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Elaboration d’un essai de percolation ascendante smatériau
monolithique

YX. HAN, F. XoczyLAS , F. AGOSTINI

Laboratoire Mécanique de Lille (LML), UMR 8107 CNESole Centrale de Lille (EC-Lille), Cité
Scientifique, BP 48, 59650 Villeneuve d’'Ascq

Résumé :

Cette étude s'inscrit dans une démarche plus gémédant le but est d’améliorer la caractérisation
environnementale de déchets valorisés dans le senthi Génie Civil. Cet article présente la misegpaint
d’'une méthode d'évaluation des caractéristiquesrtyghamiques d’'un échantillon monolithique lors@’u
essai de percolation. L'étude vise a identifier $esfaces de contact du matériau mise en jeu pendan
percolation par un tracage non réactif, afin d'éwal l'influence des propriétés des matériaux sur le
relargage de polluants.

Abstract :

The study presented in this article is part of egéa study aiming to improve the existing normalaa
concerning valorised waste environmental charazggion. This article presents the development of an
evaluation method of hydrodynamic characteristif® anonolithic sample during a percolation testisTh
study aims to identify the contact surface of maleinvolved during the percolate experiment byirzart
tracer and to evaluate the influence of materigkeperties on the quantities of released pollutants

Mots clefs :caractérisation environnementale percolation, matériau monolithique, polluant.

1 Contexte

La lixiviation en batch et la percolation (lixiviah en colonne) sont les deux modes d’essai hdleitnent
utilisés pour la caractérisation environnementa&aléichets. L'essai de lixiviation en batch peut é#alisé
sans renouvellement du liquide (tests d’extractéofiéquilibre) ou avec renouvellement de liquities{s de
lixiviation dynamiques) [1]. Les différents essais percolation se distinguent notamment par le sens
balayage du matériau : ascendant ou descendarforiree du matériau est également propre a chaque
norme : les échantillons peuvent ainsi étre tesitéssus forme granulaire (avec ou sans modificatie la
granulomeétrie originale) soit sous forme monolitteq De nombreuses normes existent donc et les
conditions d’essai sont trés diverses. Le tableaurésente les conditions dans lesquelles sontsééali
guelques unes des normes les plus utilisées amatk.

Lorsque l'on souhaite caractériser un matériawrlacipale difficulté consiste a choisir le protteale
caractérisation qui soit le plus représentatif cimsditions in situ. La perméabilité du matériawngactériser
influence largement le mode de contact entre lgdig et le solide. Par exemple, dans le cas d'ockage

de déchets, si le matériau est moins perméableleyterrain qui I'entoure, I'eau de ruissellementaau
tendance a contourner le massif et le contactreepf&r lixiviation de la couche externe du mas3ii. peut
donc supposer gu'un essai de lixiviation en batoghnsonolithe sera représentatif des conditiondtin #
contrario, si le matériau est perméable, le liqudssera préférentiellement au travers du matétifiessai

de percolation semble alors le plus représenitiflie cycle de vie du matériau est également adveeen
compte. Un matériau peu perméable lors de sa nmisplaze peut devenir de plus en plus perméable :
lorsque le liant qui assurait la cohésion du matése dégrade par exemple. Il est donc importaohdsir

un protocole de caractérisation qui soit adaptécamxiitions réelles d'utilisation. Il est égalemenportant

de noter que la forme du matériau a tester estreimipre importance. Certaines normes préconisent un
broyage des matériaux monolithiques ou un tamisage matériaux granulaires. Ces manipulations
modifient largement les propriétés hydrodynamiqliesnatériau et les surfaces de contact avec leléqu
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Référence Pavs Tvpe Nature du Forme du| Déroulement
y yp fluide matériau (durée)
eau Sous agitation
PN 0
DrEN 12457-1, prEN 12457-2)  Norme | Test dextraction de"I‘,'”e.:ja“Zee 95% de permanente
rE 12457-3, prEN 12457-4) | européenne |  a 'équilibre oulacide de | grain<4 | pour une duree
Essai de P ' nitrique de 0,1 mm de 24 heures,
mol/L L/S=10
lixiviation en _
batch sur | 1cLp _ Toxicity Characteristic Norme Test d’extraction| acide acétique| Grain< Sou‘:,)l?rgitgtmn
granulats Leaching Procedure (1990) | américaine a I'équilibre pH=2,88 9,5 mm P _
heures, L/S=2(
XP X 31-211 — Essai de eau Diamétre Sous agitation
lixiviation d’un déchet solide Norme Test de déminéralisée| . 4cm permanente, 3
initialement massif ou généré francaise lixiviation ou l'acide de h.auteu; .| foisl6houl
par un procédé de solidification & dynamique nitrique de 0,1 scm ' fois 24 h,
(Avril 2000) mol/L L/S=10
_ Essaide NEN 7345 — Tank Leaching
lixiviation en Test-Détermination de la Test de
batch sur lixiviation des composés Norme lixiviation acide dont Grain2 L/S=5, sans
monolithe inorganiques de matériaux de  néerlandaise| & i o pH=4 40 mm agitation
forme donné ou massifs par Ig y q
test de diffusion (Mars 1995)
. eau Balayage,
PrEN 14405\_ Es_s_au_ d_e Colonne en déminéralisée Broyage filtration de
comportement a la lixiviation- Norme s : ou .
i L . maniéere ou acide de . soluté
Essai de percolation a européenne d " d tamisage d dé
écoulement ascendant (2002 ascendante hitrique de 1 demandé emance,
Essai de mol/L L/S=10
percolation NEN 7343 — determination of Norme Colonne en eau 95% de g?luor:]’ n::rdrlna;
sur granulat | |eaching behaviour of granulaf . . maniére déminéralisée| grain< 4 g tlerme,
Y néerlandaise ~ L/S de 0,1 a 1@
materials in a column test (1994) ascendante (pH=4) mm

L/kg

Tab. 1 — Descriptions de quelques normes de caisaiién environnementale

Ainsi, pour un déchet valorisé dans la route, fit#bipar un liant routier, une lixiviation en batshr
monolithe ne rendra pas compte du mode d’écoulemdehtians le matériau. L'essai de percolatiowjuél
est actuellement concu demande un broyage du matétimodifie des caractéristiques essentiellésstel
que la porosité ou la surface spécifique. L'étudiss@ntée dans cet article vise a mettre au poiessai de
caractérisation environnementale adapté aux materi@nolithiques. L'originalité de ce travail costs a
tester le matériau sans modifier certaines deaeg@ristiques directement liées a ses capaatésdalrgage
de polluants, comme la porosité ou la surface fipéei

De nombreuses études se sont intéressées a Ifin#udes paramétres d'essai sur le relargage deaptsl
L’étude de Van der Sloot comparait ainsi differemeéthodes d’essai pour évaluer le potentiel pollda
déchets stabilisés [3]. C.S. Poon a comparé legahe de métaux lourds lors d'un essai de lixigrati
dynamique et lors d'un essai de percolation [2]relargage de métaux lourds lors d’'un essai dmofadion
est influencé par les caractéristiques du matéiquar les paramétres d’essai : porosité, surfpéeifque,
nature du fluide percolant, débit d’injection, catiiquide/Solide. C.S. Poon a également mis eneédd
une variation du coefficient de diffusion effectiderant un essai de percolation [4]. Cette vanatst
attribuée a la dégradation de matrice entrainarthamgement de surface spécifique. Toute modifinalie
la forme ou de la texture du matériau a tested@st susceptible de conduire a une évaluationdgale son
potentiel polluant.

L'objectif de cette étude est donc d’évaluer la l@ntre les propriétés hydrodynamiques du maté@tiaaon
potentiel polluant, puis mettre au point un proteqeermettant a I'essai d'étre le plus représdnpatsible
des conditions in situ. La premiére étape de @tide, qui fait I'objet de cet article, vise & methu point
une méthode d’'évaluation par tracage non réactif deirface d’échange fluide/matériau lors d'uraede

percolation ascendante sur matériau monolithique.

2



1™ Congrés Francais de Mécanique Marseille, 24-28 aolt 2009

2 Méthodologie et analyse théorique

2.1 Méthodologie

La surface spécifique et la porosité du matériauefd donc un réle important sur le relargage de
contaminants. Il est nécessaire de réaliser un pesaettant de caractériser le réseau poreux dériaa
lors d’'un essai de percolation. Il s’agit d'ideiif plus particuliérement, le volume poreux et desfaces
mises en jeu en fonction des parametres d’essaifelit d’injection notamment) par un tracage mert

Pour cette étude préliminaire, des matériaux tésnaint été choisis pour faciliter l'interprétatiorsd
résultats. Il s'agit de deux gres, le gres des ¥s%d le grés de Fontainebleau. lls ont été choésids sont
constitués en grande partie (92 a 98%) de quamtzinéral qui n’interagit pas avec le traceur ciso{du
KBr). Ainsi, les caractéristiques hydrodynamiquesndatériau ne sont pas modifiées en cours d'essai e
'analyse des percolats est facilitée. La porositda surface spécifique des deux grés choisis séat
contrastées (cf. Tableau 2), et permettront aitgsiatlier I'influence de ces caractéristiques sarrlsultats

de tracage. Seuls les résultats d’essai de pamokir le grés des Vosges sont présentés daasticst.

2.2 Meécanismes de transport de solutés dans le réseanrpux saturé

Des mesures de porosité accessible a I'eau outlatiél et des mesures de surface spécifique et de
distribution du volume poreux ont été réalisées lgsr grés. Le tableau 2 présente ces résultats de
caractérisation. Il s’agit ensuite d’identifier ld#férents mécanismes de transport et la part @ume
poreux ayant réellement participé lors de I'esgapdrcolation. Le transport de solutés non réadtfss le
réseau poreux saturé s’effectue selon deux mécasjda convection et la dispersion hydrodynamique d
liquide. Cette derniére se compose de deux soussistnes : la diffusion moléculaire et la dispersion
cinématique [1]. La convection décrit le transpi@tmasse causé par le déplacement du fluide, dedtént

régit par la loi de Darcy. L'influence de la diffae moléculaire ne devient sensible que dans Iss ca
d’écoulement trés lents (vitessel0’ cm/h). Lorsque la vitesse augmente, le phénomeéndispersion
cinématique est prédominant. La dispersion cinématirésulte de I'nétérogénéité de la distributien d
vitesses dans un milieu poreux [5].

Légende :
== . injection du percolant.

6inacc
I - o
[ ] : porosité occluse non

mesurée.

Aprés saturation a I'eau Aprés percolation ascetedan

FIG. 1 — Identification des différents types deqsité considérés

Le volume poreux est souvent décomposé en deuleparta région mobile et la région immobile ou
stagnante (MIM) [4]. Dans la région mobile, le spart de solutés s’effectue notamment par conve&io
dispersion cinématique, les échanges entre les plereleux régions se fait par diffusion moléculakiesi,
lors de I'essai de percolation ascendante, ledlyiercolant balaye la région mobile. En revanchegdion
immobile n’est pas directement balayée, elle nfirient que par diffusion. On distingue (figure 1) :

1) Pores inaccessibles : les pores ne débouchantuyueme surface de I'échantillon et inaccessibles
selon le sens d’écoulement choigimécc).

2) Pores mobiles : les pores balayés par le fluidpetoolant §m).

3) Pores immobiles : les pores accessibles mais nagésapar I'écoulement du fluide, les échanges du
soluté entre les pores mobiles et immobiles sdt# égsentiellement par diffusiobirh).
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Ces trois types des pores forment le volume potetak du matériau. Nous parlerons par la suitealere
poreux efficace, définit comme la part du volumeepa total participant réellement a la percolatiSalon
les conditions de réalisation de I'essai, le volymoeeux efficace pourra étre différent. Lors d'wssa de
percolation, en continu, & un débit suffisammeav&| le volume poreux efficace sera uniguementtitoés
de la fraction mobile 6fm). Dans le cas ou la circulation du fluide étaiteirompue (pour simuler la
stagnation de I'eau entre deux averses par exemplesi le débit était suffisamment faible, aloes |
phénomeéne diffusif ne serait plus négligeable etdieime poreux efficace serait composé de la fracti
mobile et de la fraction immobile.

3 Dispositif et protocoles expérimentaux

3.1 Caractérisation du matériau de I'étude

Le tableau 2 présente quelques caractéristiqueSrahagiques et physiques du gres de Fontainebledu e
grés des Vosges.

Caractéristique Gres de Fontainebleau  Grés desegdsg
Porosité a I'eawe 6,4%
Porosité a I'éthanabe 18,8%
Porosité MIPOmip 8,1% 18,6%
Surface spécifigue MIP (m2/g) 0,016 1,172
Surface spécifique BET (m2/g) 1,166 Ar
Diamétre médian en aire MIP (um) 5,3 0,015
Composition minéralogique principale 98% de quartz | 92% de quartz

Tab. 2 — Caractéristiques du Grés de Fontaineldedu Grés des Vosges.

3.2 Dispositif expérimental

Le dispositif général de I'essai de percolationeasante est composé d'une cellule de percolatiomed
pompe d’injection, d’une cellule de circulationude sonde de conductivité, d'un bocal de récupmradt
d'un bulleur. La figure 2 présente un schéma decjpe de I'essai de percolation ascendante.

sonde de cellule de
conductivité circulation

[
N\

warne
3 woies

conductirmétre

achantillon

cellule ——

pempe bécherde  hulleur

récupération
liguide du percolat
percalant

FIG. 2 — Schéma de principe de I'essai de peraolascendante

La cellule d’essai utilisée dans ce dispositif, @s cellule de mesure utilisée au laboratoire éri€&Civil

de I'Ecole Centrale de Lille pour la réalisatioresBais de perméabilité sous confinement. Une géiscri

plus détaillée de cette cellule a été realiséeFpa@koczylas [6]. A l'intérieur de la cellule, ush@antillon
monolithiqgue est placé dans une jaquette de Vidntre deux embases de drainage. Une pression de
confinement est appliquée sur la jaquette pouryglagelle-ci sur I'échantillon et assurer un écowdat du
fluide percolant au travers de I'échantillon. Urempe Gilson (Type 307) connectée a I'embase infégie

de la cellule contrdle le débit d'injection. En @®rde cellule, une cellule de circulation en veest
connectée a la tige de drainage. Une sonde de ciivithi (Radiometer analytical CDC 866T) est placée
dans la cellule de circulation. Le conductimetradi®meter analytical CDM 210) est relié a un ortina
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et assure l'enregistrement en continue de la cdivitéctout au long de l'essai. Des prélevements de
percolat sont réalisés en sortie de cellule au mojgne vanne trois voies et d’'une seringue.

3.3 Protocoles expérimentaux

3.3.1 Mesure du volume mort de la cellule de percolation

Afin de maitriser les temps de mise en contact @heqlant et de I'échantillon, ainsi que pour carides
effets de retard dus aux volumes morts, ceux-ciébdtmesurés précisément. lls sont constitués de de
parties : le volume mort bas (volume de raccorduséy la pompe et la surface inférieure de I'édlian} et

le volume mort haut (volume entre la surface s@pee de I'échantillon et la sonde de conductivité).

3.3.2 Protocoles expérimentaux

Le traceur inerte choisi est une solution de KB2 enmol/L. La concentration du percolat en sortie es
importante pour analyser les données. CependastjiVe de la conductivité du percolat est plus igue
pendant I'essai que celui de la concentration. élation liant la conductivité et la concentratioa k&
solution de KBr a donc était définit expérimentadein Celle-ci est linéaire et permet donc une é@tain
continue de la concentration de traceur en soetieetlule grace a la mesure de conductivite.

L'essai de tracage non réactif permettant la medurgolume poreux efficace se compose de troiseétap
successives. L'essai débute par une injection d@@minéralisée permettant d’éliminer les impuretés
présentes dans le réseau poreux et d’obtenir @iresvaleur de conductivité de référence. Ensugteraceur
inerte (solution de KBr & 2 mmol/L) est injectégu& obtention, en sortie de cellule, de la conditétde la
solution de tragcage. Enfin, de I'eau déminérali®s¢ de nouveau injectée jusqu’a obtention de la
conductivité de référence. Le débit d’injectionteesonstant tout au long de ces trois étapes. 1Biifé
débits (0,1 mL/min, 0,5 mL/min et 1 mL/min) ont é&Stés afin d’évaluer l'influence de ce paramétnele
volume poreux efficace.

A la fin de chaque étape, des prélévements de lpescont réalisés. Le BRGM, qui participe a céttele,
réalise une analyse de ces échantillons afin déieréque la concentration en KBr correspond biela a
conductivité mesurée.

4 Résultats et discussion

Les résultats présentés ici sont ceux d'un essaiedenlation ascendante sur un échantillon cylindride
gres des Vosges (N°4) en utilisant un traceur énéet KBr a 2 mmol/L. Le diameétre d’échantillon ést6,4
cm, la hauteur est de 3,9 cm. Certains détail&dbdntillon testé et les résultats de cet essdaismthétisés
dans le tableau 3.

Masse seche (g) 265,32 Débit d’injection (D) (mldni 0,1
Volume (cm) 125,40 Volume mort de cellule (Vm) (mL) 10,
Porosité a I'éthanol 18,80%  Temps d'injectiomguis. C/Co=0,5 (h)] 5,08
Volume poreux total (Vp) (mL) 23,58 Volume poreurlnile (Vpm) (mL) 19,98
Surface specifiqgue BET (Ss) (m?/g) 1,16p Surfaceagact mise en jeu (Sc) (m§) 262]1

Tab. 3 — Données et résultats d'un essai de pdimosur Grés des Vosges

La figure 3 présente I'évolution du rapport enaednductivité en sortie de cellule (C) et la canidité de

la solution de KBr a 2mmol/L injectée dans I'éclilfont (Co). Une fois corrigés les effets retard cus
volumes morts, I'exploitation de la courbe C/Cofenction du temps permet d’obtenir le volume deepor
ayant participé a I'écoulement. En effet, le volunmgecté dans I'échantillon lorsque le rapport de
conductivité atteint la valeur de 0.5, correspondvalume poreux balayé par le percolant. Ainsi, rpou
I'échantillon de gres de Vosges n°4, soumis a wregbation avec un débit d'injection de 0.1 mi/miia,
moitié de la conductivité de la solution injectés atteinte au bout de 5h. Nous en déduisons doedeg
volume poreux ayant participé a I'écoulement est@88 mL, ce qui représente 84,7% de la porositdet
du matériau. En premiere approche, si nous comsidéque toutes les pores, quelque soit leur taille,
participent de facon équivalente a I'écoulemertdrsahous pouvons en conclure que la surface deimaté
offerte a 'écoulement du fluide est de 262 mz2.
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Evolution du rapport conductivité en sortie de cell ule sur la conductivité de la solution
tracante (Grés des Vosges N4, D0,1)

Cl/Co

15,00 20,00 25,00

Temps (h)

FIG 3 — Evolution du rapport conductivité en sodecellule sur la conductivité de la solution énate d’'un
essai de percolation ascendante (gres des Vosdesl@lfit d'injection 0,1 mL/min)

5 Conclusions et perspectives

La méthodologie d’essai employé dans cette étude permet d’évaluer les surfaces de matériau raeite
exposés au passage du fluide percolant. Cette deéthst susceptible d’étre employé en début, ersaetur
en fin d’essai de percolation afin de pouvoir seiwne éventuelle modification des caractéristiques
hydrodynamiques du matériau. Il reste a exploisr dssais réalisés sur les différents grés poimesst
I'influence du débit d’injection, de la porositéd la répartition du volume poreux sur les volumpeseux
efficaces. Par ailleurs, seule la fraction mobgelal porosité est estimée grace a cette technigumesure

de la fraction immobile est également a prendree@npte si I'on souhaite simuler des périodes durant
lesquelles les phénoménes diffusifs font interveeite fraction de la porosité.

Ces données permettront de prendre en compterfeeesi de contact réelles du matériau lors dedietes
caractérisation environnementale. Les essais sealisés sur des matériaux de types sous-coucitién®
incorporant des déchets stabilisés. Différentemiitations ont été réalisées permettant de faireevéa
porosité et la surface spécifique de ces matériaaralyse des polluants relargués en fonctionsiefaces

de contact permettra d'estimer linfluence des d#@mstiques hydrodynamiques du matériau sur son
potentiel polluant. Cette étude comparative pemadgigalement d’estimer I'évolution du potentiellpaht

du matériau au cours de son cycle de vie.
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