  
(1-R)s + N • 

En effet : 

1 

F(s) = 11.  [(1) 	 - 

s G 

-1 Posons Y = (1-F) 	et X 

Nous obtenons : 

-1 Y = (1-R) 	NX (1-R)
-2 

En traçant cette droite nous obtenons immédiatement N et R par la 

pente et l'ordonnée à l'origine ESTILLERMAUX (1972)] 

- Utilisation de critères de forme : 
■••• 	 Mo ma. ••■ eue 	 •M• 	 OMO MI. 	 ma. 

Les méthodes précédentes de traitement sont bien connues mais souvent 

inapplicables par le praticien ne disposant pas d'un ordinateur et 

voulant exploiter l'information contenue dans une courbe expérimentale. 
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VILLERMAUX (1973) a sélectionné des critères graphiques sensibles aux 

variations des 3 paramètres et a établi des corrélations les estimant. 

Les abaques qu'il fournit permettent d'évaluer l'ordre de erandeur de 

ces paramètres et il ne convient pas d'y rechercher une grande préci-

sion. 

- Solution numérique : - _ _  

Nous pouvons discrétiser les équations en différences finies explici-

tées de façon à pouvoir traiter le problème sur calculatrice program-

mable HP 9825. La méthode d'intégration utilisée est donnée en annexe 

avec l'organigramme de calcul. 

7.4.-CONCLUSIORS 

Il apparait que toutes les descriptions mathématiques reposeatsur un 

modèle dans lequel il est admis que le flux dû à la dispersion cinéma-

tique est proportionnel au gradient de concentration. Il en résulte que 

le coefficient de dispersion cinématique peut s'exprimer à l'aide d'une 

fonction quasi-linéaire de la vitesse interstitielle. 

Quand le milieu poreux présente des propriétés sorptives vis-à-vis du 

soluté, la signification du coefficient de dispersion devient plus com-

plexe. Néanmoins une description analytique est encore possible si la 

sorption est linéaire instantanée (PDEI) ou d'ordre un (PDE). Quand ce 

n'est pas le cas, il faut faire appel à des méthodes de calcul numérique 

qui, si elles sont trop complexes, se révèlent peu pratiques pour une 

utilisation systématique par l'ingénieur de terrain. 
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CHAPITRE 8 

ETUDE DYNAMIQUE ,  EN LABORATOIRE 

DES PROCESSUS DE FIXATION 

8.1.- DISPOSITIF EXPERIMENTAL 

Ce dispositif a été obligeamment mis à notre disposition par MIL VACHAUD 

et CAUDET de l'Institut de Mécanique de Grenoble. (*) 

8.1.1.- LA COLONNE  DE MATERIAU 

Le matériau est contenu dans un tube cylindrique en plexiglas, de 6,16cm 

de diamètre intérieur et de 40,3cm de hauteur. Pour approcher au mieux 

la saturation, le remplissage se fait en laissant toujours au-dessus du 

solide une petite colonne d'eau. Ainsi, les particules de sable libèrent 

leur enveloppe d'air avant de s'entasser sur le solide déjà en place. Le 

tassement se fait par vibration. Nous considèrerons que la colonne, rem-

plie de cette manière, est saturée en eau lorsque l'écart entre la te-

neur en eau et la porosité est de l'ordre de 1 Z. [GAUDET (1974)] 

8.1.2.- DISPOSITIF DE MESURE 
•••• 

a) Description 

La température de la pièce où ont été effectués les essais est demeurée 

à peu près constante au cours de l'expérimentation (20 ° C). N'ayant pas 

de pompe à notre disposition, pour absurer un débit constant nous avons 

alimenté la colonne par des vases de MARIOTTE. Nous avons relié 2 vases, 

à même charge, par l'intermédiaire d'un robinet 3 voies à l'extrémité 

supérieure de la colonne. L'un contenait l'eau distillée (fluide vec-

teur) et l'autre la substance à injecter (traceur ou polluant). 

(se) Institut de Mécanique de Grenoble - 

Domaine Universitaire - St MARTIN D'HERES (38) 
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vases de MARIOTTE 

collecteur de fractions 

Figure 78 : Schéma descriptif du dispositif expérimental. 

Ce dispositif permet d'alimenter la colonne de terrain en eau distillée 

et en soluté en conservant le même débit, et par conséquent, l'injection 

se fait sans perturbation de l'écoulement. 

Le volume du circuit d'alimentation, situé entre le robinet 3 voies et 

la surface supérieure du matériau, est réduit au minimum afin de ne 

pas apporter de perturbation. Ce volume représente, dans le cas le plus 

défavorable, 2 % du volume d'eau contenu dans la colonne. 

A des intervalles de temps constants, des volumes de solution ayant per-

colé sont prélevés pour être analysés. 

Les concentrations en soluté des échantillons sont déterminées par les 

différents processus physico-chimiques répertoriés en 3.2.2. 

b) Mesure des débits écoulés 

Les niveaux de charge imposés aux burettes de MARIOTTE ainsi que l'ex-

trémité inférieure de la colonne sont positionnés. Les volumes infil-

trés sont relevés par lecture de niveaux dans les vases de MARIOTTE et, 

pour contrôle, en extrémité de colonne, nous pesons les échantillons 

recueillis. 
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La précision relative ainsi obtenue sur les débits est de l'ordre de 

2 Z. Les débits utilisés dans nos expériences varient de 60 à 900 

ml 1h. 

Pour l'interprétation des mesures, nous utiliserons la vitesse in-

terstitielle moyenne du déplacement u, obtenue en divisant le débit 

volumique par le produit de la section de colonne S et de la porosi-

té moyenne n : 

u - 
S.n 

8-1.3.- TECHNIQUE UTILISEE 

Nous avons préféré l'injection-impulsion à l'injection en échelon 

pour deux raisons : 

- la réponse à un échelon de concentration suppose la saturation 

progressive du milieu sorbant dans lequel transite le soluté. 

Les quantités énormes qui seraient nécessaires pour saturer le 

sous-sol excluent l'emploi de ce type d'injection pour les expé-

mentations de terrain. 

- la réponse à une injection-impulsion en sortie d'un système four-

nit de plus une information plus complète sur les modalités spatio-

temporelles de transfert. 

En introduisant un mince créneau de soluté à l'entrée de la colonne, 

assimilable à une injection-impulsion, nous obtenons en sortie une 

courbe concentration-temps que nous appellèrons"Réponse Impulsion-

nelle" (R.I.) du système constitué par la colonne. 



Tranche élémentaire de fluide 
pénétrant dans le système 
dans un intervalle de temps At 

Temps 

Transcripteur 

Capteur 

Entrée Sortie 

R. I. 

Figure 79 : Schéma d'obtention de la réponse impulsionnelle d'un 

système. [in MOLINARI (1973)] 

Cette courbe de restitution fournit les informations de deux types : 

- détermination des temps caractéristiques du transfert de la substance 

- établissement du taux de restitution. 

Rappelons que la quantité de soluté restituée en sortie de colonne dans 

un intervalle de temps dt est égale au produit : 

Q.c.dt 

Q = débit volumique 

c = concentration à l'instant t. 

159 
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Si l'on connait le débit, le bilan de soluté A s'obtient par l'inté-

gration 

rœ 

Q c.dt 

0 

c.dt 	si Q est constant 

Pour tous nos essais le volume injecté a été* fixé à 10 na,4,. 

RESULTATS EXPERVENTAUX 

8.2.1.- _COLONNE DE SABLE DE L'ISERE 
«M.!.  

 

•••••■•1,  

 

a) Tableau récapitulatif des essais 

La majorité des essais ont été effectués à un meme débit que nous avons 

volontairement choisi élevé afin de diminuer les temps de séjour dans 

la colonne. Pour la famille des traceurs fluorescents, substances dont 

nous avons approché les mécanismes de rétention par les essais stati-

ques, nous avons renouvelé les essais dans différentes conditions hy-

drodynamiques. Nous pensons ainsi mettre en valeur l'influence de la 

cinétique de sorption sur le comportement global de la substance. 

Le tableau suivant récapitule l'ensemble des percolations effectuées 

sur le sable de l'Isère. 

4 
m £/h Uranine Rh.Wt Rh.B Sulfo.G N03 I  

-  Li Cu Lindane Phénol 

880 W * _ * * e _ 0 * 

650 e * * * _ + 

210 :i. * - + 

: essai réussi (R.I. complète) 

• : essai médiocre (R.I. incomplète) 

O : essai non réussi (analyses défectueuses) 

: essai négatif (pas de R.I. détectable) 

A = 

=Q 
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5 % maxi. 	 5 Z maxi 

Essai Substance 
e 
% 

u 
cm/h 

tu - - 
u mn 

C inj 
Mil ou eq-el 

t arrivée 
mn 

t modal 
nal 

t moyen 
mn 

t fin 
mn 

Bilan 
% 

01 

02 

02 

03 

12 

13 

14 

21 

22 

23 

25 

26 

27 

28 

31 

32 

33 

34 

36 

35 

Uranine 

Rh.WT 

Uranine 

Uranine 

Sulfo. G 

Rh .WT 

Uranine 

Rh.WT 

Suif°. G 

Rh.WT 

Rh.B 

I -  

Li
t 
 

Uranine 

Rh.WT 

NO3 -  

Phénol 

Cu ' 

Lindane 

0,38 

0,38 

0,38 

0,38 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,36 

0,35 

0,35 

0,35 

0,35 

0,35 

0,35 

U ranine 

60,8 

60,6 

60,6 

62,1 

19,4 

18,9 

21,4 

83,5 

83 

82,8 

82,7 

83 

32,6 

82 

86,3 

84,4 

85,7 

85,8 

87,1 

76,5 

39,8 

39,91 

39,91 

38,95 

124,7 

127,8 

112,78 

28,95 

29,15 

29,21 

29,25 

29,15 

29,28 

29,48 

28,02 

28,66 

28,21 

28,13 

27,77 

31,6 

2.10
-6 

-6 
2.10 

7,7.10
-6 

2,4.10
-6 

2,6.10
-6 

1,8.10-6 

1,85.10
-6 

1,97.10
-6  

-6 4,49.10 

1,21.10
-6 

1,94.10
-6 

2,3.10
-6 

2.10
-6  

2,14.10
-2 

2.10
-6 

-6 
2.10 

2,2.10
-3 

1,87.10-3 

2.10
-2 

2.10
-5 

30 

32,6 

50 

32,6 

111 

900 

200 

26, 1 

33 

81 

32,3 

pas 

25,5 

27 

22,5 

28,7 

23,7 

25,7 

pas 

analyses 

36,1 

37,9 

76,4 

34,4 

126,7 

2447,2 

375 

29,6 

53,3 

165,6 

60,8 

de 

30 

30,8 

28,5 

45,9 

30,9 

30,7 

de 

44,43 

46,81 

130,8 

44,26 

149,4 

3986,1 

581,3 

33,6 

103,4 

242,4 

108,4 

restitution 

30,8 

37,5 

30,5 

90 

30 

31,4 

restitution 

ratées 

78,4 

79,6 

? 

80,4 

204 

? 

1540 

46,8 

 265 

568,5 

324 

43,2 

53,7 

39,75 

213 

38,5 

40,8 

go % 

g5 % 

35 % 

90 % 

96 % 

32 % 

24 % 

94  % 

40 % 

54 % 

30 % 

0 % 

99 % 

70 % 

90 % 

41 % 

90 % 

93 % 

0 % 

0 % 

Figure 80 : Tableau récapitulatif des essais effectués sur la 

colonne de sable de l'ISERE 
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Le temps imparti à cette étude ne nous permettait pas de recommencer 

les essais négatifs ou défectueux. 

b) Dépouillement des Réponses Impulsionnelles (R.I.) obtenues 

Nous avons regroupé dans le tableau 80 les temps caractéristiques des 

pics de restitution et le bilan global obtenu par planimétrie de 

chacun des essais. 

Nous appellerons : 

- temps modal : le temps correspondant à la concentration maximale 

atteinte en sortie de colonne (tm) 

- temps moyen : le temps correspondant au centre de gravité de la 

courbe de restitution (tR) 

- temps d'arrivée et temps final : les temps pour lesquels les concen-

trations en sortie de colonne sont égales à 5 % de la concentration 

maximale atteinte 

- to : temps théorique de l'eau ou d'un soluté non retenu 

c) Commentaires sur ces Réponses Impulsionnelles  

Les figures 81 à 87 représentent quelques courbes de restitution lis-

sées puis relevées à la table de lecture. Nous constatons que les R.I. 

ont toutes la forme classique des "pics chromatographiques", mais avec 

des amplitudes et des largeurs variant avec la vitesse et la nature de 

la substance. 

Pour faire apparaitre plus visiblement les différences entre les temps 

de rétention, nous avons représenté sur une mgme figure les réponses 

à fort débit de 5 substances. Pour ce faire, nous avons ramené tous les 

essais à une même vitesse interstitielle et une même concentration d'in-

jection en pondérant les échelles du tracé automatique des courbes. 

L'erreur que nous commettons en faisant ceci reste faible puisque les 

concentrations d'injection et les débits sont voisins. 

Sur la figure 88 ainsi obtenue, 2 groupes de substances se détachent : 
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1500. 

5000. 

2500. 

0. 

0.1 
	

2.  I 	1 	i 	A 	1_ 51 	1 	 • 1_ 	_1 
	 1121121811271UI •» 

COLONNE ISERE-URANINE ESSAI 12 	 REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 

mem comcnTIFMON 212111121 12 

Figure 81  : Réponse Impulsionnelle de l'uranine à travers la colonne 

de sable de l'ISERE. Essai 12. 

10150. 

12500. 

0250. 

- 0. 

"°. I 	 1 25. 1 	t 
	 • 50• L 
	

nutum» IN 111/11.1R3 

COLONNE ISERE-URANINE ESSAI 21 - 	 REPRESENTATION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 
. COUROS LINCOM11111 ION UK111 INE 21 

Figure 82  : Réponse Impulsionnelle de l'uranine à travers la colonne 

de sable de l'ISERE. Essai 21. 
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Figure 83  : Réponse Impulsionnelle de la Rhodamine Wt à travers la 

colonne de sable de l'ISERE. Essai 22. 

Figure 84  : Réponse Impulsionnelle de la Sulforhodamine G à travers 

la colonne de sable de l'ISERE. Essai 23. 
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22500. 

15000. 

1500. 

1- 	 0. 

13' 	/ 	1 	j 	18'1 	1 
	

251 	79 	/ 	 11119C13ICII 711 11/MU11111 

COLONNE ISERE-10DE ESSAI 21 
	

REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 
CIILIF107 CONCENI/M0111 1— 71 

Figure 85 : Réponse Impulsionnelle de l'ion iodure à travers la colonne 

de sable de l'ISERE. Essai 27. 

12000. 

0000. 

14000. 

0
. 

, 	 1 25-  I 
	 50. 	 twatelms UI11741178 

COLONNE ISERE —LITHIUM ESSAI 28 
	

REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 
comBU 17111C17411111710N LI' II 

Figure 86 : Réponse Impulsionnelle de l'ion lithium à travers la colonne 

de sable de l'ISERE. Essai 28. 



22500. 

15000. 

'1300. 

- 0. 

 

0. 1 	I I 99 I 
1111111111:11 	111111711111 

     

COLONNE ISERE—PHENOL ESSAI 34 	 REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENRECISTREMENT 

. • courue CONGINTIMION Plffl111. 

Courbe concentration uranine 

II 

II 	 II 

II 

u__ 	i 	1 	 , 	 1  

1,25 	 2,50 

seo G 

Li 

RH WT 

a. 	a 
3,

▪  

7

- 

5 	 C.bscises en Ile.ures 

166 

Figure 87  : Réponse Impulsionnelle du phénol à travers la colonne 

de sable de l'ISERE. Essai 34. 

Percolation colonne débit moyen 890 Cm 3 /H 

Figure 88  : Réponses Impulsionnelles de 5 substances miscibles à travers 

la colonne de sable de l'ISERE. 

L'ion nitrate et le phénol non représentés figureraient dans 

le premier groupe [in MOLINARI-ROCHON (1976)] 
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- un aremier_groupe de substances qui migrent sensiblement de la même 

façon à travers le sable. Tous les temps de rétention moyens étant 

proches du temps théorique d'un soluté non retenu, ces substances 

peuvent être considérées comme de 'bons traceurs" de l'eau à travers 

le sable de l'Isère. Ce sont : l'uranine, l'ion iodure, l'ion lithium, 

auxquels nous pouvons ajouter l'ion nitrate et le phénol. 

- un deuxième - groupe de substances dont les temps de rétention moyens _ 	- —.- 

sont plus importants et les traînées plus longues. Ces "mauvais 

traceurs" sont : la Rhodamine Wt, la Sulforhodamine G,et la Rhodamine 

B qui ne semble pas ressortir de la colonne (ou ressort à une concen-

tration inférieure au seuil de détection). 

Avant même de tenter une interprétation, nous pouvons faire une pre-

mière constatation sur l'ordre d'apparition des colorants xanthéniques 

en sortie de colonne : 

- uranine 

- Rhodamine Wt 

- Sulforhodamine G 

- Rhodamine B (non détectée en sortie de colonne) 

Nous distinguons également 3 sortes de bilan : 

- uranine : taux de restitution 'élevé 

- Rhodamine Wt 
taux de restitution médiocre 

- Sulforhodamine G 

- Rhodamine B : taux de restitution nul 

Il y a donc une certaine concordance entre ces résultats et les con-

clusions des essais statiques concernant l'amplitude et la réversibi-

lité des sorptions ( 5.2.1.e ) 

- l'uranine dont la fixation est peu prononcée et de plus réversible 

se restitue bien en un temps minimum 

- la Rhodamine Wt et la Sulforhodamine G dont les fixations_sont plus for-

teet partiellement réversiblesont des temps moyens de passages plus 

importants et des taux de rétention médiocres 

- la Rhodamine B qui se fixe fortement et de façon quasiment irréver-

sible n'est pas détectée en sortie de colonne. 
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8.2: 	COLONNE DE L'ECHANTILLON DE TERRAIN DE BONNAUD -------- 

a) Tableau récapitulatif des essais 

Comme précédemment, nous avons, pour certaines substances, fait des 

injections dans différentes conditions hydrodynamiques. Le tableau 

suivant répertorie et analyse les résultats obtenus. 

. 
Uranine Rh.Wt Sulfo.G Rh.B Tritium 

_ 
N03 Phénol 

Débit faible 4 	+ .11 - 

. 	. 

- + * e 

Débit fort * * * - - * + e * 

Li Cu Na I-  Cl SO4
= Cr207

.  
Lindane 

Débit fort + -- -+ *** 0* 0 e 0* 4 

* : essai réussi 

+ : essai médiocre 

0 : essai non réussi 

- : essai négatif 

Rappelons (cf.3.1.3.b- ) que pour réaliser les essais à fort débit 

nous avons dû éliminer un certain pourcentage de fines particules, 

modifiant ainsi le matériau utilisé pour les essais statiques. Etant 

donné l'importance qu'ont les fines particules d'argile sur la réten-

tion des traceurs, on conçoit que les essais effectués à fort débit 

ne seront pas comparables aux résultats obtenus en statique. 

b) Dépouillement des réponses obtenues 

Nous avons, comme précédemment, regroupé les temps caractéristiques et 

les bilans de restitution des réponses à des injections-impulsions dans 

le tableau 89 : 
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5 % maxi 
	

5 % maxi 

Essai Substance 

==== ■....... 

8' 

...e 

u 

a...1...ff sa.. 

L to = - u 

.eagam 

C inj 
t arrivée t modal 

Mn 

smammmmm» 

t moyen 

 Mil 

t fin 

= 

---......------■ 

Bilan 

41 Uranine 0,31 11,3 213 2,4.15 -6 14/1 75 	164 300,6 640 80 I' 
en 13 h 

42 Uraaine ,, 12,02 201,24 3,1.10-6 14/1 122 	186 248,17 480 91 % 

43 Rh WT ” 10,1 239 1,92.10-6 
 14/1 138 	267,5 532 1320 40 % 

46 Tritium n 8,2 294 6,3.10-6 Ci/1 161,5 	I 	258,2 362,6 714 70 % 

47 N03- ” 7,36 328,5 - 2.10-3  NO3 /1 240 	332,2 I 436 690 90 % 

48 Sulfo. G It 7,10 340,6 2.10-6  14/1 pas 	de 	restitution 0 

49 Phénol li 7,14 338,4 2.10-3 00H/1 264 374,1 381,4 505,5 42 % 

51 Uranina 0,33 87,66 27,59 1,95.10-6  M/1 23,13 30,55 31,4 42,38 98 % 

52 I-  0,33 86,43 27,97 - 1,98.10-6 
 I /1 22,13 29,4 29,75 37,75 100 % 

53 Rh WT 0,33 90,2 26,81 2,1.10
-6 

14/1 27 39,22 48,54 80 44 % 

54 Phénol 0,33 92,54 26,13 1,96.10-3 
M:1 22,6 27,89 28,24 34,4 82 ; 

55 
- 

NO 3  0,33 89,49 27,02 - 2.10-3  NO3/1 23,8 28,46 30 35,6 90 % 

56 Tritium 0,33 88,38 29 6,62.uCi/1 22,5 29,41 29,78 37,7 94 % 

57 . RhB 0,33 89,49 27,02 2.10-6  14/1 pas 	de 	restitution 0 

58 Li+ 0,33 86,43 27,97 -2  1,02.10 	Li+  /1 52 	1 	85,42 1 	121,9 246,1 

59 Sulfo. G 0,33 82,37 29,36 2.10-6 14/1 pas 	de 	restitution 0 

101 I-  0,33 74,74 32,35 - 1,89.10-6 
 1/1 24,3 33,1 34,02 45,4 100 % 

201 I-  0,33 77,08 31,37 - 2,03.10-6  I /1 26 32,94 33,77 43 98 % 

203 Lindane 0,33 86,3 28,01 2,75.10-6 44/1 29,1 44,56 53,61 98 96 % 

204 Tritium 0,33 75,85 31,87 611Ci/1 25,7 32,95 33,34 40,7 90 % 

205 Uranine 0,33 81,86 29,54 2,5.10
-7 

 14/1 25 32,8 34,17 43,9 95 % 

206 Cu++ 
0,33 75,45 32,05 

-3 	++ 
1,42.10 	Cu 	/1 pas 	de 	restitution 0 

206 SO4 :  0,33 75,45 32,05 1,88.10 	SO4/1 32 41,32 41,89 54 

207 Cr207 ' 0,33 75,98 31,41 3,85.10-5 Creil 31,2 36,95 41,61 54,6 

208 -Je 0,33 77,28 31,29 2,2.10-3 Na+/1 pas 	de 	restitution 0 

208 Cl-  0,33 77,28 31,29 - 	- 
2,17.10

3 
 Cl /1 30,38 37,33 39,58 52,75 

209 Cr207 =  0,33 88,47 27,33 3,1.10
-4 

Cr6/1 24/25 32,02 33,13 42,38 100 % 

210 Na+  0,33 82,16 29,43 2,04.10
-2 

Na/1 68 116,7 124,7 195,5 77 % 

210 Cl-  0,33 82,16 29,43 1,97.10 	C1/1 26,13 33,84 36,54 45 70% 
en 100m 

211 
++ 

Cu 0,33 88,47 27,33 1,42.10
-2 

Cu/1 pas 	de 	restitution 	 0 

211 50, '  0,33 88,47 27,33 = 1,88.10-2  904  71 25,7 34,45 35,33 47,3 	100 1 

Nota : Essais 41 à 49 échantillon de BONNAUD utilisé en statique 

Essais 51 à 211 échantillon après élimination des fines particules. 

Figure 89  : Tableau récapitulatif des essais effectués sur la colonne 

de terrain de BONNAUD 
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) Commentaires sur ces Réponses Impulsionnelles 

Les figures 90 à 101 donnent les tracés de quelques-unes de ces cour-

bes lissées et relevées à la table de lecture. Nous pouvons faire les 

mêmes remarques que pour le sable de l'Isère quant à la forme des pics 

obtenus. Les différences entre les essais à fort et faible débit sont 

plus marquées que pour le sable de l'Isère. Ceci peut s'expliquer par 

la variation plus importante du facteur vitesse (10-90 cm/h au lieu 

de 20-90 cm/h) et surtout par la modification du matériau. 

Pour mettre en évidence les variations importantes du temps de réten-

tion moyen d'une substance à l'autre, nous avons, une fois encore, 

représenté les réponses pour plusieurs solutés sur une même figure. 

Sur les figures 102 et 103, nous pouvons encore distinguer 2 groupes : 

- les "bons traceurs" : l'ion iodure, l'eau tritiée, le phénol, l'ion - 
nitrate, l'uranine, auxquels nous pouvons ajouter (cf. tableau fi-

gure 89)1 T ion chlorure, l'ion sulfate et l'ion bichromate qui ne 

sont pas représentés sur les figures. 

- les "mauvais traceurs" : la Rhodamine Wt, le lindane, le lithium et _ 	- - _ 
(cf. tableau frgure 89) la Rhodamine B, la Sulforhodamine G, l'ion 

cuivre, l'ion sodium qui n'apparaissent pas sur les figures. 

Comme pour le sable de l'Isère, nous constatons que l'ordre d'appari-

tion des traceurs fluorescents détectés en sortie de colonne est le 

même que celui des isothermes de sorption et que les bilans sont cohé-

rents avec la plus ou moins grande réversibilité des fixations (cf. 5. 

2.2.e ). La non-détection de la Sulforhodamine G, qui a quasiment la 

même isotherme de sorption réversible que la Rhodamine Wt, peut s'ex-

pliquer par sa plus forte interaction irréversible mise en évidence 

par la comparaison des isothermes de fixation globale (Fig. 60 et 61). 
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Figure 90 : Réponse Impulsionnelle de l'uranine à travers la colonne 

de l'échantillon de terrain de BONNAUD utilisé en statique 

Figure 91 : Réponse Impulsionnelle de l'eau tritiée à travers la colonne 

de l'échantillon de terrain de BONNAUD utilisé en statique 
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Figure 92 : Réponse Impulsionnelle de l'ion nitrate à travers la colonne 

de l'échantillon de terrain de BONNAUD utilisé en statique 

Figure 93 : Réponse Impulsionnelle de la Rhodamine Wt à travers la colonne 

de l'échantillon de terrain de BONNAUD utilisé en statique 
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Figure 94 : Réponse Impulsionnelle de l'uranine à travers la colonne 
de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé d'une partie 
des fines particules. 

rencownom COLONNE LONS 	 REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 
COURUE 10O1C-LONI ES 

Figure 95 : Réponse Impulsionnelle de l'ion iodure à travers la colonne 
de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 96 : Réponse Impulsionnelle de la Rhodamine Wt à travers la 

colonne de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 

Figure 97 : Réponse Impulsionnelle de l'ion nitrate à travers la colonne 

dé l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 98 : Réponse Impulsionnelle du lindane à travers la colonne 

de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 99 : Réponse Impulsionnelle de l'ion sulfate à travers la colonne 

de l ' échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 100  : Réponse Impulsionnelle de l'ion chlorure à travers la 

colonne de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 101 : Réponse %pulsionnelle de l'ion bichromate à travers la 

colonne de l'échantillon de terrain de BONNAUD lavé. 
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Figure 102 : Réponses Impulsionnelles à un même débit de 5 substances 
à travers la colonne de l'échantillon de terrain de 
BONNAUD lavé. 

Figure  103  : Réponses Impulsionnelles à un même débit de 4 substances 
à travers la colonne de l'échantillon de terrain de 
BONNAUD lavé. 
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CHAPITRE 9 
INTERPRETATION DES ESSAIS DYNAMIQUES 

EN LABORATOIRE - CORRELATION AVEC LES ESSAIS STATIQUES 

9,1,- PARTI ADOPTE 

La comparaison sommaire des Réponses Impulsionnelles (R.I.) obtenues 

par percolation sur les deux matériaux polycomposgs permet de classer 

les substances en deux groupes bien distincts : 

a) Premier groupe : _ _ _ _ _ _ _ 

On peut y classer des substances très diverses telles que les anions 

iodure ; nitrate, bichromate, chlorure, l'eau tritiée, le phénol, l'u-

ranine, le lindane dont la caractéristique commune est le rendement de 

restitution important () 90 7). Dans ce groupe, le lindane se distingue 

des autres substances par l'importance de son temps moyen de transfert 

à travers la colonne. 

h) Deuxième groupe : _ _ 	_ _ 

Nous y placerons toutes les autres substances dont les vitesses apparentes de 

migration sont plus faibles et dont la restitution est moins complète 

(rendement faible). Le transfert de la substance est alors manifestement 

modifié par une disparition du soluté au sein du milieu poreux. Nous 

remarquons que toutes ont un caractère cationique plus ou moins marqué. 

9.1.1.- ANALYSE DU COMPORTEMENT DES SUBSTANCES DU PREMIER GROUPE 

a) Choix de modèles d'interprétation 

L'excellent bilan de restitution qui caractérise ces substances peut 

avoir deux significations : 

- il n'y a pas d'interaction avec la matrice solide 

- les processus de sorption sont presque totalement réversibles. 
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Dans le premier cas l'interprétation consisterait à tenter d'identifier 

les Réponses Impulsionnelles avec des réponses obtenues avec le modèle 

de propagation le plus simple c'est-à-dire le modèle "Piston dispersif" 

(PD) (cf. 7.3.2.-). Ce modèle est le plus fréquemment invoqué par les 

ingénieurs pour l'interprétation des études de transfert de fluides et 

un programme de calcul a été mis au point au S.A.R.R. ajustant auto-

matiquement l'unique paramètre D, coefficient de dispersion. 

Dans le deuxième cas, si nous faisons l'hypothèse simplificatrice de 

linéarité des phénomènes d'interaction, deux modèles d'interprétation 

pratiques sont envisageables. 

- si la cinétique de transfert peut être considérée comme instantanée, 

nous sommes dans les conditions d'application du modèle P.D.E.I. 

(cf. 7 . 3 - 3 .7). 

- si la cinétique de transfert est du premier ordre, nous sommes dans 

les conditions d'application des modèles PDE-MCE (cf. 7..3.4.-). 

b) Limitation de ce choix 

Le lindane dont la restitution est nettement retardée par rapport aux 

autres substances (iodure ou eau tritiée par exemple), appartient à ce 

premier groupe puisque son bilan de restitution est bon (96 %). 

Si nous ajustons le paramètre D du modèle P.D. avec la R.I. obtenue 

avec l'iodure (par exemple) nous définissons le facteur a (caractéris-

tique de la colonne de matériau) de la relation hydrodynamique donnée 
ud en 6.1.3.c.- D — = 	

12 
 a Do 	Do  

En appliquant cette relation, ainsi parfaitement définie, au lindane, 

nous obtenons le paramètre D caractérisant sa migration. La courbe, 

imposée par D, étant trop éloignée de la réponse réelle obtenue avec 

le lindane, nous avons été conduit à abandonner le modèle simple P.D. 

Il faudra donc, dans notre interprétation, tenir compte des interac-

tions solide-solution. 
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Les vitesses interstitielles élevées (u) que nous avons imposées pour 

tous les essais, ne nous permettent pas de considérer instantanées les 

cinétiques de sorption. Cette prise en considération de la rapidité 

plus ou moins grande du transfert entre phase, nous conduit à éliminer 

pour ces substances le modèle P.D.E.I. 

Dans les limites de complexité dans la;modélisation que nous nous som-

mes fixés, ne restent à notre disposition que les modèles PDE et MCE 

en faisant l'approximation nécessaire à leur emploi, à savoir celle 

de linéarité de l'isotherme et de la cinétique. 

-9-.1-.2. - - ANALYSE DU COMPORTEMENT DES SUBSTANCES DU DEUXIEME GROUPE 

Ces substances se distinguent des précédentes par la médiocrité de 

leur bilan de restitution caractérisant une irréversibilité plus ou 

moins grande de leur fixation. 

Cette non-réversibilité n'est peut être qu'apparente les substances 

pouvant être restituées lentement et à des concentrations inférieures 

au seuil de détectabilité des appareils de mesure. 

Pour tenir compte de l'irréversibilité des fixations deux possibilités 

sont envisageables : 

- la fixation est totalement irréversible, ce qui correspondrait à des 

isothermes de fixation et de désorption du type suivant. 

0 

Dans ce cas, en supposant que la cinétique de fixation est du pre-

mier ordre et que les concentrations sont suffisamment faibles pour 

que l'on puisse supposer que le solide est loin de son état de 

- saturation, nous pouvons proposer l'équation de propggation suivante : 
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De ac 1-n 
De

s D 
D
2
c 

Dx = 	n Dt 
Dx

2 

De
s -  kc 

Dt 

Les courbes de restitution correspondant à un tel modèle auraient 

toutes des temps moyens de passage voisins du temps théorique de l'eau. 

Ce n'est manifestement pas le cas (cf. 8.2.1.b et 8.2.2.b) pour des 

substances comme la Rhodamine Wt, la Sulforhodamine G, la Rhodamine B 

ou la plupart des cations utilisés. 

- la fixation n'est que partiellement réversible ce qui correspondrait à 

des isothermes de fixation et de désorption du type suivant : 

0 

Remarquons que presque toutes les isothermes obtenues par nos essais 

statiques (à l'exception de celles de l'uranine) sont de ce type. 

Il faudrait alors faire appel à des modèles du type de ceux décrits en 

7.2.3.-. L'ajustement à de tels modèles impliquerait des méthodes de 

calcul numérique peu commodes pour le praticien de terrain. De plus le 

nombre de paramètres de ces modèles dépasse très souvent le nombre op-

timal de paramètres ajustables pour les modèles dynamiques fondés sur 

l'exploitation d'un couple de signaux entrée-sortie. [VILLERMAUX (1977)] 
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Dans le domaine de complexité dans la modélisation que nous nous 

sommes fixés, il ne nous sera donc pas possible d'interpréter ces 

courbes de restitution des substances du deuxième groupe. 

9,2,- AJUSTEVENF AU MODELE PDE DES SUBSTANCES "BONS WACEURS" 

9.2.1.- METHODE D'APPROCHE 

N'ayant pas à notre disposition le programme d'ajustement automatique 

au modèle PDE couramment utilisé à l'ENSIC de Nancy par VILLERMAUX et 

ses collaborateurs, nous avons mis au point un programme de simulation 

numérique pouvant être traité par une calculatrice programmable H.P. 

9825. Ce programme (cf. annexe) ne fait pas les ajustements qui ont été 

faits "de visu" après évaluation de 2 des 3 paramètres. 

a) Evaluation du paramètre de dispersion 

Pour cette approche du paramètre D, nous avons utilisé la relation 

empirique couramment employée par les hydrodynamiciens 

D 	a  (ud ‘ 1,2 
Do = 	'Do' 

où a est un degré d'hétérogénéité du milieu à l'échelle centimétrique 

[RAIMONDI, GARDNER, PETRICK (1959)]. Ce coefficient est égal à 1 pour 

les milieux bien homogènes constitués de grains sphériques tous égaux 

et à une valeur de l'ordre de quelques unités (jusqu'à une dizaine) 

pour les milieux hétérogènes [SIARLE (1972)]. Etant donné son domaine 

de variation nous l'avons pris arbitrairement égal au coefficient 
d85 

d'uniformité — (cf.3.1.3.-). 
d15 

Les tableaux suivants donnent les valeurs du coefficients de disper- 

sion D et du critère de PECLET P = uL  obtenus pour tous les essais : D 
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Sable de l'Isère 	d = 0,03 cm 
d85  

a - 3,24 	d  
15 

Essai 01 02 03 12 21 27 31 33 34 

Substance Ur Ur Ur Ur Ur I Ur 
_ 

NO3 Phénol 

Do(cm2/h) 0,032 0,0410,032 0,069 0,030 

u (cm/h) 60,8 60,6 62,1 19,4 83,5 82,6 86,3 85,7 85,8 

D (cm2/h) 13,3 13,2 13,6 3,4 19,4 18,2 20,2 17,2 20,3 

P 184 185 184 230 173 183 172 201 170 

Echantillon de BONNAUD d = 0,03 cm 
d85 

a - 2,77 
d
15 

  

Echantillon utilisé en statique Echantillon 	lavé 

Essai 41 42 46 47 49 51 52 54 55 56 
_ 

Substance Ur Ur Tritium NO3-  Phénol Ur I-  Phénol NO3-  Tritium 

D 	2 o(cm /h) 0,032 0,088 0,069 0,030 0,032 0,041 0,030 0,069 0,088 

u 
(cm/h) 11,3 12,02 8,2 7,36 7,14 87,7 86,4 92,5 89,5 88,4 

D (cm2/h) 1,5 1,6 0,84 0,8 0,9 17,6 16,5 -  1,9 15,5 14,5 

P 303 303 393 371 320 201 211 196 233 246 
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Echantillon 	lavé 

Essai 101 201 203 204 205 209 210 211 

Substance 
_ 

I I Lindane Tritium Ur Cr207 Cl SO4 

Do(cm
2
/h) 0,041 0,045 0,088 0,032 0,039 0,073 0,039 

11(cm/h) 74,7 77,1 86,3 75,9 81,9 88,5 82,2 88,5 

D (cm2/h) 13,8 14,4 16,1 12,1 16,2 17,1 13,8 17,1 

P 218 216 216 253 204 209 240 209 

b) Evaluation du paramètre d'équilibre 

Le temps moyen de passage (t R) de chaque substance dans le systeme 

constitué par la colonne de milieu poreux est calculé à partir des 

valeurs expérimentales au moyen d'un programme de calcul utilisé au 

S.A.R.R. et donnant le moment d'ordre un de la Réponse Impulsionnelle. 
L Vn 

Connaissant la vitesse moyenne théorique de l'eau t = —= 	, nous o u Q 
obtenons le paramètre R = —ÇL (cf.7.3.4.d). tR  

Nous concevons aisément que cette valeur n'est qu'apprOchée étant don-

né les erreurs qui peuvent être faites dans le calcul du moment d'ordre 

un de la réponse, notamment en tronquant la tramée des pics. 

A partir de R, nous obtenons directement la constante d'équilibre de 

partage : (cf. 7.3.4.) 

1 -R 1- n 
K - 

Les tableaux suivants donnent les valeurs de K ainsi obtenues pour 

tous les essais. 
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Sable de l'Isère 

Essai 01 02 03 12 21 27 31 33 34 

Substance Uranine 
_ 

I Ur 
_ 

NO3 Phênol 

t 
°(h) 0,66 0,67 0,65 2,08 0,48 0,49 0,47 0,47 0,47 

tR
(h) 

0,74 0,78 0,74 2,49 0,56 0,51 0,51 0,50 0,52 

R 0,9 0,85 0,88 0,83 0,86 0,95 0,92 0,94 0,9 

n 0,38 0,38 0,38 0,36 0,36 0,35 0,36 0,35 0,35 

K 4068 0,108 0,084 0,115 0,092 0,028 0,049 0,034 0,06 

Echantillon de BONNAUD 

Echantillon utilisà en statique Echantillon 	lavé 
I 

Essai 41 42 46 47 49 51 52 54 55 56 

Substance Ur Ur Tritium NO; Phénol Ur I Phénol 
_ 

NO3 Tritium 

t 
0 (h) 3,55 3,35 4,9 5,48 5,64 0,46 0,47 0,44 0,45 0,48 

tR
(h) 5,01 4,14 6,04 7,27 6,36 0,52 0,5 0,47 0,5 0,5 

R 0,71 0,81 0,81 0,75 0,89 0,88 0,94 0,93 0,9 0,97 

n 0,31 0,31 0,31 0,31 0,31 0,33 0,33 0,33 0,33 0,33 

K 0,184 0,105 0,105 0,150 0,056 0,067 0,031 0,037 0,055 0,015 
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Echantillon 	lavé 

Essai 101 201 203 204 205 209 210 211 

Substance I-  I Lindane Tritium Ur Cr207
. 

Cl SO4
= 

t 
0(h) 

0,54 0,52 0,47 0,53 0,49 0,46 0,49 0,46 

tR(h) 
0,5 0,57 0,89 0,56 0,57 0,55 0,61 0,59 

R 0,95 0,93 0,52 0,95 0,86 0,82 0,8 0,77 

n 	- 0,33 0,33 0,33 0,33 0,33 0,33 0,33 0,33 

K 0,026 0,037 0,455 0,026 0,08 0,108 0,123 0,147 

c) Evaluation du paramètre cinétique 

VILLERMAUX (1973) a mis au point des relations empiriques liant les 

3 paramètres du modèle MCE à certains critères de forme. En travail-

lant en temps réduit, il peut être intéressant d'approcher ainsi la 

valeur du paramètre cinétique. 

Pour notre part, nous avons procédé par essais successifs. 

9.2.2.- .RESULTATS DE QUELQUES AJUSTEMENTS  

Nous remercions M. SCHWEICH d'avoir bien voulu réaliser pour nous quel-

ques ajustements avec les méthodes dont dispose l'ENSIC. 

Les figures 104 et 105 représentent les résultats d'ajustements (au 

modèle MCE) faits en temps réduit, (référence au temps moyen de passa-

ge) sur les Distributions des Temps de Séjour (D.T.S.) de l'uranine 

à travers le sable de l'Isère. Rappelons que la D.T.S. est la Réponse 

Impulsionnelle normée. 
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Uranine _ Sable Isère 

Essai 12 

Unités après 

formation 

COURBE APRES NORMATION 

COURBE AJUSTEE AVEC M.C.E. 

o 
	

2 
	

3 	 temps réduit 
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o 

Figure 104  : Ajustement de la D.T.S. de l'uranine à travers la colonne 

de sable de l'ISERE au modèle MCE. 

Uranine_ Sable Isère 

Essai 31 

Figure 105 : Ajustement de la D.T.S.de l'uranine à travers la colonne 

de sable de l'ISERE au modèle MCE. 
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Les valeurs des paramètres sont : 

R J N 

Uranine 31 0,92 100 0,1 

Uranine 12 0,83 250 0,7 

Il apparaît que pour ces 2 essais sur colonne le critère de PECLET 

P = 2J est important (ce qui correspondrait à une dispersion faible) 

et qu'il peut varier dans un large domaine suivant le remplissage de 

la colonne et les vitesses interstitielles mises en jeu. 

Le paramètre R, caractéristique de l'équilibre de partage entre les 

phases mobile et stationnaire, reste proche de l'unité et dénote donc 

une faible interaction réversible. Ce résultat est en accord avec les 

résultats obtenus en statique (cf.5.5.-). 

Le paramètre cinétique N est très faible ce qui signifierait que la 

cinétique de transfert entre le liquide mobile et le solide est lente. 

Ce résultat peut paraitre en désaccord avec la rapidité de la fixation 

observée lors des essais en statique. Nous verrons en (9.2.3.h) 

que ce type de cinétique pourrait s'expliquer par la lenteur du pro-

cessus de transfert entre les parties mobilelet retenue de la phase 

liquide. 

Pour juger de la validité de notre programme de simulation numérique, 

nous lui avons appliqué les valeurs des paramètres obtenus par les 

ajustements faits à l'ENSIC. Les tableaux suivants donnent la cor-

respondance entre les paramètres de notre programme et ceux du mo-

dèle MCE. Rappelons que : 

1-R 1-n K - — / 

uL D- 
2J 

Nu n k = — L 1-n 
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Essai 12 Uranine 

M C'È 1 	Simulation. 
numérique 

R =0,83 ++ 	K = 0,12 

J =250 ++ 	D = 1,56 

(cm2/h) 

N =0,7 +4- k = 0,19 

(h-1 ) 

= 19,4(an/h) 	L = 40,3cm 

n = 0,36 

Essai 31 Uranine 

- 	M,O-E, : 
Simulation , 
numérique 

R = 0,92 +4 K =0,05 

J = 100 ++ D = 17,4 

(cm
2  /h) 

N = 0,1 ++ k = 0,12 

(h-1 ) 

u = 86,3(cm/h) 	L = 40,3 cm 

n = 0,36 

En appliquant les paramètres K, D et k ainsi obtenus à notre programme 

de simulation, nous obtenons les courbes de restitution représentées 

sur les figures 106 et 107. Nous les avons tracées en temps réel (ce 

qui revient à amplifier l'échelle des temps) afin de pouvoir mieux les 

comparer en temps aux courbes expérimentales. 

Il apparait que les temps modaux des courbes ajustées sont plus petits 

que les temps modaux réels. On peut se demander si, pour tenir compte 

des tramées des réponses, l'ajustement n'a pas minoré la cinétique 

globale d'interaction. 

En effet, si le modèle MCE est rigoureusement applicable, lorsque la 

cinétique globale d'interaction d'un soluté est lente, le temps modal(tm) 

de son "pic" de restitution est voisin du temps théorique de l'eau 

(to
). C'est alors le coefficient de partage différent de 1 qui déter-

mine la longue tramée. 

Par contre si la cinétique est rapide, la courbe de restitution est 

centrée sur le temps moyen de passage (tR) mais la dissymétrie est moins 

marquée. 

Au vu des courbes expérimentales et des résultats obtenus en statique, 

nous pensons que la nature de l'interaction serait plus proche de cette 
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COURBE EXPERIMENTALE 

COURBE AJUSTEE EN TEMPS REMIT 
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Co 
Uranine _ Sable Isère 

Essai 12 

2 10'1  

4 10"2  

xr2  

o 

COURRE EXPERIMENTME 

COURBE ARMEE EN TEMPS MW 

o 1 	 2 3 	 4 
3  temps 

(heure) 

Figure 106 : Courbes de la figure 104 en temps réel et sans normation 

0,1 	 0,4 	 0,6 	 0,6 temps 
(h•ure) 

e:0 

6.10 2  

4.10'2  

2.10-2  

o 

Figure 107 : Courbes de la figure 105 en temps réel et sans normation 
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deuxième hypothèse. Le phénomène de tramée observé expérimentalement 

pourrait alors être attribué à des effets de non linéarité de l'iso-

therme de fixation. 

b) Ajustement par simulation numérique 

Ne disposant pas du programme d'ajustement de l'ENSIC, nous avons pro-

cédé à un certain nombre d'ajustements à l'aide de notre programme de 

simulation numérique (cf. annexe). Les valeurs de K obtenues en  

peuvent être considérées comme proches de la réalité étant donné la 

simplicité de leur mode d'obtention. 

Il fallait alors faire varier les deux autres paramètres, D et k, de 

façon à obtenir par essais successifs des courbes les plus proches 

possibles des Réponses Impulsionnelles expérimentales. 

D'une façon générale, dans nos conditions opératoires en colonne, le 

coefficient de dispersion D doit peu influer sur le temps modal(em)_des 

pics de restitution. Par contre le terme cinétique k a une grande 

influence, le sommet dè la courbe (tm) étant Proche du temps théorique de 

l'eau (t0 ) lorsque la cinétique est lente et se décalant progressivement 

vers le temps moyen de passage (tR) lorsque la cinétique devient plus ra-

pide. Pour un K donné, k sera donc choisi de façon à faire coincider 

au mieux les temps modaux (t m) de la courbe simulée et de la courbe 

expérimentale. 

D'autre part, dans le domaine des cinétiques rapides, le paramètre k 

a peu d'influence sur l'amplitude des pics. Par contre, dans ce cas, 

le paramètre D joue sur ce facteur le rôle prédominant. Les para-

mètres K et k déterminés, le paramètre D sera choisi de façon à faire 

coïncider au mieux l'amplitude maximale de la courbe simulée sur celle 

de la courbe expérimentale. 

Le tableau suivant donne les résultats de quelques ajustements ainsi 

réalisés sur des Réponses Impulsionnelles à travers l'échantillon de 

terrain de BONNAUD. 



Echanèillon 	lavé 

Essai 203 201 210 205 204 211 55 56 209 51 52 	.101 
_ 

Substance Lindane I Cl Ur 3H SO4 NO
3 3

H Cr207 Ur I I 

D(cm2 /11) 5 8 8 5 10 6 5 6 6 6 5 6,5 

K 0,34 0,04 0,12 0,07 0,03 0,15 0,04 0,04 0,11 0,07 0,0450,03 

- k (h 1 ) 10 10 10 10 10 IO 10 10 10 10 10 10 

Sur les figures 108 à 115 nous avons représenté quelques unes des courbes 

correspondant â ces valeurs des paramètres. Pour montrer l'influence du 

paramètre de dispersion, nous avons également tracé les courbes corres-

pondant à D = o et à la valeur de D estimée en 9.2.1.- -(les autres 

paramètres K et k restant constants). 

9. 2.3 . - INTERPRETATION DES RE SULTATS D 'AJUSTEMENT:. 

a) Paramètre d'équilibre K 

La bonne concordance des temps moyens de passage des courbes simulées 

avec les résultats expérimentaux prouve la qualité de nos lissages des 

pics avant leur relevé au lecteur automatique de courbes. 

Les faibles valeurs du coefficient de partage sont caractéristiques du 

peu d'interaction des "bons traceurs" avec les nalieUx poreux• 

utilisés pour cette étude. 

b) Paramètre cinétique k 

Les résultats d'ajustement obtenus à l'ENSIC et par nos simulations 

numériques aboutissent à des conclusions différentes sur la cinétique 

d'interaction. 

Les résultats contradictoires peuvent s'expliquer par la difficulté qu'il 

y a de prendre en compte la tramée de la courbe et du fait que les temps 

moyens de passage (tR) sont d'une façon générale très voisins des temps 
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• URANINE _N°51 

R.I. calculées 

	  D. 6 h 

	 D- 17,6 c.:, h 

0,1 

0,05 

o • 

41  

IODURE ..N52 

0,15 

0,05 

o 
o 0, 

Ri. expérimentale R.I. calculées 

Figure 108 : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 51. 

(heure ) 

Figure 109 : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 52. 



C,, 
0,15 
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NITRATE_ N°55 

JU. calculées 

_ 	_ 	D. 

	 D- 5 

	  D 15,5 .2a 

R.i. expérimentale 1\1.  
0,1 

0 

R.I. expérimentale R.I. calculées 

D= 0.min, 

	  D. 6 

TRITIUM_ N°56 

015 

0,05 

o 
0 

Figure 110  : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 55. 

Figure Ill  : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 56. 



0,1 

0,05 

0 
02 

R.I. calculées 

D. 0 enli 

	  D- 6,5 c h 

	  D- 13.8 ..eh 
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R.1: expérimentale 

R.I. calculées 

 DO ali/  

	  D,. 8 

.... 	D 14,4 

0,1s 	R.I. expérimentale 

C,0 3 

o 
0,3 0,6 0,2 

(11.0.4) 

IODURE _N°201 

Figure 112  : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 101. 

Figure 113 : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 201. 



URANINE _N°205 

R.I. expérimentale 
0,1 

0,05 

O 
t - 

heure 

TRITIUM _ N°204 

f 

I 

I 	.1 

i I 	
R.I. calculées 

I 	

De. 0 cnen, 

	  D. 10 coula 

••  

 De 12,1 cnith 

• 

• 

0,15 

_ R.I. expérimentale 

0.1 
	

OOOOO . • • 

0,05 

o 
0,2 0,4 

(heure) 

Figure 114 : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 204. 

Figure 115 : Ajustement par essais successifs au modèle MCE de la 

R.I. de l'essai 205. 



c1 > c2 > c3 

K1 < K2 < K3 

o 
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théoriques de l'eau (to
). Nous ne pouvons pas déterminer de façon 

catégorique à partir des courbes de restitution si les cinétiques 

d'interaction sont lentes ou rapides. 

Si nous supposons que k est petit (cinétique lente), nous tenons compte 

dans l'ajustement de la traînée du pic mais le temps modal (temps du 

maximum) de la courbe simulée est alors décalé vers le temps théorique 

de l'eau (fig. 106 et 107). Notons que ce décalage peut être dû à une 

erreur sur l'estimation de la vitesse moyenne de l'eau (t
()  = 	pro- 

venant des incertitudes existant sur la porosité et le débit (u = 
ns 

Par contre si nous supposons que k est grand (cinétique rapide) nous 

parvenons à faire concorder le temps modal de la courbe simulée et celui 

de l'expérimentation mais sans tenir compte de la traînée de la courbe. 

Etant donné la rapidité des fixations constatées avec les traceurs fluo-

rescents en statique et en supposant exacte notre estimation de la vi-

tesse de l'eau, nous pensons que le paramètre k serait plutôt élevé 

(échange d'ions). Les traînées de courbes pourraient alors être inter-

prétées par un effet de non-linéarité des isothermes de fixation. En 

effet, si liisotherme de fixation est convexe, le coefficient de par-_ 
tage K augmente lorsque la concentration diminue comme le montre la 

figure suivante : 

Pour la simulation numérique il ne faudrait donc pas prendre K cons-

tant, mais pour chaque ci  
1 

K c.75 	
1 _ 

= K c .  -; csi 	s  
s 

c4 	c. eq 	1 



Dans le tableau 9.2.2.b- nous voyons que le paramètre k est 

constant pour toutes nos simulations. Etant donné la diversité des 

solutés utilisés (produits organiques, anions, eau tritiée) nous pou-

vons nous demander si k ne caractériserait pas une même cinétique de 

transfert entre les deux parties de la phase liquide (eau mobile-eau 

pelliculaire). 

En effet la constante cinétique intervenant dans ces essais de perco-

lation est en fait une cinétique globale (cf.6.2.1.- ) de disparition 

du soluté de la phase mobile. 

Cette cinétique pourrait s'écrire : 

dcs 	 cs 
- k

e 
(c - cr) + ka (cr dt 	 K 

cs 
k (c - -K—) 

c = concentration du soluté en phase mobile 

c
r
= concentration du soluté dans le liquide retenu 

c
s
= concentration du soluté dans le solide 

ke= constante cinétique de transfert eau mobile-eau retenue 

ka
= constante cinétique de fixation 

k = constante cinétique globale 

K = constante d'équilibre de fixation 

En écrivant la conservation du soluté dans la solution retenue : 

s 
k (c -) =k (c - e 	r a r K 

Nous parvenons à démontrer que : 

1 1 	1 
Tr 	u 
'e 	'a 

Par conséquent nous voyons que si ka  est grand, la cinétique globale (k) 

est gouvernée par la conductance de transfert exterme.(k e) que l'on pourrait 

évaluer à partir d'un critère de SHERWOOD CVILLERMAUX, MATRAS (1973)]. 
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Toute cette discussion montre que nous ne pouvons pas conclure de 

façon définitive sur la nature des cinétiques de fixation des substan-

ces utilisées au cours de leur percolation à travers les matériaux 

employés. Nous aurions sans doute pu trancher si les isothermes de 

fixation réversible obtenues en statique avec l'uranine avaient été 

linéaires. Mais ces isothermes étaient-elles bien des courbes d'équi-

libre ? Si les cinétiques de fixation sont très lentes, il est pos-

sible que nous ayons pris pour des équilibres des états transitoires. 

Nous voyons que cette étude et dynamique nous amèneà mettre en doute les 

résultats de l'étude en statique et qu'il faudrait donc faire une 

étude plus rigoureuse pour chaque couple matériau-solution pour con-

clure définitivement. 

c) Paramètre dispersif D 

Si nous étions assurés de la linéarité des isothermes et de la rapidi-

té des fixations, nous pourrions expliquer le phénomène de tramée des 

pics par l'existence de cheminements préférentiels le long des parois. 

En effet nous pourrions alors supposer qu'une partie du soluté migre-

rait le long des parois de la colonne avec un coefficient de disper-

sion élevé. , une autre partie percolant effectivement dans le milieu 

poreux avec un coefficient de dispersion plus faible. Ainsi le pic de 

restitution obtenu serait un compromis entre ces deux cas extrêmes. 

C'est ce que nous avons voulu montrer sur les figures 108 à 115. Lors-

que D a une valeur élevée la courbe simulée se confond avec les parties 

extrêmes (front et tramée) de la courbe expérimentale. D'autre part 

l'amplitude maximale de la réponse est intermédiaire entre les ampli-

tudes des courbes simulées avec D = o et D = 15 am 2/h. 

SCHWARTZ et SMITH (1953) ont fait des conclusions allant dans le même 

sens en constatant l'existence d'une survitesse près de la paroi d'une 

colonne et donc etin non-uniformité du profil des vitèsses (rappelons 

qu'en première approximation D 3:X u, X étant une constante dépendant 

du milieu). 
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Il serait intéressant de vérifier cette hypothèse en augmentant pro-

gressivement le diamètre de la colonne pour diminuer l'influence des 

phénomènes de parois. 

Comme nous ne sommes assurés„ni de 

la rapidité des fixations, nous ne 

nées de courbes sont dues à un tel 

la linéarité des isothermes, ni de 

pouvons pas affirmer que les trai-

phénomène. 

Quoiqu'il en soit nos ajustements et ceux réalisés à l'ENSIC sont au 

moins en accord sur le fait qu'en colonne le paramètre de dispersion 

est faible. Pour reprendre la terminologie utilisée par les hydrogéo- 
uL 

logues cela veut dire que le critère de PECLET P = 	est grand. 

Ajustement 
ENSIC 

Ajustement par simulation numérique 

Ur 12 Ur 31 Ur 51 I 52 NO3 55 3H 56 I 101 

P 500 200 589 696 721 594 463 

-9.2.4. - CONCLUSIONS SUR LES PROCESSUS DE RETENTION EN COLONNE DES 

"SUBSTANCES PEU RETENUES". 

L'interprétation précédente a montré que nous ne pouvions pas apporter 

de conclusion parce que deux hypothèses s'opposent : 

- la première suppose la lenteur de la cinétique globale 

- la deuxième est basée sur la rapidité de la cinétique et la non-

linéarité (constatée en statique) des isothermes de fixation. 

Les incertitudes qui existent sur les valeurs de la porosité moyenne 

n et du débit Q, donc sur la vitesse moyenne de l'eau u = — ne nous per- 
n.S 

nettentpas de trancher. Dans le premier cas nous pensons que c'est la 

cinétique de fixation qui gouvernerait la cinétique globale. Dans le 

deuxième cas ce serait plutôt la conductance du transfert eau mobile-

eau liée. 

Il serait nécessaire de conduire une étude plus fine donc avec des mo-

yens expérimentaux supérieurs (pompe à débit constant par exemple) pour 

conclure définitivement. 
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9.3.- COMPARAISON EnTIRE LES ESSAIS STATIQUES ET DYNAMIQUES 

Cette tentative de comparaison se fera uniquement avec l'uranine. C'est 

en effet la seule substance pour laquelle nous ayons des résultats in-
terprétables en statique et en dynamique. 

9.3. .- COMPARAISON ENVISAGEABLE 

L'étude des cinétiques de fixation n'ayant pas été possible 

les seuls paramètres qui nous permettent de relier les essais statiques 

et dynamiques sont les paramètres d'équilibre, à savoir : 

- en dynamique : le coefficient de partage K entre les phases mobile et 

stationnaire. 

. 	= K c c
stationnaire 

- en_ stati-que_ : la pente m5 de l'isotherme de fixation exprimée _ - 	_ 
	

dans 

des unités compatibles avec une utilisation en dynamique 

1 

c
s 

(14/2, solide) = m
s 

c 
Œ5 (mm, solution) 

Pour les essais statiques nous avions exprimé les isothermes sous la 

forme 
1 

c
s 

(M/g solide) 	Ks c 	(4/2, solution) 

Pour un solide de densité p (g/cm3 ) la relation entre m
s et Ks  est : 

m
s 

= 1000.p.Ks  

La plupart des isothermes obtenues par les essais en statique ne sont 

pas linéaires et nous ne sommes donc pas dans les conditions d'applica-

tion du modèle PDE que nous avons utilisé pour tenter d'interpréter les 

essais dynamiques. Aussi, pour tenter une comparaison, nous conviendrons 

de linéariser les isothermes à la concentration d'injection. 

Ce type de linéarisation a été choisi car, dans le domaine des concentra-

tions, la concentration d'injection est la seule donnée que nous puissions 

obtenir lors d'une expérience sur le terrain comme nous le verrons en 

10.5.3. 
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La concentration d'injection de la mbstance définit un point E de 

l'isotherme de sorption correspondante et détermine la vitesse ini-

tiale du front de migration de cette substance. 

0 

Nous supposerons que toute la zone définie par le créneau d'injection 

se déplace à la même vitesse ce qui revient à dire que son point figu-

ratif sur l'isotherme de sorption est situé sur la droite joignant 

l'origine au point E. Ainsi l'isotherme de sorption linéarisé s'écrit : 

  

. c = m C. . C
s 
 = 

S in] 

 

    

m' »étant ainsi défini nous pouvons le comparer au coefficient de par-
s 

tage K des essais dynamiques. 

9.3.2.- COMPARAISON DE K ET DE m' 
.1■MM 

a) Essais dynamiques 

Les résultats des ajustements obtenus pour l'uranine (substance du 

ler groupe) avec le modèle PDE nous donnent directement les valeurs 

de K avec les 2 matériaux. 

Sable de l'Isère 

Substance Ur 01 Ur 02 Ur 03 Ur 12 Ur 21 Ur 31 

K 0,07 0,11 0,08 0,11 0,09 0,05 
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Echantillon de BONNAUD 

Substance Ur 41 Ur 42 

K 0,18 0,11 

Les résultats des essais Ur 51 et Ur 205 effectués ne peuvent être 

comparés aux essais statiques puisque l'échantillon de BONNAUD avait 

été au préalable débarrassê d'une partie de ses fines particules 

(cf.3.1.3.b et 8.2.2.a). 

h) Essais statiques 

Pour déterminer les valeurs de m' nous linéariserons les isothermes 

de la façon indiquée en 9.3.1. 

Rappelons pour cela : 

- la concentration d'injection : c. . = 2.10
-6 M/51, 

inj 

- la masse volumique du sable de l'Isère : p - 2,7 g/cm3  

- la masse volumique de l'échantillon de BONNAUD : p = 2,52 gicm3 . 

1 
c 	= K 	c a-. 
s 	s 

1 
c 	= m 	c 	is  
s 	s 

1 _ (—s 	1) 

	

m ,  . m 	c.a s 	s 	lui 

Sable de 

l'ISERE 
6,2.10-7 c 0,49  1,67.10-3c 0,49 1,35 

Echantillon 

de BONNAUD 

-4 	0 7,4.10c 	,99  
0,99 2. 	c 2,13 

c) Comparaison des valeurs obtenues 

1 Nous voyons que les valeurs de ms obtenues sont beaucoup plus importantes 

que les valeurs de K obtenues par les essais dynamiques. 



Ceci semble normal étant donné que la surface de contact soluté-solide 

est moins importante dans une colonne que dans un bac agité surtout si 

le soluté migre le long des parois comme nous l'avons supposé en 9..2.3.c. 

A partir de nos résultats nous pouvons donner, dans le cas de l'ura-

nine et dans nos conditions opératoires, le coefficient e permettant 
de passer des essais statiques aux essais dynamiques en laboratoire 

pour les deux matériaux étudiés. 

Sable 	de 	l'ISERE Echantillon de 
BONNAUD 

Essai Ur 01 Ur 02 Ur 03 Ur 12 Ur 21 Ur 31 Ur 41 Ur 42 

m f 

s  (3-  19,3 12,3 16,9 12,3 15,0 27,0 11,8 19,4 
K 

iT 17,1 15,6 

Les valeurs voisines du coefficient 7 pour les deux matériaux doivent être 
probablement dues à la similitude des distributions granulamétriques 

des matériaux considérés. 

4,- CONCLUSIONS  DES ESSAIS SUR COLONNES  

Ces essais ont permis de mettre en évidence les différences de compor-

tements, non seulement des traceurs fluorescents mais aussi d'un cer-

tain nombre de substances polluantes, lors de leur migration à travers 

deux matériaux polycomposés. 

Les temps de rétention moyens et les taux de restitution obtenus avec 

les colorants xanthéniques ont qualitativement confirmé les résultats 

obtenus par les essais statiques. 

Pour les substances dont la fixation n'est pas réversible nous n'avons 

pas trouvé de modèle simple permettant une interprétation commode des 

courbes de restitution. 



205 

Par contre nous avons pu montrer qu'il paraissait possible d'adopter 

un modèle à 3 paramètres couramment employé en génie chimique pour 

simuler le transfert de substances peu retenues à travers un milieu 

poreux quelconque. 

Ce modèle repose principalement sur l'hypothèse, rarement satisfaite, 

de linéarité et de réversibilité de l'isotherme de fixation du soluté 

sur le solide. 

Les faibles coefficients de partage (paramètre K (ou R)) et les incer-

titudes expérimentales ne nous ont pas permis de nous prononcer sur la 

rapidité des cinétiques de fixation (paramètre k (ou N)). Par contre 

nous avons pu montré que la dispersion était en général faible 

(paramètre D ou J). 

Des essais systématiques avec le modèle choisi devraient néanmoins per-

mettre de faire la liaison entre les essais statiques et dynamiques en 

laboratoire. Nous pensons en effet qu'il devrait être possible, par une 

série d'essais de percolation avec différentes substances, de détermi-

ner un coefficient de corrélation entre la pente des isothermes de 

fixation linéarisées (statique) et le coefficient de partage dans la 

colonne (dynamique). Faute de résultats nous n'avons pu établir, pour 

notre part, qu'un terme de comparaison dans le cas de l'uranine. 
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CHAPITRE 10 

ETUDE EN VRAIE GRANDEUR 

SURSITEEXPERIMENTAL 
....•■■••1111 • 

Entreprise avec l'aide du CNRS dans le cadre d'une Action Thématique 

Programmée [MOLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)1 cette 

étude menée conjointement par le SARR et le BRGM, avait pour but de 

contribuer à mieux connaître les mécanismes de transfert dans les 

aquifères de substances en solution dans l'eau. 

10 1 - CARACTERISTIQUES ET ANENAGEMENT DU SITE D(F'ERIFENTAL 

10.1.1.- CHOIX DE LA PARCELLE 

L'étude expérimentale de propagation de substances chimiques exigeait 

un site répondant à certaines conditions : 

- La nappe devait avoir les caractéristiques suivantes : 

1) nappe peu profonde pour faciliter la mise en place de forages d'in-

jection et de pompage et des piézomètres ; 

2) captive afin de s'abstraire des influences de la zone non saturée ; 

3) peu épaisse avec des épontes bien définies pour limiter les écoule-

ments ; 

4) milieu aquifère perméable pour accentuer la propagation des subs-

tances injectées ; 

5) gradient piézométrique naturel, notable pour la raison évoquée en 4; 

6) enfin, nappe peu sollicitée et dépourvue de fluctuations, naturelles 

ou provoquées, trop gênantes. 

- A ces conditions doivent être ajoutées celles relatives à l'implanta-

tion pratique de la station expérimentale : 

- possibilité d'occuper le sol sur une grande superficie, 

- facilité d'accès, 

- alimentation en énergie électrique. 
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A la suite de recherches dans la documentation du B.R.G.M. le choix 

des hydrogeologues s'est arrêté sur la nappe de la plaine de la 

Vallière .I1 est apparu possible d'installer la parcelle au lieu-dit 

"Moulin du Croz" situé sur la commune de BONNAUD (Jura) à environ 

15 km au Sud-Ouest de LONS-LE-SAULNIER. 

10.1.2.- DESCRIPTION GENERALE DE LA STATION 

a) Obtention d'un gradient hydraulique 

Afin de réaliser sur cette nappe dont la vitesse d'écoulement naturel 

peut être considérée comme négligeable, un écoulement à filets paral-

lèles, il a été mis en place sur toute la hauteur de l'aquifère 

(figure 116) : 

• une ligne d'injection, amont, constituée de 9 pointes de tube acier 

crépinées sur une hauteur de 1 m depuis le fond, 

• une ligne de pompage, aval, parallèle à la ligne d'injection et dis-

tante de celle-ci de 65 m environ. Cette ligne est constituée de 9 

pointes en tube acier dont le crgpinage sur une hauteur de 3 m est 

identique à celui des pointes d'injection. 

. 7 puits expérimentaux (A,B,C,D,P,Q,R) en tube acier crépinés sur 

une hauteur de 4 mètres. 

h) Etude géologique 

Tous les sondages effectués ont montré que sur l'emprise de la station 

les épaisseurs du recouvrement argileux et des graviers étaient quasi 

identiques. La topographie des lieux étant subhorizontale, les toits 

et murs des graviers ne présentent donc aucune pente notable. 

Les sondages (A,B,C,D,P,Q,R) ont permis d'établir les profils géolo-

giques de la figure 117. 

La coupe géologique moyenne peut donc se résumer ainsi : 

0 	à 0,50 m terre végétale 

0,50 à 3,00 m argile plastique barriolée alternant avec des pas-

sages d'argile bleue compacte 

3,00 à 3,50 m argile bleue avec lignite 

3,50 à 3,80 m limon gris-bleu plus ou moins argileux 

3,80 à 7,00 m sable gravier petits galets à prédominance calcaire 

au delà de 7,00m argile sableuse bleue calcareuse. 
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DETAILS DE L IMPLANTATION DES PUITS 
SUR LE SITE DU MOULIN DE CROZ 

AMONT 	 52,070  

6,475 6,580 6/420 6,525 	6,475 6,460 6,550 6,585  
le 	Y 	Y 	Y 	Y 	yy 

er' 
M1 M2 M3 M4 M5 M6 M7 M8 M9 

	 0-4  

SONDAGE 
ECHANTILLON NAGE SA 

12,910 	6,605 6,570 

Ni

tfl  

 NI N,3 	N;4 N F 	N1 6 	N17 	Ne 	N19 __e______„ 
6,550 .1 6,535 	6,525 Ie  6485 „el(  6,585 	€415 	6,565 ,fc  6,335  

51,995 

	e)
D  

Figure 116 : Détails de l' implantation des puits sur le site de 
Moulin du Croz in MOLINARI,GAILLARD,RARRES,PEAUDECERF (1976)] 



D 

ARGILE. PLASTIOUE BARIOLEE GRIS VERT ET ROUILLE 

3;10 
•• 

3,80 
420 

• • czb • • o . • • , • . 	 »p:.; •o: • • • • •cy 	. . 	.- 	. 	o 

• • • • • • ••• o . . • :SABLE FIN ET GRAVIERS 	
o 

 

• - 0-  • . • • é• 	- • ti• • 0 •• 	:•• 

. • . ZOO 	 7 

470 
7,10 

Z60 

50 

• • 3,e0 ' 
. • . 	. 	 • 

7,40 
7,70 

209 

PROFILS LONGITUDINAL DE LA. STATION A D 
TRANSVERSAL DE LA STATION P R 

ECHELLES - LONGUEUR 11300e 
HAUTEUR 11100e  

ARGILE PLASTIQ UE GRIS VERT =---- 
ET ROUILLE 

e 
. 	. 	... 	. 	.. 	......-': ::LIMONS: - 	• 

• • 	•cm 	• 	• 	* 	c''' 	• 	• • 	'2' 	•''''• 	• • 	•0 • 

",=,•• 	.... à.'.. • 
 

SABLE FIN g-r. GRAVIERS 

. 	- - 	xxieticier" • ' 700 . c:3 •cf) 

 
c 	. 	. 	. 	• 

7,C0 
• 

 

Figure 117 : Profils longitudinal de la station AD 
transversal de la station PR 

[in MOLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)] 
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Les diverses déterminations de caractéristiques physico-chimiques 

des échantillons de l'aquifère provenant d'un forage réalisé entre 

B et C sont répertoriés en 3.1.4.- 

10,2.- TECHNOLOGIE ET ORGANISATION DES ESSAIS 

10.2.1.- TECHNOLOGIE  

a) Homogénéisation dans les puits 

Comme l'ont montré les sondages effectués, l'aquifère, constitué de 

sable fin à moyen avec graviers présente de nombreuses strates de 

compositions différentes. 

Au niveau des puits (d'injection ou de mesure) les quantités de tra-

ceur (à introduire ou à prélever) doivent être proportionnelles aux 

débit de chaque strate. Cette condition est réalisée par homogénéisa-

tion de l'eau dans le puits considéré par pompage en circuit fermé 

(aspiration au fond et rejet au voisinage du toit de la nappe). 

b) Injection 

Avant leur injection les substances sont prédiluées dans un volume 

d'eau de 10 litres duquel, après homogénéisation, était prélevée 

une partie aliquote. L'ensemble d'injection, équipé d'une pompe péris-

taltique, permet ensuite d'introduire en quelques minutes cette solu-

tion dans le circuit de refoulement de la pompe homogénéisant les con-

centrations des substances dans le puits d'injection. 

10.2.2.-CHRONOLOGIE  DES ESSAIS 

Les retards consécutifs à la difficile mise au point de la parcelle, 

ainsi que la lenteur des processus 

cours des essais préliminaires ont 

d'essais imbriqués. Ces essais ont 

de transfert mise en évidence au 

conduit à définir un programme 

été programmés de telle sorte que 

les risques d'interférences soient les plus réduits possibles. 



10.3.- RESULTATS E(PERIMENTAUX 

10.3.1.- OBTENTION DES COURBES DE RESTITUTION 

a) Présentation des résultats bruts 

Les injections dans le puits C, que nous pouvons considérer comme ins-

tantanées vis-à-vis des temps de transit sur le dipôle, se restituent 

dans le puits D suivant des courbes de concentrations. Nous avons re-

présenté quelques unes de ces courbes sur les figures 118 à 121. 

Sur celles-ci ont été précisées les dates d'injection et les quantités 

de substances injectées ainsi que les différents incidents survenus au 

cours des essais (disjonction électrique, inondation de la parcelle,..). 

En effet ces résultats sont affectés par : 

- l'évolution des débits de pompage 

- des incidents de fonctionnement de la parcelle 

- des fluctuations dues aux imprécisions de mesure 

- la durée excessive de propagation de certaines substances, notamment 

les colorants xanthéniques et le lindane. 

En conséquence, l'interprétation de la plupart de ces résultats requiert 

un lissage et une extrapolation. 

Cette extrapolation peut être effectuée de deux manières : 

a) extrapolation graphique à la main, 

b) extrapolation exponentielle par traitement numérique lorsque la 

branche descendante de la courbe est connue avec une bonne précision. 

b) Dépouillement des rérohses impulsionnellas (R.I.) après traitement 

Une fois lissées et extrapolées, les courbes de restitution peuvent être 

représentées par les figures 122 à 129. 

Comme pour les résultats obtenus en laboratoire, nous avons rassemblé 

dans le tableau suivant les temps caractéristiques des pics : 
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Figure 118  : R.I. de l'ion iodure ( 131I) entre les puits C et D 
de la parcelle expérimentale. 

NOIDeM 

Figure 119  : R.I. du phénol entre les puits C et D de la parcelle 
expérimentale. 
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octobre 74 novembre 74 

Figure 120 : R.I. de l'ion nitrate entre les puits C et D 

Rhodamine VII to.ve.ve , 
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Figure 121 : R/I/ de la Rhodamine Wt entre les puits C et D 
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5% maxi 
	

5% maxi 

Substance 
Date 

_,• 
a injection 

Débit 
3 . -1. 

(in 	.n 

ta 
(h) 

tmo 
... 
(n) 

tR 
CL) 

tf  
(h) Bilan 

131I 10/10/74 8,9 47,4 101,3 135,3 262,4 90 % 

Phénol 16/10/74 8,5 74,4 116 144,7 269,4 57 % 

Rh.Wt 18/10/74 8,3 85(7) 227,2 765,1 2231(?) *70 % 
_ 

NO3 
21/10/74 8,3 120,8 192,5 201,5 348 *17 % 

I-  23/10/74 8,25 36 102,2 161 350,4 98 % 

Uranine 25/10/74 8,2 71,9(?) 312,5 470,7 1150(7) *33 % 

Lindane 28/10/74 8,1 62,7 22,4 339,8 836 '57 % 

Tritium 12/6/75 7,5 39,6 129,3 205 519,6 96 % 

131I 16/6/75 7,6 34 121,2 161,6 357,1 93 % 

I-  24/6/75 7,8 35 119,1 164 335 92 % 
+ 

Li 11/7/75 7,65 (?) 781,7 991,7 (?) 5 % 

Uranine 10/10/75 8,45 112(?) 339 410,4 (?) ? 

Rh.B 10/10/75 8,45 81(7) 358,2 855,7 200(:?) *26 % 

(mm), valeurs obtenues après extrapolation graphique) 

( (?), valeurs approximatives) 

( 5 % maxi : nous en avons donné l'explication en 8.2.1.b) 

10.3.2.-ANALYSE QUALITATIVE DES RESULTATS 

a) Forme des courbes et bilan de restitution 

Avant même d'en tenter une interprétation, les temps caractéristiques 

des R.I. et les bilans de restitution, tels qu'ils apparaissent dans 

le tableau précédent, apportent déjà des informations originales sur 

les disparités de comportement des substances dont l'expérimentation 

a pu être menée à terme. 

A l'exception de la courbe de restitution du nitrate, l'ensemble des 

pics présente une allure analogue à ceux obtenus en laboratoire sur 

colonne mais avec des temps moyens de rétention et des bilans diffé-

rents. 
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Figure 122 : R.I. lissée de l'iodure (
131

I) entre les puits C et D 
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Figure 123 : R.I. lissée du phénol entre les puits C et D 
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Figure 124 : R.I. lissée de la Rhodamine Wt entre les puits C et D 

Figure 125 : R.I. lissée de l'ion nitrate entre les puits C et D 
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Figure 126 : R.I. lissée du lindane entre les puits C et D 

60000. 

40000. 

20000. 

1- 

_ g. 
0. 1  5. 

1 	I 
1 

I 	I
0. 	

l• 	II 	li 	I 	I  
nutum SM MUNI 

COURSE DE RESTITUTION PORCELLE EXPERIMENTRLE 	 REPRESENTRTION DIRECTE DE L ENREGISTREMENT 
COURUS TAMIS IVOU/73 

Figure 127 : R.I. lissée de l'eau tritiée entre les puits C et D 
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Figure 128 : R.I. lissée de l'uranine entre les puits C et D 

Figure 129 : R.I. lissée de la Rhodamine B entre les puits C et D 
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Afin de mettre en évidence les disparités de comportement nous avons, 

comme pour les essais sur colonne, représenté les R.I. de toutes les 

substances ramenées à un mime débit sur la figure 130. 

b)Comportement respectif des différentes substances 

L'ensemble des résultats confirme l'excellent comportement de l'iodure 

et de l'eau tritiée. Il révèle, par contre, quelques anomalies par rap-

port aux résultats obtenus sur colonne en laboratoire : 

- le retard de l'uranine par rapport à l'iodure et à l'eau tritiée est 

considérable et la médiocrité de son bilan, si elle n'est pas due aux 

conditions de mesure des concentrations, dénoterait une rétention ir-

réversible importante ou une dégradation due à d'autres phénomènes 

que ceux de sorption. 

- la Rhodamine Wt semble avoir un meilleur comportement que lors des 

essais en colonne puisque son bilan de restitution est de l'ordre de 

70 %. 

- le transfert de la Rhodamine B est comparable à celui de la Rhodamine 

Wt, mais sa fixation irréversible semble plus importante. 

Parmi les substances représentatives de pollutions : 

- le transfert du phénol semble, comme sur colonne, peu affecté par les 

phénomènes d'interaction avec le milieu poreux, 

- le lindane parait avoir, en temps, le meme comportement sur le terrain 

qu'en laboratoire, mais son bilan marque une disparition non négli-

geable. 

- les processus de transfert du nitrate semblent plus complexes. L'effet 

d'une isotherme concave ne peut être la cause de la forme inversée du 

pic puisque ce phénomène n'a pas été observé pour la réponse impulsion-

nelle obtenue sur colonne. MOLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF 

(1976) attribuent cette forme à des processus d'origine biologique 

Dans notre interprétation nous avons supposé que le bruit de fond 

du signal changeait au cours du transfert. Nous obtenons ainsi une 

courbe (fig.120) d'allure normale. 
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Figure 131  : Représentation schématique du dipôle expérimental 
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10,4,- MET-ODE D'INERPREWION DES RESULTATS 

- PARTI ADOPTE 

Pour tenter d'interpréter les résultats précédents nous supposerons 

que le dipôle expérimental CD de la parcelle est homogène longitudi-

nalement et transversalement, que la phase liquide est continue et 

que l'écoulement est isotherme et unidirectionnel. 

Nous pouvons assimiler la partie de la parcelle expérimentale où ont 

eu lieu les essais à une immense colonne de 174 m
2 
de section (3 m de 

profondeur et 58 m de large) et de 13 m de longueur (fig. 131). 

Le pompage effectué par les 9 puits Ni à N9 assure à l'eau comprise 

entre les strates argileuses une vitesse interstitielle moyenne cons-

tante u. Nous pouvons alors considérer que nous sommes dans les con-

ditions d'application des modèles proposés pour interpréter les ré-

sultats de laboratoire. 

Comme pour les R.I. obtenues sur colonne nous classerons les substances 

en deux groupes : 

a) un groupe de substances qui interagissent réversiblement avec le mi-

lieu poreux : nous y placerons l'iodure et l'eau tritiée, seules 

substances dont le bilan de restitution est?. 90 %. 

Nous y ajouterons l'uranine dont nous ne pouvons pas penser, suite 

aux 'études précédentes, qu'elle se fixe irréversiblement. En effet 

les expériences effectuées en laboratoire tant en statique qu'en 

dynamique ont montré son bon comportement sur la plupart des maté-

riaux, même argileux. D'autre part, suite à l'étude bibliographique, 

il semble que le pH basique de l'eau de la parcelle expérimentale 

(cf. 3.2.3.b.-) devrait encore diminuer sa fixation. 	Nous pensons 

donc que lauidiocrité de son bilan de restitution serait plutôt due 

à une atténuation de fluorescence dans les mesures de concentration 

ou à une dégradation. 
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b) un deuxième groupe de substances dont les bilans médiocres caracté-

risent la non réversibilité des phénomènes d'interaction. Nous y 

placerons toutes les autres substances étudiées. 

10.4.2.- CHOIX D'UN MODELE D'INTERPRETATION 

a) Substance du premier groupe 

Nous avons proposé en 9.1.1.- .  un certain nombre de modèles pratiques 

pàur décrire- la migration de ces substances en milieu poreux. 

La lenteur de l'écoulement dans les aquifères nous permet cette fois de 

considérer la cinétique d'interaction comme instantanée. Notre choix se 

portera donc sur le modèle PDEI à 2 paramètres. Le paramètre d'équilibre 

R (ou K) de l'interaction réversible est le eue que dans le modèle PDE 

mais le paramètre cinétique N est ici supposé infini. 4e deuxième para-

mètre à ajuster est le coefficient de dispersion D. 

b) Substances du deuxième groupe 

Comme pour les essais dynamiques de laboratoire, nous ne chercherons pas 

à ajuster ces courbes à un modèle qui, nous l'avons vu en 9.1.2. ne 

serait pas simple. 

c) Conclusion 

Notre souci de simplifier l'approche systématique des modalités de pro-

pagation des substances en solution dans un aquifère nous a conduit à 

ne considérer que l'un des modèles les plus élémentaires. Notre choix 

du modèle PDEI est conforté par la fréquence de son utilisation dans 

l'interprétation de tels phénomènes (cf. tableau 77). 

10.4.3.- DETERM1NATION DE LA VITESSE INTERSTITIELLE ET DE LA POROSITE 

MOYENNE ENTRE LES PUITS C ET D 

Puisque nous supposons que le modèle PDEI est applicable entre C et D, 

nous pouvons considérer les relations liant la porosité du terrain n T  

et la vitesse interstitielle u au paramètre de rétention R T  d'une 

'bonne" substance. 
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a) Vitesse interstitielle 

Les essais sur colonne au laboratoire ont montré que quelle que soit 

la composition minéralogique du terrain (Isère ou Bonnaud) l'iodure 

avait un paramètre de rétention R constant voisin de 0,95. En suppo-

sant qu'il en est de même sur le terrain, nous pouvons, connaissant le 

temps moyen de passage de l'iodure, déterminer la vitesse interstitielle 

moyenne de l'eau entre C et D. 

u - 

  

t 	R-t o 	R 

RT  = 0,95, L = distance entre C et D = 13 m 

tR  = temps moyen de passage de l'iodure 

b) Porosité moyenne 

Comme nous l'avons expliqué en 10.1.2.a. le mouvement de l'eau est créé 

par pompage. Comme le montre le schéma suivant, seulement la moitié du 

débit total des 9 puits provient de la parcelle expérimentale. 

	

e 	e 	e 
\ 	•1, 	y 	'• 	 .e 

e 	i e k ieb,e A  , 	„ ,1  , A • 
„ 

TI • 
	 , 

f 	r 
D • 

• 

puits de 
pompage 

puit d'observation 

puii d'injection 



225 

Si S représente la section de la parcelle intéressée par ces pompages, 

le débit unitaire de DARCY entre les puits expérimentaux s'écrit : 

Q 1 
q = — x — 2 	S 

q = vitesse de DARCY 

S = section de terrain intéressée 174 m
2 

Q = débit total pour les 9 puits 

Connaissant la vitesse interstitielle u, nous en déduisons la porosité 

moyenne : 

n_ 
_q_ 

-T u 2 u S 

c) Résultats 

Les essais effectués sur le dipôle CD avec l'iodure de sodium permet-

tent de déterminer ainsi une série de valeurs de nT  

Date 
d'injection 

Q, 
(m3 .h-1 ) à 

u 
(m.h-1 ) nT 

131I- 10/10/74 8,9 135,3 0,101 0,25 

I-  23/10/74 8,25 161 0,085 0,28 

131 
I-  16/6/75 7,6 161,6 0,085 0,26 

I-  24/6/75 7,8 164 0,083 0,27 

Nous prendrons comme valeur moyenne de la porosité entre C et D : 

nT = 0,7  

Nous pouvons alors, pour tous les essais, déterminer : 

Q  - la vitesse interstitielle : u - 
2 S nT  

- le temps t o  que mettrait un soluté non retenu pour parcourir la 

distance CD : 
L = 2 SLn 

t = — o u 
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10.4.4.- INTERPRETATION DES RESULTATS 
mi■MI111.3MIM 

Nous n'avons pas eu le temps d'ajuster les réponses impulsionnelles 

obtenues sur le terrain au modèle PDEI. Aussi nous ne ferons qu'éva-

luer les deux paramètres D et R à partir des données que nous pos-

sédons. 

a) Evaluation du paramètre d'équilibre R (ou K) 

Connaissant pour chaque essai le temps t o  théorique de l'eau ou d'un 

soluté non retenu (cf. 10.4.3.c.) et le temps moyen de passage t R  de 

la substance (cf. 10.3.1.b.), nous pouvons approcher avec une bonne 

approximation le paramètre R = --Q- du modèle, donc le coefficient de 
1-R 1-n 	

tR 
partage K = R [-a-* 

Date 
injection 

Q 
(m3 .h-1 ) 

u 
-1 (m.h 	) 

to 
(h) 

t R 
(h) 

R K 

Phénol 16/10/74 8,5 0,090 143,7 144,7 0,99 0,004 

Rh. Wt 18/10/74 8,3 0,088 147,2 765,i 0,19 1,58 

Uranine 25/10/74 8,2 0,087 149 470,7 0,32 0,79 

Lindane 28/10/74 8,1 0,086 150,8 339,8 0,44 0,47 

Tritium 12/6/75 7,5 0,080 162,9 205 0,79 0,096 

.-1- 
Li 11/7/75 7,65 0,081 159,7 991,7 0,16 1,94 

Uranine 10/10/75 .  8,45 0,090 144,6 410,4 0,35 0,69 

Rh. B 10/10/75 8,45 0,090 144,6 855,7 0,17 1,81 

b) Evaluation du paramètre dispersif D 

Comme pour les essais sur colonne nous utiliserons la relation donnée 

en  6.1.3.c. 



Ici le diamètre moyen des grains peut être évalué à 0,3 cm 

Pour calculer le coefficient a nous utiliserons un ajustement réalisé 

au S.A.R.R. sur la courbe obtenue avec 
131I- 

(16/6/75) et donnant un 

coefficient de dispersion D = 654,5 cm
2 .h-1 . 

Sachant que u = 8,5 cm.h
-1

, Do = 0,041 cm
2
.h
-1

, d = 0,3 cm nous 

obtenons : 

ud 1,2 
D  

a = 	/(-) 	= 112,4 D 	D 
o 	o 

Connaissant a nous pouvons évaluer le coefficient de dispersion D 
uL 

et le critère de PECLET P = 	de chacun des essais. 
D 

Date 

injection 

Do 
(cm

2
.h-1) 

u 
-1 

(cm.h 	) 

D 

(cm
2
.h-1 ) P 

131 
I 10/10/74 0,041 10,1 805 16,3 

Phénol 16/10/74 0,03 9,0 745 15,7 

Rh. Wt 18/10/74 0,021 8,8 779 14,7 

I 23/10/74 0,041 - 	8,5 654,5 16,9 

Uranine 25/10/74 0,032 8,7 706 16 

Lindane 28/10/74 0,045 8,6 650,5 17,2 

Tritium 12/6/75 0,088 8 521,5 19,9 

131 
I 16/6/75 0,041 8,5 654,5 16,9 

I 24/6/75 0,041 8,3 636 17 

+ 
Li 11/7/75 0,037 8,1 630 16,7 

Uranine 10/10/75 0,032 9,0 735,5 15,9 

Rh. B 10/10/75 0,023 9,0 800 14,6 



c) Conclusions  

N'ayant pu, par quelques ajustements, vérifier la validité de nos 

évaluations, nous ne pouvons conclure quant au bien fondé de notre 

interprétation. Si les valeurs des paramètres que nous proposons mi-

noraient l'importance des tramées des courbes, il faudrait reconsidé-

rer l'instantanéité des cinétiques d'interaction et reprendre le mo-

dèle P.D.E. choisi pour interpréter les réponses obtenues sur colonne. 

10.5.- TENTATIVE DE COMPARAISON AVEC LES ESSAIS DE LABORATOIRE 
•••■■•••■•••■ 

10.5.1.-  POSSIBILITES DE COMPARAISON  

a) Essais dynamiques en laboratoire - terrain 

Le but des essais sur colonne était de mettre en évidence en labora-

toire l'incidence des paramètres cinétiques sur les courbes de resti-

tution et de trouver un ou des paramètres de corrélation pour la trans-

position aux essais en vraie grandeur. La comparaison des caractéris-

tiques physico-chimiques du terrain et de notre échantillon (cf.3.1.3.b 

et 3.1.4. - ) met en relief la non représentativité de celui-ci et, 

par la même, rend vaine toute tentative de transposition à ce niveau. 

b) Essais statiques en laboratoire  - terrain 

Comme pour les essais dynamiques sur colonne, les seuls paramètres 

qui se prêtent à une comparaison sont ceux caractérisant l'équilibre 

de sorption des colorants xanthéniques. La non représentativité de 

l'échantillon de terrain étudié au laboratoire et l'impossibilité 

d'obtenir des isothermes d'équilibre avec le terrain en vraie gran-

deur nous a conduit à utiliser la composition d'isothermes avec tou-

tes les incertitudes qu'elle suppose. 

10.5.2.- OBTENTION PAR COMPOSITION DE L'ISOTHERME DE FIXATION GLOBALE 

DE L'URANINE SUR LE TERRAIN REEL DE LA PARCELLE. 

Pour déterminer approximativement l'isotherme de sorption de l'uranine 

sur le terrain réel de la parcelle, nous avons à notre disposition : 
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- la granulométrie moyenne du terrain 

- les pourcentages de ses constituants principaux 

- l'ensemble des isothermes de fixation de l'uranine avec ces consti-

tuants à une autre granulométrie. 

Nous rappelerons dans le tableau suivant toutes ces données : 

Matériaux 
Pourcentages dans 

le terrain 

Isothermes de sorption 

de l'uranine 

Diamètre moyen 

des grains (mm) 

Quartz 32 % 
- 

cs = 1,1.106 
	0,55  
c 0,3 

Calcaire 36,5 % Fixation non détectée 0,3 

Kaolinite 7 % 
-4  

c 	
0,83 

s = 	4.10 	c Argile 

Bentonite 7,5 % 
-4  c

s 
= 5,8.10 	c 0,83 Argile 

Parcelle ? 3 

Compte tenu des hypothèses faites en 5.1.2. nous pouvons calculer 

l'isotherme de fixation de l'uranine sur le terrain de la parcelle. 

r-e  -iParcelle 	 -I Quartz+ 0 , 365.2--,3  [c Calcaire 0,07 r-e  -1Kaolinite = 0 32.21---3 .[c L sJ
Ur 	

L  el Ur 
' 	3 	s-I Ur 	

3 	s-l
Ur 

+ 0,075  Le  ]B entonite 

s  Ur 

Nous obtenons ainsi l'équation : 
1 

re iParcelle 	 -5 0 83 	«t7 = 7,1.10 	c ' 	=Ks c L s.J
Ur 

10.5.3.- LINEARISATION DE L'ISOTHERME OBTENUE 

a) Volume du circuit d'injection 

Pour linéariser l'isotherme de la façon indiquée en 9.3.1. , nous avons 

besdin de connaitre la concentration moyenne à l'entrée dans le terrain 
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et par conséquent le volume total du circuit d'injection. 

Nous pouvons l'obtenir avec une bonne approximation par la méthode 

des dilutions. En effet, connaissant la vitesse moyenne de l'eau pour 

un débit donné (cf.10.4.3.c.- ), si nous mesurons la vitesse de dis-

parition d'un soluté dans le forage d'injection, nous obtenons le 

volume total du circuit d'injection [MOLINARI, GAILLARD, BARRES, 

PEAUDECERF (1976)]. 

/)'_ u.Y. At  

Log -c-r- 
c t+ft  

V' : volume du circuit d'injection 

: vitesse interstitielle moyenne de l'eau 

e : section d'aquifère interceptée par le forage 

c t  : concentration à un instant t 

c t+àt : concentration à un instant t + At 

La section de l'aquifère interceptée par le forage est donnée par 

510LINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)] 

= E.D.h. 

D : diamètre du forage 

h : hauteur d'aquifère interceptée 

• : coefficient de contraction des filets liquides 

" Ce coefficient E exprime la différence de perméabilité relative du 

terrain et du forage ; il peut âtre apprécié à partir des caractéris-

tiques de crépinage du tubage ainsi que des caractéristiques granu-

lométriques et dimensionnelles du filtre". 

'Les éléments dont nous disposons, à savoir : 

- taux de crépinage = 19 % 

- diamètre du tubage : 7,7 cm 

- diamètre du forage (tubage + filtre) : D = 25 cm 
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Figure 132 : Corrélation entre les débits de recirculation (Q) et les 
périodes de renouvellement dans le puits C. 
Lin MOLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)] 

Figure 133 : Détermination de la période de renouvellement dans le puits 
C par mesure de la dilution de l'iodure (1311) le 11/7/75. 
[in MOLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)] 
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nous permettent d'estimer à environ 3, la valeur du coefficient E". 

[eDLINARI, GAILLARD, BARRES, PEAUDECERF (1976)] 

La figure 132 montre la corrélation établie entre les périodes de 

renouvellement dans le puits C d'injection et les débits globaux 

de recirculation. 

A partir des données d'un de ces essais (figure 133), nous pouvons 

évaluer le volume du circuit d'injection. 

En effet, nous avons : 

Q = 7,8 m3 .h-1  d'où 	u - 2.S.nT = 8,3.10-2  m2 .h-1  

	

E.D.h. = 2,25 m2 
	

E = 3 

D = 0,25 m 

h = 3 m 

At 	= 21 mn = 0,35 h pour r 	=2 
et+ At 

D'où 	 427= 0,094 m3  

Pour évaluer la concentration injectée dans le terrain nous prendrons 

donc 2,L loo t. 

b) Linéarisation de l'isotherme obtenue par composition 

Toutes les substances sont prédiluées dans 10 2, d'eau avant d'être 

introduites dans le circuit d'homogénéisation du forage d'injection. 

Pour les essais effectués le 25/10/74 et le 10/10/75 40 g d'uranine 

ont été dilués dans les 10 litres d'eau, donnant une concentration de 

1,06.10
-2 

Mn. 

La concentration réelle moyenne d'injection entrant en contact avec 

le milieu poreux peut donc être estimée 1 : 

10. 1,06.10
-2 

C. • -  	- 1,06.10
-3 

14/2, 

	

inj 	7.)1 
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Nus pouvons alors lingariserl'isotherme composite obtenue en 10.5.2.,-

de la façon exposée en 9.3.1. 

1 
- 1 

m i  = 1000.K 	. 
s 	in3 

1 
p - 2,63 g.cm-3 Ks = 7,1.10

-5 2./g - = 0,83 as 

m' = 0,6 (£ solution/2. solide) 

10.5.4.- COMPARAISON AVEC LES RESULTATS DE TERRAIN 

Le tableau suivant permet de comparer les valeurs des coefficients de 

partage K obtenues expérimentalement sur le terrain et la valeur to de 

la pente de l'isotherme composite linéarisée à la concentration d'in-

jection 

Essais K 
1 

m 

m' 
s 

25/10/74 0,79 

0,6 

0,76 

- 

10/10/75 0,69 0,87 

Les prévisions que l'on peut faire par composition et linéarisation 

d'isothermes ne paraissent donc pas trop en désaccord avec les résultats 

de terrain. Mais compte tenu de toutes les approximations qui ont été 

faites il faudrait beaucoup plus de résultats pour pouvoir conclure sur 

la validité de cette approche de transposition. 

Nous pouvons toutefois remarquer que la comparaison des termes d'équi-

libres des essais statiques et dynamiques effectués avec l'uranine est 

meilleure au niveau du terrain qu'à celui du laboratoire. La colonne 

"terrain" serait donc de meilleure qualité que la colonne de laboratoire 

que nous avons employée. Ceci irait dans le sens de l'hypothèse émise 

en 9.2.3.c. sur la possibilité d'existence en colonne de cheminements 

préférentiels. Il y aurait le long des parois une dispersion et une 

interaction avec le milieu plus faibles ciue dans le milieu poreux. 



10.61- CONCLUSION DES  ESSAIS DE TERRAIN 

Ces essais ont révélé l'étendue des retards et des ablations qui af-

fectent certaines substances migrant dans un aquifère. 

Nous avons montré que, pour les substances les moins retenues, il de-

vait être possible d'adopter un modèle chromatographique à 2 ou 3 pa-

ramètres pour simuler leur migration dans un terrain. Nous avons éva-

lué ces paramètres sans vérifier, par des ajustements, la représenta-

tivité de ce modèle. 

La comparaison avec les résultats de laboratoire s'est faite au niveau 

des paramètres d'équilibre. Il semble qu'une transposition entre les 

essais statiques de laboratoire et les essais de terrain mit envisa-

geable à ce niveau, mais l'imprécision des données ne nous a pas 

permis de conclure. 
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CONCLUSION 

En abordant cette étude nous nous sommes préoccupés d'éviter deux 

sortes d'écueils, l'empirisme auquel ont recouru jusqu'ici la plupart 

des praticiens du traçage et la rigueur qui a conduit à des interpré-

tations sophistiquées et à des traitements lourds pour le praticien. 

La plupart des études entreprises jusqu'alors ont été trop fragmentai-

res portant tantôt sur un aspect tantôt sur un autre. Nous ne préten-

dons pas avoir résolu le problème du transfert de substances en milieu 

poreux mais nous pouvons à partir de ce mémoire qui en examine tous 

les aspects à la fois proposer une méthodologie d'approche. 

Cette démarche consisterait pour appréhender les processus de migration 

dans un aquifère à effectuer d'abord en laboratoire des essais statiques. 

Connaissant la composition minéralogique du terrain concerné il serait 

possible de reconstituer à partir de ses composants majeurs un échan-

tillon représentatif. C'est à ce niveau que l'on procéderait à l'étude 

comparative des paramètres d'équilibre d'interaction des différentes 

substances traçantes et polluantes en solution dans le même type d'eau 

que celle du terrain concerné. Des expériences de désorption effectuées 

dans les mêmes conditions permettraient de juger de la réversibilité 

de la fixation. 

Une étude dynamique en laboratoire avec les mêmes substances (échantil-

lon représentatif, eau, traceur ou polluant) devrait alors permettre 

d'apprécier la rapidité de la cinétique globale d'interaction et de 

confirmer l'irréversibilité de certaines fixations. 

Un essai en vraie grandeur sur site représentatif avec un "bon traceur" 

permettrait alors par ajustement à un modèle simple (PDE) d'approcher 

les paramètres hydrodynamiques (u,D) du transfert réel dans la nappe 

aquifère. 
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Figure 134  : Représentation schématique de la démarche proposée pour 

prévoir la migration d'une substance quelconque fixée 

rgversiblement [naLINARI, ROCRON (1970] 
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Figure 135 : Schématisation du principe de la composition d'isotherme 

[140LINARI, ROCHON (1970] 
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L'introduction des paramètres d'équilibre (K) et cinétique (k) obte-

nus en laboratoire avec une substance quelconque fixée réversiblement 

devraient alors permettre de prévoir la migration de cette substance 

(Fig. 134). 

Lorsque l'étude en statique montre que la fixation n'est pas réversible 

nous ne pouvons pas, pour l'instant prévoir son transfert. Nous pensons 

toutefois, qu'une fois le paramètre dispersif D défini avec un "bon 

traceur" à partir du modèle PDE, il sera possible de trouver un modèle 

à 3 autres paramètres permettant de tenir compte des sorption non-

réversibles dans le temps de l'expérimentation. 

Il est à noter que, si l'additivitg des phénomènes de sorption de 

chaque matériau-modèle était confirmée par d'autres essais, il serait 

alors possible de s'affranchir des essais statiques, en composant une 

isotherme de fixation réversible à partir d'un catalogue d'isothermes 

des matériaux simples et de la composition minéralogique du terrain 

(Fig. 135), à condition que les isothermes aient été obtenues avec 

une qualité d'eau proche de celle du terrain. 

Ce type de démarche est celui vers lequel doivent tendre les études à 

venir dans un but de simplification des interprétations de traçage ou 

des études de pollution. 

Par exemple, cette étude ayant montré que la plupart des isothermes de 

fixation établies ne sont pas linéaires, il serait intéressant de mon-

trer l'influence de la concentration du créneau d'injection sur les pro-

cessus de migration tant en laboratoire que sur le terrain. 

D'autre part, du point de vue hydrodynamique, il conviendrait de connaitre 

la longueur optimale d'un dipôle exploratoire suivant les types de terrain, 

distance pour laquelle on n'observerait plus de variation du coefficient 

de dispersion. 



ANNEXE  

1 - DISCRETISATION DES EQUATIONS DU MODELE PDE 

Le système d'équations à résoudre est : 

2 	
De 

ac  
ac ac 1-n s 

( D 	u --- ax at 	n 
ax 

3e5 	 e  
= k (c - -1 ) at 

avec comme condition limite supérieure, celle d'un créneau de concen-

tration injecté à flux constant 

ac 
uCo = lim (uc - D -57) 	

0 t < T 

x4-0 

T = temps d'injection 

ac 
0 = lim (uc - D ui) t T 

et comme condition inférieure : 

de la colonne. 

D 0 = lim 	e on néglige la dispersion à la sortie 
x414' 'x  

Note : En toute rigueur, on devrait écrire la conservation de la masse 

de soluté à travers la section inférieure 

ac 
lim (uC - D 	= lim (uc) 

ax 
x41- 	 x41 



Faisons le changement de variable 

C*= 	 Cs = Kc co 

le système devient 

	

a 2 C 	au 3C 
D 	u 

9x 	D t 	n K 

	

.9C , 	k 
(c._ ci ) 

	

9t 	K 

DC conditions : 1 = lim (uC - D 
x+0 

9C 
0 = lim (uC - D Ti) 

r+c 

O t<T 

t 3 T 

ac o lim cui? 
101

+ 

Nous avons effectué une discrétisation en différences finies : 

- "centrales" pour le terme de dispersion 

- "arrière" pour le terme de convection. 

e4-1  - uk 	 2U15 	U15 	U15 "- Ulc 	1 -nk k 1-nkk 
1 	1  _ 73  1+1 	1 	1-1 1-1 

-r — - U. - — - V. 
At 	 (Ax) 2 
	 Lx 	n K 1 n K 

k+1 	 k+1 	k 	k+1 V. 	- Vil
- 	

U 	U k 	ll + . 	V. + V. 
1 	 1 	 1 	1  

 ( 	 ) 	( 	 ) 
At 	K 	2 	 2 

Les indices i et k réfèrent respectivement à l'espace et au temps. Le 

coefficient D prend en compte la dispersion numérique ECHAUDARI (1971), 

LANTZ (1971)] 

I) = D- 	(Ax - u,At) 

cs 



2K - kt Ott 
r7  = 

Ax2 
r10

-  
2K + kat 

et Vk+1 Le problème est de calculer U
k+1 

connaissant U
k 

et Vk : 

k+1 
U. = r U. 	+ r U. 	r U. 	+ r V. 
1 	5i-1 	6 	+ 7i-1 	8 

V 1 
	 k+1 V. = r

9 
 (U. + U. 	) + r V. 

	

1 	10 

avec r5  = At  
àx 	Ax 

1-n 
r8 - k At 

2 	u 	1-n 
r6 = 1-At 2 

+ — + 
n 

k) 	r9  = kt/(2k + kàt) 
ix 

Ax  

La stabilité du schéma numérique est assurée si les coefficients de ces 

équations sont positifs FRIED, COMBARNOUS (1971)], soit : 

1  I(Ax) 2 	2 7 At  -u At - 1-n  kAx2 1 

Si nous choisissons le pas d'espace Ax, il faudra utiliser un pas de 

temps At tel que la relation ci-dessus soit vérifiée. 

-conditionsinitiales:U. o = V .

o

=0 i> 0 
1 

- condition à la limite supérieure 

Soit W entier, tel que Wàt = T, temps d'injection. 

Alors, 

Uo
k 
 = 1 

u  k+1 	D[(r  k 
	

1 + 1 = 	 62k + 
r7U3

k 
+ r8V2K).J 	

D 
1 	. 2uax 	5

U  1 + rU 	
2uax 

pour 0 e k W - 1 



et 

ul
k+1 	D f r5n

1k 
‘. + r6U2

k + r7U3
k + r8V

2
k) 

pour k W. 

- conditions à la limite inférieure 

En posant L = F.àx, nous obtenons : 

UF
k+1  

= r5UF-1
k + (r6 + T7) UF

k 
+ r8VF

k . 

2  - ORGANIGRAMME DE CALCUL 

L'organigramme a été conçu pour que la résolution du système d'équa-

tions discrétisées soit possible sur calculateur programmable 

HEWLETT - PACKARD 9825. 
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