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RESUME

Aujourd’hui, plus de 65% des sites pollués en France le sont par des COVs (BASOL),
considérés comme étant trés dangereux et toxiques pour ’homme et 1I’environnement. Cela
nécessite d’utiliser des techniques de traitement pour restaurer les sites et limiter les risques
de propagation vers les eaux souterraines. L’extraction multiphasique MPE est une méthode
physique de traitement des COVs. Elle a plusieurs avantages : essentiellement économique, le
fait de pouvoir étre utilisée in-situ et le fait de permettre la remédiation simultanée de deux
zones saturée et non saturée du sous-sol.

L’objectif de cette thése est d’étudier cette technique en développant un modele
mathématique qui permet de décrire 1’écoulement multiphasiques des différentes phases, le
transport et le transfert de masse entre ces phases.

Deux sols sableux et un polluant modeles sont choisis et caractérisés. Des dispositifs
expérimentaux sont utilisés pour 1’étude de 1’écoulement diphasique et multiphasique ainsi
que I’étude de transfert de masse. Un modele numérique est développé, il se compose de trois
EDPs pour I’écoulement (gazeuse, aqueuse et PLNA) et quatre EDPs pour le
transport/transfert de masse pour chaque composé.

La validation du modéle MPE est réalisée par la vérification de différentes parties qui le
constituent séparément. La partie de I’écoulement diphasique est veérifiée a travers les résultats
d’expérience de drainage sur colonne 1D et sur des résultats issus de la littérature d’une
cellule type Hele-show 2D. L’importance du choix des conditions aux limites est mise en
¢vidence. La partie de 1’écoulement triphasique est Vérifiee a travers les résultats
d’expériences d’infiltration sur cellule 2D, 1’'une réalisée au laboratoire et I’autre issue de la
littérature. L’¢tude porte sur I’effet du choix des dimensions d’expériences de laboratoire sur
I’extrapolation des résultats a 1’échelle du terrain. La partie transport/transfert de polluant est
vérifiée a travers des expériences d’extraction sous vide/Venting. Le coefficient de transfert
est déterminé avec une meilleure précision que celle des modéles issus de la littérature.

Enfin une simulation a I’échelle de terrain est effectuée avec le modéle MPE pour simuler la
dépollution d’un site pollué selon un scénario supposé et développé par la MPE. Les limites

de la méthode pour la dépollution de la frange capillaire sont mises en évidence.

Mots Clés : Extraction Multiphasique, Extraction sous vide/Venting, Modélisation,

Ecoulement Multiphasique, transport/transfert, Dépollution des Sols, COVs, PLNA.
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ABSTRACT

Today, over 65% of polluted sites in France are by VOCs (BASOL), considered to be very
dangerous and toxic to humans and the environment. This requires using treatment techniques
to restore the sites and limit the risk of spread to groundwater. The multiphase extraction
MPE is a physical method of soil VOCs treatment. It has several advantages: essentially
economic, being able to be used in site and permitting the simultaneous remediation of both

saturated and unsaturated zones.

The objective of this thesis is to study this technique by developing a mathematical model to
describe the multiphase flow of different phases, transport and mass transfer between these

phases.

Two sandy soils and a pollutant models are selected and characterized. Experimental devices
are used to study the two-phase, multiphase flow and mass transfer. A numerical model is
developed; it consists of three PDEs for the flow (gas, water and NAPL) and four PDEs to

pollution transport/mass transfer for each compound.

MPE Model validation is performed by the verification of different constituent parts
separately. The two-phase flow is confirmed by the drainage experiment results of 1D column
and of the results of the literature of a 2D Hele-show tank. The importance of the choice of
boundary conditions is highlighted. The part of the three-phase flow is verified through the
results of infiltration experiments on 2D tank, one conducted in the laboratory and the other of
the literature. The study focuses on the effect of the choice of laboratory experiments
dimensions on the extrapolation of results across the field. The transport/mass transfer part is
verified by SVE/Venting experiments. The transfer coefficient is determined with a precision

better than models from the literature.

Finally a simulation at the field scale is carried out with the MPE model to simulate the
remediation of polluted sites by MPE for a supposed scenario. The limitations of the method

for remedying the capillary fringe are highlighted.

Keywords : Multiphase Extraction, Soil Vapor Extraction/ Venting, Modeling, Multiphase

flow, pollution transport/transfer, soil remediation, VOCs, NAPL.
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ABREVIATIONS, NOMENCLATURES ET INDICES

Abréviations

ADEME
BASIAS
BASOL
BRGM
BTEX
CNTP
COHV
cov
DPE
EDPs
EDR
ESR
GMS
HAP
HNO,4/0,8
HN34
HS
ICPE
IEM
INERIS
INS
ISDD
ISDI
ISDND
LEA

MACAOH

MEDDE
MPE
nM/M
NRSME
NSSRD
PCB
PID
PLNA
PLNAD
PLNAL
PVER
RMSE
SS

SVE

Agence De I’Environnement et de la Maitrise de L'Energie

Base de données d'Anciens Sites Industriels et Activités de Service
Base de données sur les sites et sols pollués ou potentiellement pollués
Bureau de Recherches Géologiques et Miniéres

Benzene, Toluene, Ethylebenzéne, Xyléne

Conditions Normales de Température et de Pression

Composés Organiques Halogénées Volatils

Composés Organiques Volatils

Dual Phase Extraction

Equations aux Dérivées Partielles

Evaluation Détaillée des Risques

Evaluation Simplifiée de Risques

Groundwater Modelling System

Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques

Sable naturel de quartz ,Sable Huston Gros

Sable naturel de quartz, Sable Huston Fin

Technique de traitement Hors Site

Installations Classées pour la Protection de I’Environnement
I’Interprétation de 1’Etat des Milieux

Institut National de I’Environnement Industriel et des Risques
Technique de traitement In-situ

Installation de Stockage des Déchets Dangereux

Installation de Stockage des Déchets Inertes

Installation de Stockage des Déchets Non Dangereux

Local Equilibrium Assumption

Modélisation, Atténuation et Caractérisation dans les Aquiféeres des Organo-
Halogénés

Ministére de I'Ecologie, du Développement durable et de I'Energie.
Multiphasique Extraction

Phase Non Mouillante/phase Mouillante

Normalized Root Mean Square Error

Normalized Sum of the Squared Relative Deviations
Polychlorobiphényle

Photo-lonized Detector

Phase Liquide Non Aqueuse

Phase Liquide Non Aqueuse Danse

Phase Liquide Non Aqueuse Léger

Pore Volume Exchange Rate (Taux d’échange de volume poreux)
Root Mean Square Error

Technique de traitement Sur Site

Soil Vapor Extraction
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TCE TetraChloroEthlyene

TPE Two Phase Extraction

TPH Total Petroleum Hydrocarbon

UPDS Union des Professionnels de la Dépollution des Sites
USACE U.S. Army Corps of Engineers

USBR United States Bureau of Reclamation

USDA United States Department of Agriculture

USEPA United States Environnemental Protection Agence
VCI Valeurs Constat d’Impact

VDSS Valeurs de Définition de Source-Sol

VER Volume Elémentaire Représentatif

ZNS Zone Non Saturée

ZOl Zone Of Influence

ZS Zone Saturée
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g—mod
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max

S'B

Cap
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Section droite perpendiculaire a 1I’écoulement

Constantes empiriques

Epaisseur de la zone non saturé

Paramétre empirique du modéle Klinkenberg

Coefficient de courbure

Concentration a I’équilibre du composé S pur dans la phase gazeuse
Concentration du composé £ dans la phase gazeuse a I’instant t;

Concentration initiale du contaminant en gaz extrait
Valeur expérimental et du modéle de concentration en phase gazeuse.

Concentration du composé g fixé sur la phase solide

Capacité maximale de la sorption du sol pour le composé f3
Coefficient d'uniformité

Concentration du composé 3 dans la phase a

Concentration initiale du composé B en phase a

Coefficient de classement de la porosité

Coefficient de dispersion cinématique de composé S dans la phase o
Coefficient de diffusion moléculaire du composé g dans la phase «
Coefficient de dispersion hydrodynamique du composé  dans la
phase a

Coefficient effective de diffusion moléculaire du composé § dans
phase a

Diametre efficace des grains du sol

Diameétre moyen des grains du sol

Diametre de grain d’un sable moyen d_ =05mm

Diametre de grain normaliséd, = ‘(’ji

m

Diamétre de pore ou diamétre de tube capillaire
Diametre des grains du sol correspondant & x% en masse cumulée
Efficacité du systéme de décontamination

Transfert de masse entre phase «; /phase o, pour le composé f

Teneur massique du sol en carbone organigque

Fonction empirique de la porosité

Flux total du composé $ dans la phase o

Flux du composé P transportés par la convection dans la phase &
Flux du composé B transportés par la dispersion mécanique dans la
phase o

Flux du composé P transportés par la diffusion moléculaire dans la
phase a

Perte de charge aux extrémités de la colonne pour la phase o
Monté capillaire de la phase mouillante (systéme diphasique)

Monté capillaire entre phase «; etphase a,, _ Pczflaz
g

[L7]

[-]

[L]
[M.LT3
[-]

[M.L?]
[M.L?]
[M.L?]

[mg.L ™Y

[M.M7]
[M.L7]

[-]

[M.L3]
[M.L3]

[-]

[LATT]
[LATY
[L*TY
[LAT7]
[L]

[L]

[L]

[-]

[L]

[L]

[%] ;
[M.L3TY
[-]

[-]
[M.L2TH
[M.L2TH

[M.L2TY

[M.L2TH

[L]
[L]

[L]
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L, my
bn
rig

M, B

M air

M extrait

My g

Mperdu

Mg
Mséch_age
M;
M,
My
N
n
ny
Npp
Ny, Mg

Epaisseur maximale de la lentille PLNAL

Paramétres du modéle de Fredlund (succion correspondant a la teneur

résiduelle)
Paramétre de modele de Brooks (succion d’entrée d’air)

Constante de Henry adimensionnelle du composé £
Constante de Henry du composé [

Perméabilité intrinseque

Coefficient de sorption du sol pour le composé B

Coefficient de partage phase gazeuse /phase solide du composé 3
Coefficient de partage carbone organique/phase aqueuse du composé

B

Coefficient d’équilibre du composé  entre PLNA/phase gazeuse

Coefficient de partage octanol/eau du composé 3

Perméabilité intrinséque a une grande pression de la phase gazeuse

Perméabilité relative de la phase a

Conductivité hydraulique du milieu poreux
Perméabilité a I’eau (conductivité hydraulique)
Parametre d’ajustement du drainage

Perméabilité a la phase a. (perméabilité de Dracy)
Longueur de la ligne droite d’un tube tortueux
Hauteur du sable entre la sortie et la référence
Hauteur de la colonne 1D pollué en PLNA
Longueur du chemin suivi

Paramétre équivalant de la résistance a I’écoulement en longueur de

sable

Paramétres du modele de Kaluarachchi

Paramétre de modele de Mualem

Débit massique du composé § en phase gazeuse a I’instante t;
Masse cumulée du composé S extrait par le flux gazeux
Masse molaire de 1’air

Masse du polluant extraite par SVE/Venting

Masse molaire d’un mélange binaire gazeux (airtcomposé f3)
Masse de la phase gazeuse dans 1’échantillon

Masse initiale du polluant introduit dans 1’essai

Masse de la phase liquide (polluant/eau) dans I’échantillon
Masse de la phase liquide dans 1’échantillon

Masse de polluant perdu en préparation

Masse de la phase solide dans 1’échantillon

Masse de polluant résiduelle restante apres 1’extraction
Masse du sable mouillé mesurée a I’instant t;

Masse de la phase & dans I’échantillon

Masse molaire du composé S

Nombre de points compares

Nombre de mesures sur la durée du traitement
Paramétre du modele de Brutsaert.

Paramétre du modele Brutsaert-Burdine.
Paramétres du modele de Fredlund

[L]

[L]

[L]

[-]
[M.L.TZmol™]
[L7]

[L3M7]
[L3M7]
[L3M7]

[-]
[L3.L-3]
[L7]

[-]
[L.TY
[L.TY
[-]
[L.TY
[L]

[L]

[L]

[L]

[L]

[-]

[-]
[M.TY
[M]
[M.mol™]
[M]
[M.mol™]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M]
[M.mol™]
[-]

[-]

[-]

[-]

[-]
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ng Paramétre du modele de Gardner [-]
Ny, Myy  Parametres du modele de van Genuchten [-]

Ppyits Vide d’extraction appliqué dans le puits [M.L2T3
P, Pression de la phase & [M.L™.T7]
Q, Débit volumique du gaz extrait [L°.T7]

w Débit volumique de la phase agueuse extraite [L3TY]
CNTP Débit volumique du gaz extrait aux CNTP LT
Q. Débit volumique de la phase o [L3TY]

s Terme puits/ source de la phase « [M.L3T7]
Ga Vitesse d’écoulement ou vitesse de darcy [L.TY

e Vitesse de_cpnvection verticale maximale du composé 3 sous 1’effet LT
9B de sa densité

1,1 Distance radiale [L]

T,z Coordonnées axisymetrique [L]
Tinf Rayon d’influence du puits (ZOl) [L]

Re, Nombre de Reynolds pour la phase o Re, = u, za de, []

Ry» Constante du gaz parfait [M.L2T2mol K]
Ry p Terme de réaction géochimique du composé g dans la phase « [M.L3TH
Shm Nombre de Sherwood (modifi¢) du composé B st o Ay p s
al—a2,p a@-ay f _T [']
Sar Saturation résiduelle (irréductible) en phase o [-]
Nombre de Schmidt du composé S dans la phase a... _ 4.
SCap SCyp = 5 D° [-]
a “ap

Sinit Saturation initiale en phase PLNA [[]

Sw,p Solubilité du composé £ pur dans la phase aqueuse [M.L3]

Sj,f g Solubilité effective du composé B dans la phase aqueuse [M.L'3]

Sy Rendement spécifique de la zone saturée [-]

Sy Saturation en phase o [-]
§jnax Saturation effective maximale historique en phase liquide totale [-]

Sor Saturation résiduelle effective en phase PLNA [-]
sref Saturation de référence en PLNA []
Spax Saturation résiduelle effective maximale en PLNA [-]

Sot Saturation effective en phase PLNA piégé dans la phase aqueuse [-]

S, Saturation effective en phase & [-]

o0 tosito 16 Temps correspondants respectjvement_ a concentration relative de 7]
B4 0,5070,16 8496, 50% et 16 % du traceur a la sortie de la colonne

t1/2 Temps de demi-vie du composé S (biodégradation) [T]

t, Temps parcouru depuis le démarrage de 1’extraction [T]

t, Temps de pompage [T]

t Temps [T]
T Température du sol [K]

trc Temps requis pour I'échange d'un volume poreux (t,.=1/PVER) [T]

T, p Température d’ébullition du composé f [K]

T, Transmissivité de la zone saturée (T, =k, b) [L2TY

Uy, Uy Vitesse de pore pour la phase a dans la direction i et j [L.TY]
U’a Vitesse interstitielle ou vitesse des pores de la phase o [L.TH
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A Volume de la phase gazeuse dans 1’échantillon L%
v, Volume de la phase liquide dans 1’échantillon [L3]
/4 Volume des pores dans I’échantillon [L]
/A Volume de la phase solide dans 1’échantillon [L3]
v, Volume total d’échantillon [L3]
Vv, Volume de la phase en phase @ dans 1’échantillon [L°]
X; Paramétre de Modéle Imhoff (distance de I’entrée de la colonne) [L]
X,z Coordonnées cartesiennes [L]
Vicexp Valeur expérimentale []
Vi—exp Valeur expérimentale moyenne [-]
Yi—mod Valeur obtenue par I’application du modele [-]
m(_lx(y o) Valeurs expérimentales maximale et minimale []
min (y i—exp )
Z, Hauteur du niveau de la nappe apres le rabattement [L]
Zinit Hauteur initiale du niveau de la nappe a distance r [L]
Zimt _zinit Rabhattement de la nappe a distance radiale [L]
Z E Terme de somme des transferts du composé f vers les phases [M.L3TH
a a’ﬁ
z E Terme de somme des transferts vers la phase a pour tous les M.L2T7]
7 COMpOSEs T
aB
Z R Terme de somme des réactions géochimiques dans la phase o pour [M.L2TY]
7 5 tous les composés o
a,

= Lettres grecques

a Dispersivité longitudinale [L]
ar Dispersivité transversale [L]
ap, Paramétre du modele de Brutsaert. [L]
ar Parametres du modéle de Fredlund. [-]
a, Parametre du modéle de Gardner L4
Aym Parametre du modéle Garden-Mualem [-]
Ayg Parametre de 1’équation de van Gnuchten L]

BB Coefficients de mise a I'échelle d’un systéme diphasique a un systéme [
go’ Fow triphasique (modéle Parker)

By Constante empirique du modele Yoon (2002) [-]
8ij Symbole de Kroncker (1 si i=j, 0 sinon) [-]
&p Parametre empirique du modele Powers (1994) [-]
B, Teneur volumique piégé en phase non mouillant [L3L7
Teneur volumique résiduelle (irréductible) en phase 3, -3
Bur - [L°.L7]
mouillant/aqueuse
Teneur volumique maximale (a saturation) en phase 3, -3
gws 1 [L L ]
mouillant/aqueuse
6, Teneur volumique en phase & [L3L7]
0,y Teneur volumique résiduelle (irréductible) en phase o [L°L7]
0,6 Teneur volumigque maximale (a saturation) en phase a [L°L7)
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g-—w.p

2o —9.8
init —moy
A -g9.B

A

o—w,B
/10(1—0(2,[?

Agllit—aZ,B
g
Hg
Mg
Pair
Pp
Pg.p
p nw
Po
Ps
Pw
Pw

Pa

Ogo

Ogw

O-TLW -—w

g £
‘SNJ"\QSQSFEFSSQQ
v % »

<
U

Coefficient cinétique global de transfert phase aqueuse/phase gazeuse
du composé j

Coefficient cinétique global de transfert PLNA/ phase gazeuse du
composé A [T™].

Moyenne du coefficient cinétique initial de transfert PLNA/phase
gazeuse sur la colonne 1D

Coefficient cinétique global de transfert PLNA/phase aqueuse du
composeé S

Coefficient cinétique global de transfert de masse entre phase &
Iphase o, pour le composé S

Coefficient cinétique initial de transfert de masse entre phase ¢
Iphase a, pour le composé f

Constante de désintégration du composé /5 (biodégradation)
Viscosité dynamique de la phase gazeuse

Viscosité dynamique de la phase a

Masse volumique de ’air

Masse volumique séche apparente du sol

Masse volumique du mélange saturé (air+composé /)
Masse volumique de la phase non mouillante

Masse volumique de la phase PLNA

Masse volumique des particules du sol

Masse volumique de la phase mouillante/ phase aqueuse
Masse volumique de I’eau pure (référentielle)

Masse volumique de la phase o

Tension interfaciale phase gazeuse/PLNA

Tension interfaciale phase gazeuse/phase aqueuse

Tension interfaciale phase non mouillante/phase mouillante
Tension interfaciale PLNA/ phase aqueuse

Tortuosité du milieu poreux pour la phase &

Fraction molaire du composeé £ dans la phase gazeuse
Fraction molaire du composé $ dans la phase aqueuse

Fraction molaire du composé 3 dans la phase a

Teneur massique en phase

Angle de contact

Fonction de gradient

Constante empirique du modéle Gidda (2003)

Rendement d’extraction

Parametre du modéle de Brooks (indice de distribution de la taille des
pores)

Porosité du milieu poreux

Gradient de la pression de la phase o

[T

[T7]

[T7]
[T]

[T]

[T
[M.LLTY
[M.LETY
[M.L3]
[ML?]
[M.L3]
[M.L3]
M L7
[M.L?]
[M.L3]
[M.L3]
[M.L?]
[M.T?]
[M.T?]
[M.T?]
[M.T?]
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Indices

dim

imd

0 (exposant)
C (exposant)
d (exposant)
i (exposant)
ietj

init

|

t

Composant

Drainage

Imbibition

Phase

Phase gazeuse

Phase liquide non aqueuse
Phase mouillante/ phase aqueuse
Phase non mouillante

Phase solide/ sol

Résiduel/ relative

Séquence drainage-imbibition
Séquence imbibition-drainage
Diffusion moléculaire
Convection (advection)
Dispersion cinématique

A D’instante i

Direction

Initiale

Phase liquide totale

Totale
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INTRODUCTION GENERALE

Au fil des années, plusieurs industries ont engendré des quantités considérables de polluants
qui ont contaminé le sous-sol. La contamination peut étre causée par des déversements
accidentels, des rejets liés a I'exploitation de I'industrie ou tout simplement par enfouissement
sur les terrains des usines. Ces substances dangereuses pour la santé humaine et
I'environnement se retrouvent dans le sol et dans plusieurs cas, I'eau souterraine est egalement

contaminée.

Plusieurs secteurs d'activités génerent des déchets potentiellement dangereux. Par exemple les
activités agricoles avec I'épandage massif d'engrais, d'insecticides et d'herbicides,
I'enfouissement dans les dépotoirs des déchets municipaux et 1’industrie pétroliére avec sa
multitude de réservoirs souterrains contenant des hydrocarbures qui sont une menace

constante et bien réelle de contamination des sols et de I'eau souterraine.

En France, 300 a 400 milles sites industriels sont répertoriés comme potentiellement pollués,
soit approximativement 100 mille hectares de terre contaminée selon la base des données
BASIAS (BASIAS, 2014). La quantité de terres polluées traitées en 2010 est estimeée a 3,7
millions de tonnes (16% en plus que 2008), et les eaux souterraines traitées d’environ 7

millions m® avec un coit de traitement estimé a plus de 560 M€ en 2012 (ADEME, 2012).

Pour chaque cas spécifique de contamination de sous-sol, il est essentiel de choisir la
technique de remédiation la plus appropriée. Ceci dépend de plusieurs parametres : la nature
des polluants, la caractérisation du site pollué, le temps de traitement, ’efficacité de la
technique et surtout le colt de traitement qui est le facteur clé. Du point de vue économique,
les technologies de réhabilitation in-situ permettent d'offrir des colts de traitement beaucoup
plus raisonnables que les technologies de réhabilitation ex-situ (10-30 € HT par tonne des sols
traités in-situ contre 10-315 € HT par tonne des sols traités ex-situ hors cofit d’excavation et

de transport hors site selon la technique de traitement) (ADEME, 2012).,

Bien qu'il existe un grand nombre de techniques in-situ de traitement, peu sont efficaces pour
la restauration des sites contaminés par des Composés Organiques Volatiles (COVs) quand la
contamination atteint les deux compartiments du sous-sol (la zone non saturée ZNS et la zone
saturée ZS). Des techniques de restauration traditionnelles basées sur la dissolution et la

récupération du contaminant organique en phase libre, comme le pompage-traitement ou

Thése, INSA de Lyon, 2015 29



Introduction Générale

pompage-écremage ne permettent pas d'éliminer les contaminants emprisonnés dans le milieu
poreux a saturation résiduelle contrélée par les forces capillaires. Par contre les méthodes de
restauration par ventilation forcée comme 1’extraction sous vide « Soil Vapor Extraction »
(SVE) ou le Venting, sont surtout efficaces pour restaurer la partie non saturée du sol. Afin de
combiner les avantages des deux technologies, la technique d’extraction multiphasique est

proposée.

L’extraction multiphasique ou « Multiphase Extraction » (MPE), est également connue dans
la littérature sous différents noms: Extraction DiPhasique (tow-phase extraction (TPE)),
Extraction double phase (dual-phase extraction (DPE)) et aussi BioSlurping. Elle est définie
comme une technique in-situ établie pour 1’extraction simultanée des polluants volatiles non
miscibles qui occupent les deux zones ZNS et ZS du sol-sous forme de différentes phases :
Phase Liquide Non Aqueuse (PLNA), phase aqueuse dissoute, phase gazeuse évaporée et

phase solide adsorbée.

L’application d’un traitement par 1’extraction multiphasique peut durer plusieurs jours,
plusieurs mois, voire des années (normalement de 6 a 18 mois). Cela affecte beaucoup le colt
de traitement et rend la technique non attractive. Il est donc utile de pouvoir identifier les
parameétres importants qui permettent de réduire ce temps de traitement sans affecter son
efficacité. Ceci passe par la recherche en laboratoire et notamment des expériences a 1’échelle
de pilote ou sur le terrain. Par la suite il faut extrapoler a I’échelle du terrain les résultats
obtenus au laboratoire pour la meilleure conception de I’opération et la mise en ceuvre de la
technique. Cette extrapolation passe par la modélisation numérique de la MPE par un modeéle
global prédictif. Ce service doit prendre en compte les complexités des relations d’interaction
entre le sol et les contaminants ainsi que les complexités des phénomenes d’écoulement
multiphasique, de transport et de transfert de masse entre les différentes phases. Il permet
ainsi 1’évaluation de la durée du traitement, de ses performances, du rayon d’influence de
chaque puits ainsi que de la conception de la mise en ceuvre pour atteindre les objectifs de

dépollution.

Ce rapport présente les travaux de cette thése qui a pour sujet I’étude de la MPE par le
développement de modele numérique simulant I’opération de remédiation. 1l se présente sous

forme de cing chapitres :
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Le premier chapitre comporte une étude bibliographique approfondie sur la législation
frangaises en terme de pollution des sous-sols, les techniques de remédiation des sites
polluées, les différentes configurations de la MPE, ses applications, ses capacités ainsi que les
modeles physiques et numériques utilisés pour son étude. Il présente dans une autre partie les
propriétés des sols, les processus et les mécanismes de transports et transferts de polluants

COVs dans le sous-sol.

Le deuxiéme chapitre décrit les sols et le polluant utilisés ainsi que les expérimentations
permettant leurs caractérisations. Les dispositifs expérimentaux utilisés pour 1’é¢tude de
I’écoulement diphasique et multiphasique ainsi que 1’étude de transfert de masse sont
présentés. Des expeériences issus de la littérature et dont nous avons utilisé les résultats sont

aussi décrites.

Le troisieme chapitre comporte la description détaillée du modéle numérique établie pour

simuler la MPE ainsi que 1’outil numérique utilisé dans 1’ensemble de 1’étude.

Le quatrieme chapitre décrit 1’application du modéle mathématique développé et sa
veérification par rapport a des résultats d’expériences réalisées en laboratoire et d’autres issus
de la littérature. Les étapes de verification sont réalisées selon différentes parties dans le

modeéle :

e la partie de I’écoulement diphasique est Vérifiée a travers les résultats d’expérience de
drainage sur colonne 1D et sur des résultats issus de la littérature d’une cellule type Hele-
show 2D ;

e la partie de I’écoulement triphasique est Vérifiée a travers les résultats d’expériences
d’infiltration sur cellule 2D, ’une réalisée au laboratoire et I’autre issue de la littérature ;

o la partie transfert de masse est vérifiee a travers des expériences d’extraction sous vide et

de Venting.

Le cinquiéme chapitre comporte 1’application du modé¢le pour un scénario de la MPE a
I’échelle du terrain en simulant une dépollution. La simulation de la pollution et son étendu

ont été aussi décrits.

Enfin la conclusion genérale récapitule les principaux résultats de cette étude et fait ressortir
les points forts et les points faibles de ce travail. Elle suggere également, dans leurs grandes

lignes des possibilités d’extension et de poursuite des recherches dans ce domaine.
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I.1. La pollution des sols

« Le site pollué est un site qui du fait d'anciens dépots de déchets ou d'infiltration de substances
polluantes, présente une pollution susceptible de provoquer une nuisance ou un risque pérenne
pour les personnes ou l'environnement ». (Définition de Ministére de I'Environnement, du
Développement Durable et de I’Energie (MEDDE)).

L’origine des pollutions d’un site au niveau du sol et des aquiféres peut-étre trés variée.
Comme sources possibles on trouve les rejets dans les panaches des cheminées d’usines, un
accident de manutention et de transport de matiéres polluantes, un mauvais confinement de
produits toxiques sur des sites industriels, les fuites de réservoirs de stockage, de conduites ou
de décharges et I'infiltration et le ruissellement avec la pluie sur des sites industriels ou les
centres de stockage des déchets. Certaines de ces pollutions peuvent étre piégées par les sols

puis, sous certaines conditions, redevenir mobiles.

Cela requiert une gestion adaptée. De par l'origine industrielle de la pollution, en France la
legislation relative aux Installations Classees pour la Protection de 1’Environnement (ICPE) est

la réglementation la plus souvent utilisée pour traiter les situations correspondantes.
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1.2. La réglementation francgaise concernant la gestion des sites pollués

Le but de cette partie n'est pas d'entrer dans les détails de la jurisprudence francaise en matiere
de gestion et reaménagement des sites polluée mais plutdt d'effectuer un survol des principales

politiques et normes qui réglementent ce secteur.

Il n’existe pas en droit francgais de loi concernant exclusivement les sites et sols pollués
contrairement a la pollution de I’air et de I’eau. Le code de I’environnement qui réunit les
textes législatifs traitant des risques technologiques vise avant tout a prévenir le risque, c’est-a-
dire a réduire le plus possible sa survenue et a en limiter les effets et traite essentiellement des
ICPE. Or, la pollution d’un sol ne résulte pas systématiquement et exclusivement de 1’activité

d’un établissement classé.
Le Tableau I-1 résume les lois et les circulaires relatives a la gestion des sites pollués en France.

Tableau I-1 : Liste récapitulative des circulaires relatives a la gestion des sites pollués

e L0i n°75-633° du 15-07-1975 relative a I'élimination des déchets et a la récupération des matériaux.

¢ L0i n°76-663 du 19-07-1976 relative aux ICPE (code de I'environnement. art. L511 et suivants)

o Circulaire du 3-12-1993 relative a la politique de réhabilitation et de traitement des sites et sols
pollués.

o Circulaire du 3-04- 1996 relative a la réalisation de diagnostics initiaux et de 1’évaluation simplifiée
des risques sur les sites industriels en activiteé.

o Circulaire du 18-04-1996 relative aux listes des entreprises concernées par les diagnostics initiaux. a
leur validation et au contenu des arrétés préfectoraux prescrivant les études.

e Circulaire du 7-06-1996 relative aux procédures administratives et juridiques applicables en matiéere
de réhabilitation de sites pollués.

e Circulaire n°97-072 du 12-02-1997 relative a I’appréciation des risques vis-a-vis des alimentations
en eau potable et a ’information des entreprises concernées.

e Circulaire n°97-94 du 10-11-1997 relative a la résorption des décharges brutes.

e Circulaire du 31-03-1998 faisant le point sur le recensement et le diagnostic des sites pollués.

e Circulaire du 17-03-1999 relative a I’Intervention d'office de 'ADEME.

e Circulaire du 2 —04-1999 relative Financement de la dépollution des sites.

o Circulaire du 26-04-1999 relative a I’Inventaire historique des sites industriels anciens BASIAS.

o Circulaire du 10-12-1999 relative aux Principes de fixation des objectifs de réhabilitation.

o Circulaires et notes ministérielles du 08-02-2007 code de I’environnement

e Circulaire du 17- 12- 2012 relative aux diagnostics des sols dans les lieux accueillant les enfants

Par contre plusieurs politiques sont mises en place par le MEDDE. 11 s’agit d’une politique qui
n'a pas de valeur légale, mais elle peut étre utilisée comme des directives car elle représente la

philosophie du MEDDE, qui s’appuie sur les principes suivants :
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e prévenir les pollutions futures.

e mettre en sécurité les sites nouvellement découverts.

e connaitre, surveiller et maitriser les impacts.

e ftraiter et réhabiliter en fonction de 1’usage puis pérenniser cet usage.

e garder la mémoire et impliquer I’ensemble des acteurs.

La prévention de la pollution des sols s’appuie sur la loi n°® 76-663 du 19 juillet 1976 relative
aux ICPE. Cette loi est reprise au livre V, titre I du Code de I’Environnement. Elle impose aux
exploitants d’installations classées la remise en état des sols lors de la mise en arrét définitive.
En méme temps, le vendeur d’un terrain, sur lequel une installation soumise a autorisation a été
exploitée, a I’obligation de réaliser un bilan du site et d’informer 1’acheteur des dangers ou

inconvénients importants qui résultent de 1’exploitation.

La direction de surveillance/maitrise/réhabilitation des sites pollués impose, dans une
premiére étape, un diagnostic de site (I’Interprétation de 1’Etat des Milieux (IEM), circulaire 8
février 2007) par des mesures simples et rapides soit une Evaluation Simplifiée des Risques
(ESR) qui permet d’apporter une réponse aux questions relatives a 1’état du risque pour
I’homme et ’environnement. Dans de telles études trois classements de site sont possibles :
Classe 3 sites banalisables, Classe 2 sites a suivre et Classe 1 sites nécessitant des
investigations approfondies. A ce dernier cas, un ESR sera suivi d’une étude approfondie soit
une Evaluation Détaillée de Risque (EDR). Elle a pour objectifs de caractériser : les sources de
pollution, voies de transfert et les cibles, les risques sanitaires et environnementaux et de définir
les objectifs de réhabilitation a mettre en place. Ainsi envisager soit une mise en sécurité, ou
une mise en place d’une surveillance ou envisager un traitement en fonction de 1’usage auquel
le détenteur du site le destine (sensible ou non) et les techniques de traitement disponibles et
leurs efficacités.

Cette investigation de EDR se porte sur des valeurs guides défini par I'Institut National de
I'Environnement Industriel et des RISques (INERIS, 2006) :

e Les valeurs de définition de source-sol (VDSS) : est une valeur guide spécifique d'une
substance. Elle sert a identifier une source de pollution constituée de sols, et a delimiter sa
surface. Cette valeur est valable pour la source quels que soient les milieux de transfert et

d'exposition retenus dans le schéma conceptuel du site ou de la source.
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e Les valeurs de constat d’impact (VCI) : permettant de constater I'impact de la pollution
d'un milieu en fonction de son usage. Ces valeurs sont développées sur une base
méthodologique d'évaluation des risques chroniques pour la santé humaine par différentes
voies d'exposition liées a I'usage actuel des sites.

Par contre ces valeurs ne représentent pas des seuils de réhabilitation ou de dépollution qui sont
définies selon une démarche d’évaluation détaillée des risques, spécifique a chaque site étudié.

Le Tableau I-2 représente quelques valeurs guides pour des composés organiques volatiles.

Tableau 1-2: Valeurs guides en matiére de pollution des sols utilisée en France (Brusturean, 2004)

VDSS. VClI sol.

Composé [mg.kg*matiére séche] [mg.kg*matiére séche]
Usage sensible Usage non sensible

Hydrocarbures aromatiques
Benzéne 1 2,5 PvI*
Ethylbenzene 25 50 250
Styréne 50 100 500
Toluéne 5 10 120
Xylénes totaux 5 10 100
Hydrocarbures aromatiques polycycliques
Anthracene PvI* PvI* PvI*
Benzo(a)anthracéne 7 19,9 252
Benzo(k) fluoranthéne 450 900 2520
Benzo(a)pyrene 35 7 25
Chryseéne 5175 10350 25200
Fluoranthéne 3050 6100 PvI*
Indéno (1.2.3-c.d) pyrene 8 16,1 252
Naphtaléne 23 46 PvI*
HAP totaux Valeur par substance
Hydroxyl benzenes (Phénols)
Phénol 25 50 PvI*
Cathécol 10 20 100
Résorcinol 5 10 50
Hydroquinone 5 10 50
Crésols totaux 2 5 25

*Pvl — pas de valeur limite

En ce qui concerne la direction garde en mémoire, deux types d’inventaire sont mis en place

pour garder en mémoire les acteurs :

e L'inventaire BASOL, réalisée par le MEDDE, qui recense les sites et sols pollués (ou
potentiellement pollués) appelant une action des pouvoirs publics a titre préventif ou
curatif. Cet inventaire recense plus de 5786 sites pollués (BASOL,2014). Une pollution des

sols ou d’une nappe d’eau souterraine est constatée dans 70% des cas et montre que plus de
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40% des sites constatés sont pollués par des composés organiques (BTEX (Benzene,
Tolugne, Ethylbenzéne et Xylénes), TPH (Total petroleum hydrocarbon), COV et COHV
(composeés organiques halogénés volatils).

e L'inventaire BASIAS (BASIAS,2014), qui dresse l'inventaire des anciens sites industriels
et en activités pouvant éventuellement étre a l'origine d'une pollution, recense
approximativement 300 a 400 milles sites potentiellement pollués, dont certains sont a
I’état de friche (soit approximativement 100 milles hectares). Cet inventaire historique,
réalisé par le Bureau de Recherches Géologiques et Minieres (BRGM) est avant tout
destiné au grand public, aux notaires, aux aménageurs et doit servir & apprécier les enjeux

relatifs a I’état d’un terrain en raison des activités qui s’y sont déroulées.

En plus, et dans le principe de sensibiliser la population et les principaux intervenants a la
problématique des terrains contaminés, le MEDDE avec ses collaborateurs I'Agence De
I'Environnement et de la Maitrise de I'Energie (ADEME) et le BRGM publient progressivement
plusieurs documents pour aider les intervenants qui ceuvrent dans le secteur environnemental.
Ces documents sont disponibles sur leurs sites internet (MEDDE, ADEME, BRGM). 11 est
méme possible de télécharger les documents (administratifs et techniques).

Parmi les documents traitant de la gestion et le réaménagement des sites pollués, il y a des
guides méethodologiques relatifs aux sols pollués qui sont utiles a consulter avant d'entreprendre
toute démarche de restauration. Ces guides ont été élaborés de facon a ce que les intervenants
(promoteurs, consultants, propriétaires...etc.) soient au fait des renseignements a recueillir et de
la marche a suivre pendant la réhabilitation du site (caractérisation d’un terrain contaming,
mesures de contrdle a effectuer, le choix des techniques de gestion ou de restauration ...etc.).
Pour aller plus loin, I’ADEME et le BRGM, en collaboration avec 1’Union des Professionnels
de la Dépollution des Sites (UPDS), proposent un outil interactif SelecDEPOL de présélection
des techniques de dépollution en fonction des différents parametres opératoires. L’objectif étant
de faciliter le choix en comparant les techniques appropriées (maturité, taux d’utilisation, colts

et temps de traitement, etc.).

Le Tableau 1-3 montre quelques accidents mettant en jeu des hydrocarbures traités par

I’extraction multiphasique et 1’extraction sous vide en France.
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Tableau 1-3: Accidents mettant en jeu des hydrocarbures ces derniéres années en France (ADEME,2014)

. Cause de uantité déversée . ,
Date Localisation . Polluant Q - , Traitement Employé
pollution et milieu touché
Cholet Ancienne Solvants nappe 8,5 g.L ! MPE
2014 filature utilisant  halogénés .
(49) surface 5 000 m2 Traitement de 2 ans
de solvants. (TCE)
profondeur 4 m
. o -1
Mont de Fuite, site de sol 750 g.kg .,
2008 Marsan stockage Hydrocarbure  nappe 230 g.L MPE
(40) pétrolier preé- (Fioul) Gazole flottant sur Traitement de 10 mois
existant la nappe 50m?
Rhone Distributeur de L 270 m* SVE+ pompage/écrémage
2005 carburants Kérosene . .
(69) . Sol + nappe Traitement de 8 mois
I’aviation
Rhéne Station I-,|ydrocarbure Environ 550 m® SVE
2002 (69) d’essence leger Sol + nappe Traitement de 6 mois
SP95/SP98 E
. Fuite, site de . 3 -
Pont d’Ain . X 320024000 m SVE + Stripping
2001 production de Xyléne .
(01) . Sol + nappe Traitement de 1 an
peinture
o 2502300 m® SVE + confinement
Chavana Déraillement Sol + nappe + eaux  hydraulique +
1990 y d’un train de Hydrocarbure . _pp 4 q o
(42) . superficielles pompage/écrémage
wagons-citernes . .
Traitement de 14 mois

1.3. Techniques de remédiation des sites pollues

Les techniques de remédiation des sites pollués peuvent étre basées sur quatre principes

distincts : les techniques physiques, thermiques, chimiques et biologiques (BRGM, 2010) :

Les méthodes physiques constituent la grande majorité des techniques utilisées (ADEME,
2012). Certaines ont pour principe d’immobiliser la pollution sur place en la confinant, la
solidifiant ou en la stabilisant. D'autres transférent et concentrent la pollution vers des points de
récupération par des flux pour leur transport. Ces techniques combinent la plupart du temps les
trois principes d'application : in-situ, sur site et hors site. Les actions sur place servent

généralement pour le traitement de I'air et de I'eau ayant servi au transport des polluants.

Les techniques thermiques s'appuient sur les principes de l'incinération, la gazéification ou la
pyrolyse a température élevee. Le principe est de porter le matériau contamine a de hautes
températures pour le détruire, l'extraire ou au contraire I'immobiliser. Il existe quelques
systemes de traitement thermique in-situ, mais ces techniques sont habituellement appliquées

sur des sols excavés.
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Les techniques chimiques sont utilisées pour détruire, fixer ou neutraliser les composés
toxiques. Elles font appel & un principe réactionnel, c'est-a-dire I'action d'un solvant, d'un acide
ou d'une électrolyse pour enlever ou transformer le contaminant. Ces techniques sont peu
appliquees directement aux sols contaminés, mais elles interviennent souvent pour compléter
les techniques physiques lors du traitement de I'eau et des gaz résiduels. Cependant, il faut
mentionner qu'il existe actuellement sur le marché de plus en plus de traitements chimiques

appliqués directement aux sols contaminés

Les techniques biologiques consistent a biodégrader les polluants grace a l'activité des micro-
organismes. Ces techniques s'appuient sur le métabolisme et I’activité microbiologique des
bactéries pour dégrader les polluants, donc supprimer la cause de pollution. Cette activité peut
étre aérobie ou anaérobie, mais elle est généralement aérobie, car cet état offre une plus grande
efficacité et un meilleur contréle. Ces techniques sont bien maitrisées en laboratoire, car elles
s'appliquent a des types de sol parfaitement connus avec des polluants bien caractérisés, mais la
biodégradation s'avéere plus difficile in-situ en raison de la complexité du milieu existant.
Toutefois, ces techniques sont largement utilisées, souvent en complémentarité avec une

technique physique et les résultats obtenus sont plus que satisfaisants.

Le Tableau I-4 synthétise les principales techniques physiques, biologiques, chimiques et

thermiques connus.

————————————
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Tableau I-4: Principales techniques de remédiation des sites polluées (BRGM, 2010)

Technique

In-Situ

Sur Site ou Hors Site

Meéthodes physiques par
évacuation de la pollution

-Ventilation forcé (SVE/Venting)
-Extraction multiphasique
-Pompage et traitement
-Barbotage in-situ (Sparging)
-Pompage/écrémage

-Excavation des sols
-Tri granulométrique
-Lavage a I’eau

Méthodes physiques par
piégeage de la pollution

-Confinement par couverture
-Confinement vertical
-Confinement hydraulique
-Solidification/stabilisation

-Encapsulation on site

- Elimination en centres de stockage des
déchets ISDD,ISDND,ISDI

-Solidification/stabilisation

Méthodes chimiques

-Lavage in-situ
-Oxydation chimique in-situ
-Réduction chimique in-situ

-Mise en solution
-Extraction chimiques
-Oxydation et réduction chimiques

-Incinération

Méthodes thermiques -Vitrification -Désorption thermique
q -Désorption thermique in-situ -Vitrification
-Pyrolyse

Méthodes biologiques

-Biodégradation dynamisée
-BioVenting

-Biosparging

-Atténuation naturelle controlée
-Phytoremédiation

-Bioréacteur
-Biotertre
-Compostage
-Landfarming

Autres

-Barriéres perméables réactives
-Electroremédiation

Traitement des rejets aqueux

-Récupération des produits purs
-Prétraitement des eaux souterraines
-Stripping a 1’air

-Photo-oxydation sous UV
-Adsorption

-Bioréacteur (procédés intensifs)
-Séparation par membrane
-Oxydoréduction

-Echange d’ions

-Précipitation, Coagulation-floculation.
Jécantation

-Filtration.

Traitement des rejets gazeux

-Adsorption

-Absorption (ou lavage)
-Condensation

-Procédés d’oxydation thermique
-Photo-oxydation

-Réduction thermique
-Bioréacteurs

-Méthodes de dépoussiérage

D’une maniere générale, le choix de la technique (ou filicre de traitement) se fait par la

comparaison de différents scenarios de gestion realisée via des bilans codts-avantages. Ces
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derniers dépendent de caractéristiques intrinseques des techniques (rendement, mise en place)

et des contraintes spécifiques au site et son environnement, tels que :

e caractéristiques environnementales du site : géologie, hydrogéologie, topographie,
hydrologie, météorologie... ;

e polluants présents (nature, quantité, comportement physicochimique, toxicité....) ;

e obijectifs de la qualité de milieu (eau, gaz, sol) ;

e délais d’exécution ;

e parameétres liées a I’environnement (odeurs, bruits, poussier...etc.) ;

e contexte économique et réglementaire ;

e usages présents et futures du site (sensible, non sensible) ;

e critéres sociopolitique ;

Le Tableau I-5 ci-dessous présente la matrice de possibilités d’application des techniques de
dépollution par milieu concerné (zone non saturée (ZNS) et zone saturée (ZS)) pour les

polluants organiques.
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Tableau 1-5: Matrice de possibilités de dépollution pour les polluants organiques (BRGM, 2010)

g L3
: = 28 9 3
Technique de o =8 =2 = g2
Réhabilitation Potentielle 3 = S S g g% . 2 g 28
£t g 2% 25 < § sz g=&
=8 O TT Te I 4 0% QB
Confinement
Confinement — couverture ZNS + + + + + + +
Confinement hydraulique zs + + + + + + +
Confinement verticale ZQISS + + + + + + +
Excavation et enfouissement ZNS + + + + + + +
Procedes biologiques
Atténuation naturelle VA4S + + + + - - +
Biotertre ZNS + - + + - - +
BioVenting ZNS + + + - - -
Biosparging- bioSlurping ZQ'SS + + + - - +
Landfarming ZNS + - & + - - +
Traitement sous forme de boue ZNS + + 4 + - ? 4
Andain ZNS + = + + - - +
Procedes chimiques
Oxydation chimique ZQISS + + + + S - +
Dé halogénation chimique ZNS + + - - 1 + -
Lavage chimique ZNS + + + + - - -
Extraction par solvants ZNS + + + + + + +
Amendements en surface ZNS - = = - - - -
Procedes physiques
Air Sparging ZS + + + = = - -
Extraction multiphasique ZQISS + + + = - - -
Pompage et traitement yAS + + + - - - -
Extraction sous vide SVE/Venting ZNS + + + = 2 - -
Barriere perméable réactive VA + + + + + + +
Lavage ZNS - + + + + = +
Procédés de solidification et de stabilisation
Liants Hydraulique (Ciment...) ZNS = - ? + + + 2
Vitrification ZNS + + + + + + ¥
Procédé Thermique
Incinération ZNS + + + + + + T
Désorption ZNS + + + + + ) =

+ : envisageable ; - : non envisageable

1.3.1. Extraction Sous Vide (SVE)

L’extraction sous vide connue sous le nom « Soil Vapor Extraction » (SVE) dans la littérature,
consiste a créer un gradient de pression dans le sous-sol par I’application d’une dépression dans
un puits d’extraction de 1’ordre de quelques centaines de millibar. Ceci induit & un écoulement
controlé d’air qui entrainera avec lui les contaminants volatils résiduels dans la partie non
saturée ou partiellement saturée du sol. La volatilisation et le flux convectif d’air sont les

principaux mécanismes d’élimination des contaminants résiduels, dissous ou adsorbés dans le

Thése, INSA de Lyon, 2015 45




Etude Bibliographique

sous-sol. La SVE est une technique physique, in-situ, et représente une methode alternative a la

méthode traditionnelle d’excavation du sol pour la restauration des sites pollués.

Cette technique est efficace dans une grande variété de parameétres. Elle a un avantage
économique trés apprecié. En effet, en plus qu’elle soit une technique non destructive du sous-
sol, son codt est tres faible par rapport aux autres techniques de dépollution (environ 15 € par
tonne de sol trait¢). L’ADEME (2012) a estimé dans sa synthése de 1’année 2010 que cette
technique est utilisée dans plus de 60% des cas lorsqu’il y a traitement in-situ envisagé et hors
confinement, et dans plus de 28% des cas de toutes les techniques de traitement confondues

hors confinement (cf. Annexe A).
1.3.2. Pompage-Traitement

Le pompage-traitement consiste a I'extraction des eaux souterraines des puits de captage et les
traiter ex-situ par I'élimination des contaminants par plusieurs méthodes physico-chimiques : la
dépression appliquée dans le puits et 1’écoulement des eaux souterraines vers le captage
induisent a la création d'un gradient hydraulique. Le pompage vise a réduire la masse des
contaminants dans la phase non-aqueuse libre et celle dissoute dans la phase aqueuse, mais
aussi a réduire la mobilité des panaches de contaminants par le confinement hydraulique. Le
principal mécanisme d'élimination des contaminants est le flux convectif de I’cau et la

dissolution des composés dans la nappe (partie saturée du sous-sol).

La technique de pompage-traitement peut étre utilisée dans une grande variété de parametres
hydrauliques allant de faible a forte perméabilité. L’efficacité de cette technique diminue avec

la diminution de la perméabilité et ’hétérogénéité de la nappe.

Le rapport de ’ADEME (2012) montre que le colt de cette technique varie selon la méthode de
traitement des eaux extrait sur site. Ainsi 1’adsorption sur charbon actif ou par un stripping
coute 5€ par m® d’eau traitée et un traitement physicochimique coute 30 €. En général, la
technique de pompage-traitement a un co(t faible, et elle représente 48% des techniques de

traitement des eaux souterraines utilisées en France en 2010 (cf. Annexe A).
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1.3.3. Extraction MultiPhasique (MPE)
1.3.3.a.Définition

L'extraction multiphasique ou « Multiphase extraction » (MPE) s’adresse aux contaminations
dans les zones saturées et non-saturées, par récupération des contaminations dissoutes,
volatiles, adsorbées et PLNA résiduelles. Les principaux mécanismes d'élimination des
contaminants dans cette technique englobent la volatilisation vers la phase gazeuse, la
dissolution vers la phase aqueuse et les flux convectifs des trois phases (gazeuse, aqueuse et
PLNA).

En général, si les deux techniques, I’extraction sous vide et le pompage-traitement sont les
techniques applicables pour la remédiation du site dans ses parties respectives ZNS et ZS, la

MPE peut étre considérée comme une option alternative qui peut les remplacer.

L’extraction multiphasique consiste a appliquer une importante dépression (par rapport a celle
appliquée en SVE) dans un puits ou dans une tranche qui traverse la zone non saturée, la frange
capillaire et la zone saturée du sous-sol. Cette dépression provoque 1’écoulement du liquide et
le gaz du sous-sol vers le puits. Le gaz extrait se traite de la méme facon que dans la SVE. La
phase aqueuse extraite se traite sur site et elle est ensuite soit réinjectée dans la nappe soit

renvoyée en decharge.

Sous I’effet du gradient hydraulique la PLNA libre surnageant sur la surface de 1’eau se dirige
aussi vers le puits d’extraction. L’cau et la PLNA retenues par les forces capillaires dans la
frange capillaire peuvent aussi se déplacer vers le puits mais sous certaines conditions. Le
rabattement de la nappe induit a élargir la zone non saturée qui peut étre traitée par la partie
SVE de I’extraction multiphasique (U.S.ACE, 1999)

Le rapport de L’ADEME (2012) (cf. Annexe A) estime le taux d’utilisation de cette technique
en France en 2010 a 6% des techniques de remédiation des eaux souterraines (7,5% hors le
confirment hydraulique). Son colit varie entre 5 et 30 €/m® de liquide traité pour une moyenne
de 25€/m*. L’US.ACE (1999) considére cette technique prometteuse et en plein croissance par

rapport aux techniques in-situ conventionnelles.

On peut résumer les capacités de I’extraction multiphasique (US.EPA, 1996) de la facon

suivante :
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réhabilitation simultanée des sols et des eaux souterraines ;

réhabilitation de la frange capillaire et de la zone a saturation élevée ;

récupération de la PLNA libre surnageant ;

augmentation du taux de récupération des eaux souterraines par rapport aux pratiques
classiques de pompage ;

augmentation du rayon d'influence de chaque puits de captage.

Le systéme de la MPE est composé en genéral (cf. Figure 1-1) d'un puits de captage et d'un tube

rigide plein placé a l'intérieur du puits. L’extrémité du conduit, placée au niveau de la surface

de la nappe, permet I’extraction des liquides par un systéme de pompage. La phase libre

surnageant est extraite grace au cone de rabattement induit par le pompage de la phase liquide.

Les gaz peuvent éventuellement étre extraits par la mise en dépression de I’ensemble du

systeme. Enfin un systéme de traitement des effluents vient en derniere étape du procéde.

Les techniques de traitement des effluents extraits se résument de la facon suivante :

traitement des effluents liquides : apres le passage a une séparation liquide/liquide, ils sont
traités en général par stripping, 1’adsorption sur filtre a charbon actif ou par une methode
physico-chimique classique ;

traitement des effluents gazeux : ils sont traités par adsorption sur charbon actif ou
biofiltres pour les concentrations faibles (moins de 100 ppm). Pour les concentrations
élevées (plus de 500 ppm) c’est I’incinération, la condensation ou I’oxydation catalytique

qui sont utilisés.
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La Figure 1-1 schématise un systéme typique de 1’extraction multiphasique.

Unite de traitement des eaux  Exemple d'unité  Exemple d'unité
Exemple: colonne de stripping  de s¢paration  d'extraction et de

avec finition par un filtre & huile/eau traitement des gaz
charbon actif

Unité d:a traitement

Rejet air sans ou Piquage a l'air des gaz
avec traitement de Tourds Evacuation du  (dilution, - Rejet
tout ou partie du S polluant en phase mesures)
fi o palaa stripping
flux rejete surnageante Lo *
o ‘ ‘ X B
Filtre a ‘ Ventilateur

charbon actif | | Bac et pompe

de reprise Séparateur/‘

Puits
d’'aspiration

Rejet des eaux:
eaux superficielles 7.
réinjection en nappe
Réseau eaux usées °;

t,Ng'p' gyt
phréatiqlie

86 TG e T g e

brgm

Figure 1-1: Schéma descriptif de la technique d’extraction multiphasique (BRGM, 2010)

1.3.3.b.Les différentes configurations de la MPE

L’extraction multiphasique peut étre congue et mise en ceuvre en plusieurs configurations en
fonction de la profondeur de la nappe et les caractéristiques du site pollué. On distingue trois
types (US.EPA, 1999):

1.3.3.b.1. Extraction DiPhasique «TPE: Two Phase Extraction »

Dans cette configuration les effluents liquides et gazeux sont extraits du méme conduit dont
I’extrémité se place au niveau de la surface liquide-air en appliquant un vide important (de 610
a 900 cmCE) par une pompe a vide (pompe a anneau, pompe a jet ou pompe soufflante) (cf.
Figure 1-2). Les effluents extraits sont séparés sur site par un séparateur liquide-gaz, suivi par
un séparateur PLNA-aqueuse. Les phases sont ensuite traitées séparément. Cette technique
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s’adresse normalement au traitement des solvants halogénés dissous dans la phase aqueuse en

I’absence de PLNAL surnageant.

Cette configuration est considérée comme la plus rentable économiquement par rapport aux
autres, car une seule pompe a vide est utilisée, et aussi la quantité d’cau extraite est moins
importante. Ce qui diminue la taille et la capacité des équipements du traitement de 1’effluent

aqueux.

Kittel et al.(1995) ont montré que pour assurer la continuité de 1’aspiration de la phase liquide
sous forme de gouttelettes dans le puits, il faut avoir une vitesse minimale de la phase gazeuse
de 275 m.min™ dans le conduit d’extraction. Cette vitesse est & prendre en compte dans la
conception d’un tel systéme d’extraction. En outre, cette configuration est limitée par une
profondeur maximale de la nappe de 10 m, car théoriquement le vide maximal qu’on puisse

appliquer dans la pompe est limité par la pression atmosphérique.
1.3.3.b.2. Extraction Double Phase «<DPE: Dual-Phase Extraction »

Dans cette configuration, il n’y a pas de limite par rapport a la profondeur de la nappe, car ici
les effluents gazeux et liquides du sous-sol sont extraits vers la surface dans des conduits
séparées mais avec le méme puits (cf. Figure 1-2). La phase liquide s’extrait par une pompe
submersible installée en bas du puits dans la nappe ou vers la surface, par contre la phase
gazeuse s’extrait par une pompe a vide (applique un vide de 100 a 400 cmCE) installée a la téte
du puits. Une sonde de détection du niveau de 1’eau est nécessaire dans cette configuration pour
éviter la cavitation dans la pompe submersible. Ce systéme peut étre considéré tout simplement

comme une combinaison de I’extraction sous vide et du pompage-traitement.

L’atout de ce systeme est que les phases liquides et la phase gazeuse sont extraites du méme
puits par des conduits séparés. Ce qui permet d’utiliser des systémes indépendants pour
I’extraction, la mesure et le contrdle de 1’écoulement de chaque fluide. Ce qui n’est pas
possible dans la configuration TPE, et qui devient important en particulier dans le cas d’un
réseau de plusieurs puits d’extraction reliés au méme systeme d’extraction (méme pompe

d’extraction) pour assurer le vide et les débits dans chaque puits.
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1.3.3.b.3. BioSlurping

Cette configuration est considérée souvent comme représentante de la MPE. Elle a la méme
configuration d’Extraction DiPhasique (un conduit et une seule pompe). L’extrémité du conduit
se place a la surface PLNA-eau. Ce systéme est congcu de maniere a maximiser la récupération
de la PLNA libre et minimiser la récupération des phases gazeuse et aqueuse. Ainsi, une sonde
de détection de la phase liquide est nécessaire dans ce systeme. Le BioSlurping est destiné
plutdt a la récupération du surnageant (la PLNAL flottante) et I’augmentation de la
biodégradation aérobic in-situ des composés organiques par 1’augmentation du flux d’air qui

apporte de 1’0xygéne aux microorganismes.

Water Discharge Décharge!
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— Hydrocarbon
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Water
Pump
Controls

Hydrocarbon/
Water —H
Separator

Hydrocarbol
Pump Séperateur |
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Conduit
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1
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> Mgy, ! 10| o7 amt
Hydmc | I Tl // Air H H ‘/ Air
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omersie P ¥ Hydrocarbon . Detection Probe Table de l'ean
\UDMErsIole Fump — Detection Probe H
R La nappe phréatique
- Water Pump —H-
Extraction DiPhasique TPE Extraction Double Phase DPE BioSlurping

Figure 1-2: Schéma montrant les trois configurations de I'extraction multiphasique (US. ACE, 1999)

1.3.3.c. Application de la MPE

La MPE peut étre tres efficace et a un colt modéré pour la remédiation des sites dans une

gamme appropriée de parametres hydrologiques et de concentration de contaminants. Si elle est
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appliquée hors cette gamme, cette technique devient inefficace et non rentable (Suthersan,

1997).

Le Tableau I-6 résume les parametres importants de 1’applicabilit¢ de la MPE. La conductivité
hydraulique a une grande influence sur I’efficacité de cette technique car elle représente la
capacité de la nappe a transmettre de I’cau. La MPE est bien applicable dans une gamme de
conductivité hydraulique comprise entre 107 et 10°m.s™ (sable fin & limon fin) (US.EPA,
1999). La transmissivité de la nappe qui est le produit de la conductivité hydraulique par
I’épaisseur de la nappe est aussi un paramétre important. Pour assurer 1’efficacité de cette

technique la transmissivité doit étre inférieure a 6,3 m®.Jour™.m™ (Suthersan, 1997).

Le résultat du pompage classique dans une zone a faibles conductivité et faible transmissivité
est I’augmentation du rabattement de la nappe et donc la limitation du rayon d’influence du
puits du pompage classique. En outre, la zone a faible conductivité tente a avoir une grande
frange capillaire. Les fluides dans cette frange sont retenus dans les pores par les forces
capillaires qui sont des pressions négatives. Le vide appliqué par MPE vainc ces forces et
enléve les fluides retenus dans cette zone. Cela peut étre considéré comme un avantage
particulier pour la récupération de la PLNAL car cette phase a tendance a s’accumuler dans la
zone capillaire (US.EPA, 1999).

L’applicabilit¢ de la MPE est également régie par la volatilit¢ ou la pression de vapeur des
contaminants, car le mécanisme principal d’élimination des contaminants de la zone non
saturée par la partie SVE de la MPE est la volatilisation et le flux convectif de I’air. La MPE est
donc applicable pour les COVs comme les produits pétroliers (BTEX) et les solvants halogénés
et non halogénés (BRGM, 2010).
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Tableau 1-6: Paramétres de Uapplicabilité de I’extraction multiphasique (US.EPA, 1999)

Parametre

Gamme d’applicabilité

Conductivité hydraulique
Transmissivité

sol

perméabilité a I’air
Rabattement/taux de
récupération

Modérée & faible de 10%° 3 10%’m.s™
Moins de 6,3 m*.jour*.m™
Sableux a argileux

Modérée a faible < 1 darcy

Production rapides ou forte rabattement dans les puits
faible taux de récupération des eaux réalisée avec un pompage classique.

Zone de contamination
Les contaminants traités
pression de vapeur

Constante de Henry

Zone saturée, zone non-saturée, frange capillaire

COVs halogénés, COVs aromatiques - hydrocarbures pétroliers totaux
(TPH), PLNAL surnageant

>1mm. Hg 4 20° C

> 2. 10 atm.m® mol™*a 20° C
> admin. 0,01 [-] 2 20° C

1.3.3.d.Avantages et inconvénients de la MPE

Le Tableau I-7 résume les avantages et les inconvénients de cette technique (BRGM, 2010).

Tableau I-7: Les avantages et les inconvénients de la MPE

Avantages

Inconvénients

- Technique fiable et approuvée.

- Mise en ceuvre relativement simple et rapide

- Applicabilité & de nombreux polluants (PLNAL en
phase pure).

- Remplace avantageusement le couplage de
techniques classiques (pompage/traitement et SVE/
Venting) dans les milieux peu perméables et
hétérogenes et aussi pour ses délais relativement courts
- Plus avantageux que le Sparging pour confiner I’air
et les eaux souterraines

- Stopper la migration des polluants par son aspect du
confinement hydraulique

- Envisageable sous des batiments et peu de
perturbation des sols

- La position des puits d’extraction et des crépines
permet de cibler précisément les zones a traiter

- Eliminer la phase flottante, les gaz et les eaux,
permet de diminuer considérablement le codit et le
temps de traitement

- Applicable en préférence dans le cas d’une nappe peu
profonde (profondeur < 10m)

- Cette technique n’est valable que pour les PLNAL

- Traitement non applicable pour de petites épaisseurs
de surnageant (< 1 cm)

- Débits de pompage souvent importants ; il est donc
primordial de bien optimiser le nombre et
I’emplacement des points d’extraction afin de limiter
les codts de fonctionnement

- Efficacité limitée a un aquifere de faible perméabilité
(10"m.s™*) non homogene et/ou fracturé.

- Risque de dissémination de la pollution sans la
maitrise totale du sens d’écoulement des eaux
souterraines.

- La forte teneur en matiére organique est néfaste au
processus

- L’humidité élevée diminue le mouvement de 1'air

- La variation importante de la profondeur du toit de la
nappe constitue un obstacle important au bon
fonctionnement du procédé

Thése, INSA de Lyon, 2015

53




Etude Bibliographique

1.3.3.e. La conception et le dimensionnement du systeme MPE

1.3.3.e.1.Introduction

Comme avec d'autres approches de remédiation in-situ, il est trés important que la conception
de composants a la surface (séparateurs, systeme de controle, traitement et décharge), et celui
des composants du sous-sol (puits et pompes) fonctionnent ensemble tout au long du processus
de conception. De méme, une bonne conception doit incorporer des éléments de contréle
suffisants a la surface et de la surveillance du sous-sol pour fournir la rétroaction nécessaire de

modifier les paramétres de fonctionnement du systeme.

L'objectif ultime d'un systtme MPE est d'atteindre la remédiation souhaitée d'une maniére
rentable et en temps opportun. La MPE peut étre mise en ceuvre dans une variété de
configurations, selon l'objectif de la remédiation pour les sols, les eaux souterraines, ou la
récupération de la PLNA. Par exemple, un systeme MPE qui est destiné a éliminer le panache
de I'eau contaminée, et éliminer les contaminants dans la zone non saturée par SVE exigera une
conception de systeme différent d'un systeme MPE qui est destiné a éliminer la PLNA en phase

libre ou dissoute dans la nappe.

Ainsi, on peut distinguer deux principales applications de MPE : la MPE avec rabattement de la
nappe (c’est-a-dire la déshydratation de la partie saturée) destinée a améliorer la SVE et le
bioVenting et la MPE sans rabattement destinée a la récupération de PLNAL surnageant.

Pour concevoir une telle application on a besoin de :

e comprendre les caractéristiques d'écoulement et de transport/transfert dans le sous-sol : du
sol (perméabilité, porosité et courbe de rétention du sol), et les caractéristiques physiques
de la PLNA (quantité, composition, et sa distribution dans le sous-sol, parametres
physiques de transport/transfert entre les différentes phases) ;

e un modele d’écoulement pour prédire I'écoulement du liquide et du gaz dans la zone de
traitement et dans le puits pour :

- spécifier le rayon d’influence de chaque puits et assurer la couverture des puits installés
de la zone de traitement ;
- spécifier la taille et la capacité des pompes et des equipements du traitement des

effluents, ainsi que le colt d’installation et le colit opératoire du systéme.
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un modele conceptuel pour le transport /transfert de masse qui détermine les mécanismes
de transport et les processus de transfert entre la phase gazeuse, la phase dissoute, la PLNA

et par la biodégradation. Ainsi il détermine le temps et I’efficacité du traitement.

Cependant, les deux applications ont des parametres de conception communs. A savoir :

le vide appliqué : un vide adéquat a appliquer dans les puits de MPE doit étre choisi de
maniere a répondre au mieux aux objectifs de remédiation. Le vide appliqué et les flux
associes dictent le type et la taille des pompes ;

les flux des phases extraites : les taux d'extraction souhaités et/ou attendus de chaque fluide
(gaz, eau, PLNA) doivent étre déterminés a partir de la configuration mise en place et des
modeles de mécanisme de traitement. Par exemple, le débit d'air pour atteindre un taux de
change de volume poreux désiré PVER (en anglais : Pore Volume Exchange Rate). Dans la
plupart des cas un débit d'extraction d'un fluide imposé (PLNA par exemple) va générer en
paralléle un flux d’autres fluides (gaz et phase aqueuse) qui nécessite une gestion et un
traitement & la surface ;

I'emplacement des puits dans le champ de captage : une configuration du champ de captage
qui permettra d'atteindre le taux d'extraction est nécessaire pour répondre mieux aux
objectifs de remédiation. Cela a un impact considérable sur le colt du systéeme MPE ;
I’emplacement de la crépine du puits: le choix de la longueur et la profondeur de la
crépine dépend de la profondeur et de I'épaisseur de la zone contaminée. Il faut prendre en
compte également dans la conception, les effets de changements de la perméabilité dus a la
stratification du sol dans la zone contaminée et le rabattage de la nappe phréatique au fil du

temps.

1.3.3.e.2.Conception de la MPE avec rabattement de la nappe (DPE)

L’objectif premier de cette application du traitement est d'éliminer les contaminants par SVE

ou bioVenting, par réduction de la saturation dans la zone de traitement pour permettre au gaz

de circuler. Ceci est accompli par le rabattement de la nappe phreatique par un drainage

gravitaire. Le vide appliqué au niveau de la zone saturée augmente ainsi le drainage gravitaire

du liquide en augmentant la vitesse d'écoulement de I'eau souterraine vers le puits.

Cependant, le vide appliqué a la partie non saturée empéche le drainage du liquide en abaissant

la pression d'air dans la zone capillaire ce qui provoque la montée de la nappe. Le vide appliqué
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dans la zone non saturée devrait étre aussi élevé que nécessaire pour assurer un débit des eaux
souterraines nécessaires pour réduire la saturation dans la frange capillaire, mais pas tres élevée
pour éviter la submersion. Cependant, il est nécessaire d'obtenir une répartition de vides dans le
sous-sol autour du puits capable de surmonter les pressions capillaires pour drainer la frange
capillaire qui a souvent une pression d’entrée d’air modérée pour des sols perméables. Ceci
n’est pas le cas des sols a faible perméabilité (10° & 10"m.s™), ou il est trés difficile de réaliser

le vide nécessaire par un nombre raisonnable de puits.

Les débits d’extraction d’air et de liquide changent pendant le fonctionnement du systeme
MPE. Ainsi il est nécessaire de concevoir le systéme d’extraction et I’unité de traitement pour
les deux phases gazeuse et liquide pour les débits d’extraction les plus importants ;
généralement pour le gaz apres le rabattement de la nappe (débit stationnaire) et pour le liquide

au démarrage du systeme (débit transitoire).

Pour la meilleure conception d’un tel systéme, c’est-a-dire déterminer le vide a appliquer,
I’emplacement des puits et les crépines et les débits d'extraction des fluides, un modéle
approprié a la conception de la MPE est indispensable (cf.la synthése des modeles, Tableau
I-18). Celui-ci a normalement besoin des caractéristiques du site, des contaminants et des
données de l'essai sur un pilote. En cas d’indisponibilit¢é d’un tel modeéle, une méthode
alternative peut étre exploitée. Elle est basée sur des solutions approximatives d’écoulement
radial unidimensionnel de la MPE et qui suppose une zone de traitement homogene, isotropique
et ne prenant pas en compte la variation spatiale de la saturation dans la zone. Elle permet

d’estimer les parameétres de conception suivants pour un seul puits :

a) Le débit d’extraction de I’air pour une zone d’influence d’un puits :
Il peut étre calculé par I’équation suivante (US.EPA, 1997):
r2
Qg :7[ mfb(D (|_1)
tXC
Ou:
Q, : débit volumique du gaz extrait a la pression atmosphérique IRAE
I, - rayon de I’influence du puits (ZOI) [L] ;
b : épaisseur de la zone non saturée [L] ;
o : porosité du sol [L3.L7] ;

t..: temps requis pour I'échange d'un volume poreux (=1/PVER) [T].
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Afin de prédire le débit d'air extrait, les valeurs du rayon d’influence r._. du puits et du taux

inf
d’échange de volume poreux PVER sont supposeées. Le rayon d’influence d’un puits de SVE va
de 4 a 20 m (DiGiulio et al., 2001a). Les PVERs typiques de SVE vont de 300 a 1000
échanges.an™ (DiGiulio et al., 1992). Dans cette application il est recommandé d’utiliser un
PVER d'au moins1000 pour tenir compte de la teneur en gaz inférieure de la zone saturée

(assechée) par rapport a celle de la zone non saturée (US.ACE, 1999).

Ensuite le vide appliqué au puits peut étre calculé en se basant sur le débit prévu et la
perméabilité du sous-sol estimée. Ici le vide appliqué au puits doit étre suffisant pour maintenir
une vitesse d'air minimale de 0,01cm.s* dans la zone d’influence (ZOl) (DiGiulio et al.,
2001b).

A partir de ces estimations, il est donc possible de déterminer le nombre et I’emplacement des

puits dans le champ ainsi que le type et la taille du systéme d’extraction d’air.

b) La distribution de la pression pour un vide donné dans le puits :
Elle peut étre estimée en utilisant la solution pseudo-stationnaire de I'éguation

d'écoulement unidimensionnel (Julio et al., 2002) :

I
sz - Pgl = Qg_;ug= In (sz (I-Z)
1

ou:
r,r, : distances radiales [L] ;

P

10 Py, 1 pressions de la phase gazeuse a ry et r, respectivement [M.LLT?;

4, * Viscosité dynamique de la phase gazeuse ~ (1,8.10°Pa.s) [M.L™.T™];
K : perméabilité intrinseque [L?].

c) Le débit d'extraction de I'eau :
Une fois le débit d'air, le vide et le rayon de la zone de traitement estimés, le débit de I’ecau
extrait peut étre estimé a l'aide de I’approximation de Cooper et Jacob (1946) citée par
US.ACE (1999) :

————————————
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. 2,25T t
zm_z. __23Q, log . (1-3)
4 T, res,
Dans laquelle :

r : distance radiale [L] ;

Z "t hauteur initiale du niveau de la nappe a distance r [L] ;

Z - hauteur du niveau de la nappe aprés le rabattement a distance r [L] ;
zint_z - rabattement de la nappe a cette distance [L] ;

Q,, : débit volumique de la phase aqueuse extraite [L3TY:

T,: transmissivité de la zone saturée [L>.T™] ;

t,: temps de pompage[T] ;

S, : rendement spécifique de la zone saturée [-].

Nous avons appliqué cette méthode de calcul a trois sols de perméabilités différentes pour une
zone de traitement de 1m d’hauteur (correspondant a une frange capillaire de 1 m). Les données
sont les suivantes :

- sol de perméabilité modérée : 10*? m?

- sol de faible perméabilité : 10" m?

- sol de trés faible perméabilité : 104 m?

La Figure 1-3 montre les résultats obtenus. On remarque que quel que soit le sol, la
combinaison de vides appliqués et le rabattement prévu produisent une zone d’asséchement
supérieure 2 1 m a une distance raisonnable du puits. Il faut noter que dans le cas de
distribution du vide pour le sol de trés faible perméabilité, la zone de traitement par la
SVE/MPE serait trés limitée. Il faut donc augmenter le nombre de puits dans les milieux a

faible perméabilité pour pouvoir atteindre les objectifs de la MPE.

————————————
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Figure 1-3: Exemples de traitement de trois types de sol par DPE (distribution du vide et la courbe de

rabattement a) modérée; b) faible; et c) trés faible perméabilité.
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1.3.3.e.3.Conception de la MPE avec un rabattement limité (TPE/BioSlurping)

Cette configuration est destinée principalement pour la récupération de la phase liquide non
aqueuse légere (PLNAL) surnageante. A cet effet le vide appliqué par la MPE doit étre
suffisant pour surmonter les forces capillaires dans les pores qui retiennent la PLNAL de
maniére & forcer 1’écoulement de celle-ci vers le puits. Cependant, il est important de ne pas
appliquer un vide trop important prés du puits. En effet ce vide peut interrompre la continuité
de cette phase dans les pores interconnectés qui sont partiellement saturés par la PLNAL. Cette
interruption des pores remplis par PLNAL peut se produire a tout moment et 1’espace laissé se
sature en eau. Dans ces conditions, un puits peut devenir isolé et inefficace pour I’extraction de
PLNAL (Ataie-Ashtiani et al., 2001). Ce systéme est concu de maniére a minimiser la
récupération de 1’eau, par conséquent, le débit d'extraction de I'eau souterraine est trés faible,
typiquement inférieure & 7,5 L.min™ par puits (US. ACE, 1999). Ce débit est fonction du vide
appliqué et du rabattement réelle imposé par le tuyau d’aspiration de la pompe a une certaine
profondeur de la nappe phréatique. Il est donc important que 1’aspiration de la pompe soit

positionnée au niveau de la surface de la nappe.

L’emplacement des puits de ce systéme dans un réseau de MPE est si délicat qu’on ne peut le

concevoir qu’en se basant sur des essais sur pilote et par la modélisation de 1’écoulement

multiphasique. Des modeles préliminaires comme HSSM, OILVOL et BIOVENTINGplus

peuvent étre consultés au début de la conception d’un tel systtme pour répondre a des

questions, telles que :

e la quantité de PLNAL présente (HSSM et OILVOL),

e le nombre de puits nécessaires pour un tel systeme (SPILLcad),

e les concentrations approximativement attendues dans le gaz et I'eau extraite et donc le type
de systéme de traitement a envisager (BIOVENTINGplus, BIOSLURP).
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1.4. Le sol et ses caracteristiques

Le sol représente la couche superficielle de la crodte terrestre, résultant de la transformation de
la roche meére, enrichie par des apports organiques. Ainsi, le sol est défini par un milieu poreux
dont le squelette solide, constitué par des minéraux, des composés organiques, ainsi que des
pores contenant une phase liquide (I’eau et les solutions) et/ou une phase gazeuse (I’air et les

gaz). Tout ¢a forme des assemblages plus ou moins volumineux et donne au sol sa structure.

1.4.1. Composition du sol

I.4.1.a.La phase solide

Les consistants inorganiques qui composent la majorité de la masse du sol, sont nombreux et
leur nature dépond des roches méres dont ils proviennent par désagrégation. En général, les sols
sont classés par la distribution de la taille des particules qu’ils renferment. Une norme francaise
NF EN ISO 14688-2 (AFNOR, 2003) est mise en place pour la classification des sols. Elle est
basee sur la taille des particules (la courbe granulométrie de sol) (cf. Tableau I-8).

Tableau 1-8: Classification des sols Selon la norme NF EN 1SO 14688-1 (AFNOR, 2003)

Désignation Diamétre des grains [mm]
Bloc grossier >630
Sols Grossiers Bloc 200 - 630
Galet 63 - 200
Graviers Grossiers 20 -63
Graviers Graviers Moyens 6,3-20
Sols M Graviers Fins 2,0-6,3
ofs Vioyens Sables Grossiers 0,63-2,0
Sables Sables Moyens 0,2-0,63
Sables Fins 0,063 -0,2
Limoneux grossiers 0,02 - 0,063
Sols fi Limoneux Limoneux Moyens 0,0063 - 0,02
ol Tins Limoneux Fins 0,002 - 0,0063
Argiles - <0,002

Dans la mesure ou la plupart des sols naturels sont hétérogénes, plusieurs types de sols peuvent
étre mélangés ensemble. Les pourcentages relatifs de chaque fraction du sol peuvent étre
détermines et un caractére géneral du sol peut étre déduit en utilisant le triangle de texture du
sol. La Figure 1-4 représente les limites entre les différents groupes texturaux définis par
USDA (2000).

T ———————
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Figure 1-4: Triangle de classification textural du sol proposée par USDA (OnePlan, 2000)

Les caractéristiques les plus importantes du sol sont sa capacité¢ de rétention de 1’eau et
I’adsorption des composés organiques. Les sols argileux sont connus par leur grande surface
specifique, leur permettant de fortes capacités d’échanges cationiques, donc leur forte capacité
d’adsorption (Dutheil, 2003). Ils sont aussi connus par leurs propriétés colloidales et leur forte
capacité de rétention d’eau par rapport aux sols sableux et sols limoneux qui ont une capacité
d’adsorption négligeable (Chai et al., 2004 ; Walker et al., 1998).

1.4.1.b.La matiére organique

La matiere organique constitue seulement une petite fraction de I'ensemble des matiéres dans le
sol, mais elle est extrémement importante. Cette matiere organique est constituée d'organismes

vivants et des éléments nutritifs qui ont été formés a partir de plantes et d'animaux décomposés.

La matiére organique représente environ 0,5% a 10% de la masse du sol et est plus concentrée
en surface qu’en profondeur. La teneur en mati€re organique joue un role trés important sur
I’aptitude du sol a retenir ou a fixer les polluants. L’adsorption des composés organiques dans
un sol est principalement liée a la fraction en matiére organique du sol (Brusseau et al., 1991 ;
Sleep, 1998). Les substances humiques se caractérisent par une forte capacité d’adsorption
envers les polluants organiques ce qui rend les opérations de réhabilitation par la MPE/SVE

plus lentes et plus codteuses (Ferraz et al., 2006; Conceic, 2006).
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Composé Organique du Sol

O

Organismes Vivants Matiere Organique du sol
Matériaux non altérés Produits transformés (Humus)

L N

Substances non humiques Substances humiques

L\

Acides fulviques Acides humiques Humines

Figure 1-5: Schéma de la composition des composés organiques du sol (Sparks, 1995)

1.4.1.c. La phase gazeuse

La phase gazeuse du sol est encore appelée I’atmosphére du sol ; sa composition est souvent
voisine de celle de I’air mais peut étre trés variable dans 1’espace et dans le temps. Elle dépend
principalement de plusieurs facteurs : la proximité de 1’atmosphére, c'est-a-dire la profondeur
dans le sol, Iactivité biologique et la teneur du sol en eau et en polluant. Ceci est plus
important quand les polluants sont instables dans leur phase, c'est-a-dire la dissolution et la
volatilisation du polluant comme les composants organiques volatils ou semi volatils retenus
dans le sol.

La composition de cette phase est déterminée donc par :

- les échanges avec 1’atmospheére par diffusion moléculaire couplée a la volatilisation et a la
dissolution ;

- larespiration des organismes vivants ;

- les échanges avec la solution contenue dans le sol ;

- les apports de diverses substances organiques volatiles.

1.4.1.d.La phase liquide

L’eau joue un rdle trés important dans tous les phénomeénes physiques, chimiques et

biologiques qui se produisent dans le sol. A partir du degré de liaison de 1’eau aux particules
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solides du milieu poreux et de sa mobilité, ’eau dans le sol non saturé est différenciée en quatre

catégories :

eau de constitution : ce sont les molécules d’eau qui forment la partie de la composition

chimique des grains du milieu poreux ;

- eau adsorbée ou «hygroscopique» : ce sont les molécules adsorbées a la surface des
minéraux, sa quantité correspond a la teneur en phase aqueuse résiduelle 6y ;

- eau de rétention capillaire ou eau capillaire : ce sont les molécules d’eau retenues dans les
microporosités du sol par les forces capillaires. Cette eau est mobilisable par évaporation
ou par absorption par les plantes mais ne se déplace pas par I’effet de la gravité (la force
gravitationnelle est trop faible par rapport aux forces capillaires) ;

- eau gravitaire : ce sont les molécules d’eau qui se trouvent en dehors du champ d’attraction

des particules. Cette eau remplit les macroporosités du sol. Elle est capable de s’infiltrer et

de percoler dans le milieu poreux sous I’effet de la gravité.

niveau point de capacité niveau
extra sec flérissement au champ de saturation effective

I
eau eau | eau
hygroscopique capillaire | gravitationnelle

Figure 1-6: Etat de I’eau dans le sol (Brusturean, 2004)

La teneur en phase aqueuse volumique d'un sol non-saturé varie entre une valeur minimale, la
teneur en phase aqueuse résiduelle 6, et une valeur maximale, la teneur en phase aqueuse a
saturation 6,s. Celle-ci est numériqguement égale a la porosité, I'ensemble des pores étant alors
occupé par la phase du sol. Toutefois, dans les conditions naturelles, un sol ne parvient jamais a
saturation totale car il reste toujours des poches d'air occluses ou l'air reste piégé.

Lors d’un traitement par extraction multiphasique ou extraction sous vide (MPE/SVE), le flux
gazeux dans la zone non saturée se répartit de facon plus homogéne dans un sol sec que dans un
sol humide ou I’eau empéche I’accés du flux gazeux a la porosité. Ainsi ’eau a une influence
négative sur le traitement par SVE/MPE (Boudouch, 2009 ; Dutheil, 2003). Dans le méme
contexte, Conceic (2006) affirme que les fortes teneurs en eau peuvent réduire 1’efficacité du
procédé par la restriction de 1’écoulement de ’air dans les pores du sol et sous I’effet de la

dissolution des COVs dans 1’eau. D’autre part, la présence d’eau dans les pores du sol diminue
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le coefficient de transfert des polluants entre le gaz et la PLNA en réduisant 1’aire interfaciale

entre ces deux phases (Harper, 1999 ; Yoon et al., 2003).

1.4.2. Propriétés physiques du sol

Parmi les paramétres physiques du sol qui jouent un réle important lors de sa réhabilitation par
un procédé physique comme le SVE ou la MPE, on peut citer : la porosité, la perméabilité, la

teneur en matiére organique, la saturation en eau, la texture, la granulométrie et la tortuosité.

1.4.2.a.La granulomeétrie

L'analyse granulométrique permet non seulement d'accéder a la géométrie du milieu mais
également de classer quantitativement les milieux poreux et de calculer des parametres
granulométriques. Les dimensions des grains des roches meubles s'étalent sur toute une gamme,
en geénéral continue. L'analyse granulométrique a ainsi pour but de trier par tamisage les grains
en fourchettes de diametres conventionnels. Le couple de données granulométriques, diamétre
et masse, obtenus aprés tamisage, est porté sur un graphique semi-logarithmique constituant la
courbe granulométrique cumulative. Cette courbe permet de calculer notamment deux
parameétres : le diamétre moyen et le diametre efficace et le coefficient d'uniformité et de

courbure.

Le diametre moyen d., est le diametre de tamis correspondant au pourcentage de 50% en masse

cumulée, et d,, est le diamétre efficace correspondant a 10% en masse cumulée.

Le coefficient d'uniformité C, et le coefficient de courbure C_ sont calculés par les

expressions suivantes :

d
C,=—" (1-4)
Ay
2
c, = o (1-5)
le d60

d3o et dgo correspondent respectivement a 30% et 60 % de masse cumulée.
Par convention, si C, est compris entre 1 et 2, la granulométrie est dite uniforme et si C. est
compris entre 1 et 3 le sol est dit bien gradué. Un exemple de courbe granulométrique est

représente dans la Figure 1-7.
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Argile Limons Sables Graviers Galets
Fins Moy Gross Fins Moy Gross Fins Moy Gross
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10 100
Diametres des grains [mm]

Figure I-7: Courbe granulométrique de deux types différents des sols

1.4.2.b.La porosité

r' A A
= Phase gazeuse M,
[a W
v >
A
= _ Phase liquide M,
> >
\ 4 \ 4
A
Phase solide M
>’
\ 4 \ 4

Figure 1-8: Représentation schématique des phases du sol

La porosité o est la propriété du milieu poreux a comporter des vides interconnectés ou non.

Elle est exprimée en pourcentage par le rapport du volume des pores V, [L3] d'un milieu au

volume total V,[L®] de I'échantillon (cf. Figure 1-8) :
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V; étant le volume de la partie solide du milieu poreux.

La porosité totale peut étre aussi déduite de la masse volumique séche apparente du sol

S .

M . : M
Py = Vs et de la masse volumique des particules du sol p, = Y

t S

p=1-2 (1-7)

Pour un sable constitué de grains de quartz p,est de 2,65 g.cm™, tandis que p, estde1,4a1,7

g.cm®.

Il est important de distinguer ici deux types de pores (ouverts et fermés). La porosité ouverte
est constituée d’espace porales accessible a 1’écoulement alors que la porosité fermée est la
partie de 1’espace porale qui reste inaccessible a 1’écoulement d’un fluide. On distingue la
porosité totale; correspondant a la proportion de volumes vides de la matrice et la porosité
efficace ; caractérisant la fraction de vide dans laquelle le fluide est mobile (Dridi, 2006).

1.4.2.c. La teneur en phase

La teneur volumique en phase Ha[L3.L'3], est le rapport du volume de la phaseV, au volume

total d’échantillon du sol V, .

0, =—- (1-8)

La teneur massique en phase @, [M3.M], est le rapport de la masse de la phase M_ alamasse

de sol sec M.
M

w, =—= (1-9)
MS

La saturation effective S, [-], est le rapport du volume de la phase libre (déplagable) d’un

échantillon au volume maximal libre du méme échantillon.
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90{ 00{]’ SO{ _Sar
= = (1-10)

Sy = =
p-0, 1-S

or

0, : teneur volumique résiduelle (irréductible) en phase o [L°.L7];

S, : saturation en phase « [-], S, :0—“;

S, : saturation résiduelle (irréductible) en phase « [-], S,, O
@

1.4.2.d.La tortuosité

La tortuosité du milieu poreux est un facteur prépondérant dans la mesure ou il conditionne le
coefficient de diffusion effectif dans la phase (gazeuse, aqueuse, PLNA). D’une fagon générale,
la tortuosité d’un milieu poreux est définie par le rapport entre la longueur de la ligne droite

d’un tube tortueux (L) et la longueur du chemin suivi (L) (Calvet, 2003) :
r=— (1-11)

La formulation mathématique du coefficient effectif de diffusion moléculaireﬁz,ﬂ de composé

/3 dans la phase a est la suivante (Gaganis et al. 2002 ; Katyal et al. 1991 ; Lenhard et al. 1995):

—0

D.,,=6,z, D:’ﬁ (1-12)
7, tortuosité du milieu poreux pour la phase a [-] ;

a,

D° coefficient de diffusion moléculaire du composé g dans la phase a [L2.T™].

Plusieurs équations de la tortuosité ont été développées a partir de relations empiriques
(Marshall, 1959 ; Millington,1959 ; Millington et al.,1961; Moldrup et al.,2000;
Penman, 1940 ; Sallam et al.,1984) (cf. Tableau 1-9).
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Tableau 1-9: Différents modéles empiriques de la tortuosité en milieux poreux non saturé (Dridi,2006)

Modéle Equation
Penman (1940) 7, =0,66

- % A
Millington (1959) 7,=S, @ 3
Marshall (1959) r. =(S,@)%
Currie (1960) T, = sa%¢%
Moldrup et al. (2000) 15 05

p . T, =S, "

(pour un sol tamisé compacté) @ Z

1.4.2.e. La perméabilité

La perméabilit¢ d’un milieu poreux est la grandeur qui caractérise 1’aptitude d’un milieu
poreux a se laisser traverser par un fluide, elle s’exprime par une vitesse, elle est définie par la

loi de Darcy. La Figure 1-9 représente I’expérience sur laquelle se base cette loi.

i Débit Q.

'y
+— Fluide
Aha
Milieu poreux
F 4 Saturé en phase o
i homogéne et
! isotrope.

Figure 1-9: Loi de Darcy

La loi de Darcy peut se résumer par 1’équation suivante :Q,,

Ah,
L

m

Qa = ka Ae (I'l‘?’)

Darcy a montré que le débit volumiqueQ, de la phase a dans un milieu poreux homogene,

isotrope monophasique (une seule phase occupe les pores), est proportionnel a la section droite
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perpendiculaire & ’écoulement A, et a la perte de charge aux extrémités de la colonne Ah_ et

inversement proportionnel a 1’épaisseur du milieu L. Ce coefficient de proportionnalité K_,

est appelé la perméabilité de Darcy ou la conductivité hydraulique du milieu poreux.

La perméabilité de Darcy depend de la masse volumique du fluide p,, et de sa viscosité y,, qui

dépend de la température, la pression et la variation de la composition du fluide. La

perméabilité intrinséque K est un paramétre qui ne dépend que de la caractéristique du milieu

poreux (structure, masse volumique) :

k, =P=2 K (1-14)
Hy

1, - Viscosité dynamique de la phase o [M.L™.T™].

La loi de Darcy, qui décrit I’écoulement laminaire d’une phase fluide a en milieu poreux,

devient :

G, =—(VP, +p, 9Vz) (1-15)

& x|

g, : vitesse d’écoulement (vitesse de darcy) [L.T];

VP, : gradient de la pression de la phase o [M.L™.T].

Le rapport de la vitesse de Darcy sur la teneur volumique en phase 6, = ¢S, dans I’hypothése
ou toute la phase présente dans les pores se déplace, est appelé la vitesse de pore ou vitesse

interstitielle U :

—

7 0. _ @
U =< = 24 -
0, oS, (1-16)

En condition d’écoulement multiphasique (plusieurs phases occupent les pores), I’écoulement
de la phase « dépend aussi des teneurs en phases occupantes. Ainsi, un autre terme correctif

apparait dans 1’équation de Darcy, c’est la perméabilité relative k. (€,) . Ce terme est fonction

du degré de saturation de la phase :
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1 :?kra(ea)(

g, VP, +p,9Vz) (1-17)
H,

k,,(6,) : perméabilité relative de la phase o [-], elle varie entre zéro et I’unité.

La perméabilité intrinséque peut étre estimée a partir de I’analyse granulométrique du milieu

poreux en utilisant des équations empiriques reliant la perméabilité intrinséque K a I’analyse
granulométrique. Vukovic et al. (1992) ont résumé plusieurs méthodes empiriques de

différentes études par la formule générale suivante :

K=C, f(p)d,” (1-18)
Ou:
C,,: coefficient de classement de la porosité [-] ;

f (¢) : fonction empirique de la porosité [] ;

Les parametres C et f(¢) dépendent de la méthode d’analyse granulométrique. La porosité ¢
peut étre selon Vukovic et Soro (1992) déduite a partir de la relation empirique du coefficient

d’uniformité C, de la maniére suivante:
»=0,255 (1+0,83%) (1-19)

Le Tableau 1-10 résume quelques modeles empiriques pour déduire la perméabilité d’ un milieu

poreux a partir d’analyse granulométrique.

Tableau 1-10: Modéles empiriques pour déduire la perméabilité de I’analyse granulométrique (Odong,2013)

Modeéle Equation Contraints
Hazen (1892) K =6x10"*(1+10(¢—0,26))d,,> 0,1 mm<dy, <3 mm
Kozeny-Carman (Carman. = .

y ( K =8,3x10° (Lz) d102 d;o <3 mm hors Argile
1937 ; Kozeny, 1927) 1-¢

= _ 500, | » C,<<20
Breyer (Odong, 2013) K =6x10" logC—)d,,
C, 0,06 mm <d;,< 0,6 mm
; : 2 2 3287 4 2

Slitcher (Carrier, 2003) K=10 Q" d10 0,01mm <d < 5 mm
USBR (Cheng et al., 2007) K =48x10%d,*d,* C,<5
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1.4.2.f.La Capillarité

La courbure de I’interface entre deux phases dépend des espaces inter-grains et des propriétés
des fluides présents. La présence de cette courbure interfaciale est au fait que I'énergie libre
entre ces phases devrait étre minimale (Leverett,1941). La pression capillaire microscopique est
la différence de pression a I’interface entre les molécules de la phase non mouillantes/phase
mouillantes (NM/M) et elle est responsable des changements intervenant sur la courbure de

I'interface (Reeves et al.,1996).

Un tube capillaire cylindrique est pris comme le modele le plus simple pour l'attraction
capillaire dans le sol. Quand un tube capillaire est mis en contact avec une surface liquide (par
exemple : eau), I'angle de contact statique entre le matériau du tube et de I'eau est établi. Ainsi
la tension interfaciale sur le périmétre du tube devient une force ayant une composante verticale
qui tire I’eau vers le haut. La montée capillaire se poursuit jusqu'a ce que la force verticale due
a la tension superficielle soit égale au poids de la colonne d'eau, comme il est illustré sur la
Figure 1-10.

Orn-w Trw-w
Y $

|

'r
Pe=pw g he \_: /

1 Y m— o
EEEr—
h A

Pression négative . el

(capillaire} P, :I'u be Capillaire

Pun

Figure 1-10: Bilan des forces pour la montée de la phase mouillante dans un tube capillaire

L’équation de 1’équilibre (loi de Laplace) est :

h, 057 dp2 9 Py =0py 7 d, COSP (1-20)

Ainsi ;
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h = 40, COSP

" gnd e
Ou:

h. - montee capillaire de la phase mouillante [L] ;

d, : diamétre du tube capillaire ou diamétre de pore [L] ;

¢ : angle de contact [rad] ;

o, tension interfaciale phase non mouillante/phase mouillante [M.T?] ;

0,,. masse volumique de la phase mouillante/ phase aqueuse [M.L™].

Corey (1977) a étudié dans ses analyses mathématiques de 1’équation de Laplace le cas de la
présence de deux phases non miscibles dans le milieu poreux, en équilibre capillaire et
isotherme. Il a montré que la pression capillaire est la méme sur toutes les interfaces qui sont
situées a la méme hauteur, et que la pression capillaire macroscopique est la différence entre la

pression de la phase mouillante et la pression de la phase non mouillante sur cette hauteur :

m 1-22
; (1-22)

p

I:)c = Pw_in :(pw_pnw)ghc =

Corey (1977) a également montré que le changement de la courbure moyenne de I’interface 1ié
a la pression capillaire macroscopique est accompagné par un changement de saturation des
phases. La saturation de la phase mouillante diminue tandis que celle de la phase non
mouillante augmente avec la hauteur (h). Ceci peut étre visualisé par une coupe transversale

dans un pore, comme le montre la Figure 1-11.

. Phase mouillante
¥

/"//Surface Solide

5
LY

*.’Phase non mouillante
1

Interface a P

Interface a Py,

Figure 1-11: Coupe transversale dans un pore avec différentes saturations des phases (Corey, 1977)
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L’augmentation de la pression capillaire a l'interface NM/M de P¢; a P, soit par 1’augmentation
de la pression de la phase non mouillante ou la diminution de la pression de la phase
mouillante, conduit au retrait de l'interface nM/M & une position ou sa courbure augmente.
Ainsi la saturation de la phase non mouillante augmente tandis que la saturation de la phase
mouillante diminue. Cela clarifie la relation directe entre les saturations et la pression

capillaire.

1.4.2.1.1. La relation Pression capillaire-Saturation (P.-S)

La relation entre la pression capillaire et la saturation en fluide mouillant est une caractéristique
importante d'un milieu poreux (Hillel,1980). Cette caractéristique est appelée la courbe de
rétention (souvent appelée la "courbe caractéristique” du sol).lci quand on parle de la courbe de
rétention d’un sol, on considére un sol avec un systeme diphasique, ou la phase mouillante est

I’eau et 1a phase non mouillante est ’air.

Deux types de modéles qui permettent de paramétrer cette relation (P -S) peuvent étre définis ;

ceux a fondement physique et ceux a fondement mathématique.

Les modéles physiques utilisent directement certaines caractéristiques physiques du sol
(granulométrie, masse volumique etc.) pour estimer les propriétés hydrodynamiques. Les
modeles les plus connus sont le modéle Arya et Paris (1981), le modéle d’Assouline (1998) et
le modele BEST (Doherty et al.,2014). Schaap et al. (2001) ont développé un logiciel
ROSETTA pour estimer les paramétres hydrodynamiques du sol a partir des caractéristiques du

sol.

Par contre, les modeles mathématiques se basent sur des relations empiriques a partir
d’expériences réalisées en laboratoire sur le milieu poreux diphasique. Les modéles les plus

connus sont le modéle Brooks-Corey (1964) et celui de van Genuchten (1980).

Leverett (1941) a suggéré que les relations(P. -S) d’un systéme diphasique (eau-air) pourraient
étre étendues aux systéemes multiphasique. Leverett suppose que la saturation liquide totale
S, =S, +S,est fonction de la courbure interfaciale a l'interface liquide total /gaz. Elle est
indépendante de la composition de fluides composant la phase liquide totale dans le systeme.

En utilisant cette hypothése et en considérant que la mouillabilité des phases diminue dans
I’ordre: eau>PLNA>air, Parker et al. (1987) ont étendu le modele de van Genuchten a un
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systéme triphasique en ajoutant deux parametres d’échelle 3, B, - Ces parametres dépendent

de la tension interfaciale PLNA/phase agueuse o, et phase gazeuse/PLNA o, .

Le Tableau I-11 résume quelques modéles mathématiques pour déduire la saturation effective

pour un systéme diphasique : S, + S, =1 et triphasique S, +S,, +S, =1.

Tableau 1-11: Expressions des modeles de corrélation (P-S)

Auteur Modele

Parametres

Systeme diphasique
= 0 -0

Wr

6,-0,
R

van Genuchten (1980)

Fredlund et al.(1994)

Gardner (1958) S,.(hy)= €W —er =1/(1+a,h")
Q gw _gwr

Brooks et al.(1964) Su(h;)= 0 —0_ (he/hy)
Q 0w _ewr My

Brutsaert (1966) Sw(hc)=€ 0 :1/[1+(hc/ab ) ]

ah )™

vg ''c

1
Genuchten-Mualem m,, = 1—— (Mualem, 1976)

N

2
Genuchten-Burdine m\,g =1-— (Burdine, 1953)

vg

ew(hc):HSC(hc)/[ln<e+<0*} >"*]

ag.Ny: paramétres du modele de

Gardner

l’]S : succion d’entrée d’air

A: indice de distribution de la taille
des pores

o et n, sont les paramétres du
modeéle de Brutsaert.

Qg Nyg €t Mg sont les parametres
du modele de van Genuchten.

o,y et m; sont les parametres du
modeéle de Fredlund.
h,: succion correspondant a la

gow __ g gow gow
S =S RSE

In(1+E—°) teneur résiduelle
C(h,)=1- 10'6
Inl+=—
@+
Systeme triphasique
[ g | ™ w: phase aqueuse
. (H Bro 25 m) Ny >0 o: phase PLNA
1 h <0 0: phase gazeuse
- T | : phase liquide totale
g )™ B coefficients de mise a
—gow (1+ ﬂgo avg hgo ) ;hgo >0 ﬁgo' ow
Parker et al. (1987) Sio= I'échelle d’un systéme diphasique a
1 hy, <0 un systéme triphasique
<gow  SI¥_S :ﬂ-ﬂ Iu
w = 9 o
1=S., ) on
—gow SS9 _§ @t P Vi tensions interfaciale entre
W9 T Owr w
" 1-5 les phases
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1.4.2.f.2. La relation Saturation- Perméabilité Relative (S-k;)

La courbe de conductivité hydraulique est en général estimée indirectement en utilisant des
modeles paramétriques. La plupart des modéles sont bases sur I'hypothese qu'il existe une
relation théorique entre la taille des pores et la pression capillaire. La conductivité non-saturée

est alors estimée a partir de la courbe de rétention hydraulique.

Le Tableau 1-12 résume quelques modeles mathématiques pour déduire la relation saturation

effective-perméabilité relative(S-k;).

Tableau 1-12: Expressions des modéles de corrélation S-k;

Auteur Modeéle Parametres
Systeme diphasique
T a5,
i
Burdine (1953) k (5.)=5.2 2N Cu)
w w w 1
I 8Slv
2 N (S,)
[
= = h2(S.)
Ko (S,,) = (1=, )7 2—o>w
w(Sy)=@1-S,) j' 3,
2 hZ(S.)
S o5 2 I, ; paramétre de Mualem
j = 1,=0,5
(8, = 8| 25
J‘ oS,
Mualem (1976) s h.(S,)
? &, |
Q c hc (7w)
kmw (Sw) = (1_ Sw)Im ? §
0 hc (§w)
k. (h)=e“m" agm: Paramétre du modéle
Gardner (1958) e ) Garden-Mualem
——agn-he
kmw(hc) = (1_e 2* )2
&\ (3+202)
Brooks-Burdine Ko (S) =S,
TN_M T2 T (202
kmw (Sw) - (1_ Sw) (1_Sw)
&\ & l+220a
Brooks-Mualem k., (S,)=S, e
3 T\l o Wy
kmw (Sw) = (1_ SW) (1_SW : )
k.(5.)=5. 2[1_(1_§ )1—2/%] Ny, €st un parameétre du
e modeéle Brutsaert-
Brutsaert (1966) K (Sy ) =(1=S5, )™ Burdine.

T ———————
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C \_oc?2 _ _*Um\, Myg = 2
van Genuchten-Burdine Kn(Sw) =S, h (1-5,7) ] surdine Mo :1_r
_ _ — 1/m I vg
on(5,)=(1-5,) -5,/ ] Mualem 1
vg
van Genuchten- S \_a h_(q_gUmgymy | Mg
Mualem krw( w)_Sw b (1 Sw ) ]
kmw(gw):(l_sw )I[l_swllmvg] g
Systéme triphasique
— . I, my sont les parametres
k, = Swlk(l—(l—SWl/m“)m )2 du modele.
Kaluarachchi et Ky, = (§| - SAW)k (1— éwllm“ )‘/mk —(1—§|kl/m )mk)z
al.(1992)

L'écoulement d’un gaz a une particularité par rapport a celui des liquids, Klinkenberg (1941) a
montré que, pour les matériaux fins (Haier et al., 2009), le glissement des molécules de gaz sur
les surfaces solides entraine une hausse des débits d’écoulement de gaz par rapport a ceux
prévus par la loi de Darcy. Ce phénomene est appelé I'effet Klinkenberg et il est représenté par

la relation suivante :

= = bk
K=K. (1+P—J (1-23)

9
Ou:
?w: perméabilité & une trés grande pression de la phase gazeuse [L?] ;
b, : parametre empirique du modéle Klinkenberg [M.LET?;

P, : pression de la phase gazeuse [M.LLT7].

Baehr et al. (1991) démontrent que I'effet Klinkenberg peut étre négligé pour les matériaux

granulaires dont la dimension des grains est supérieure a 0,001 mm.

1.4.2.1.3. L hystérésis

En raison de la complexité des pores, la séquence de drainage des pores n’est pas la méme que
celle du mouillage, mais elle dépend de I'historique des séquences drainage/ imbibition
(Leverett,1941).Ainsi la courbe de pression capillaire a un effet d’hystérésis (cf. Figure 1-12).
Selon Dassargues (1996) ce phénoméne d’hystérésis est di a plusieurs facteurs:

e la présence de la phase non mouillante piégée dans les pores en quantité variable en

séquence d’imbibition ;

T ———————
Thése, INSA de Lyon, 2015 77




Etude Bibliographique

I’angle de contact varie selon la direction dans laquelle le ménisque se déplace. Il dépend
également du fait que le milieu étais déja mouillé auparavant ou non ;
I’effet de la distribution irréguliére de la dimension des pores faisant en sorte que la phase

mouillante circule d’un passage étroit vers un passage plus large (I’effet de bouteille

d’encre).
pc
déplacement de la phase
mouillante par la phase
non mouillante
drainage
saturation !
irréductible ! ) -
de la phase saturation résiduelle de
mouillante ' AT la phase non mouillante
imbibition : :
Py = Pression d'entrée

-

Swr S. =10

Figure 1-12: Courbes de pression capillaire — saturation: effet d’hystérésis (Benremita, 2002)

Le Tableau 1-13 résume quelques modeles mathématiques concernant I’hystérésis.

Tableau I-13: Modéles d’hystérésis

Auteur Modeéle Paramétres
_ _Qur dr: indique drainage

5; — Suy Sﬂf d(rl Su (P ) im: indique imbibition

Scoft et al.(1983 Sw (in—wlA) S, remplace S, en séquence
onee ( ) & SW B Sws S_vivm(in—W'A) drainage
Swr = A]__S_im(p ) S, remplace S,, en séguence
WA WA imbibition

5 §im P _§im pin ’ §dim_§imd - dim: séquence drainage-imbibition

Sw(in_w):( v (~I’“”‘Wd)im o nﬁi: A)izu( ) - imd: séquence imbibition-drainage
Lenhard et al (1989) SW(P nwfw,A)—Sw (P nwfw,A) St :saturation en NM piégé

ol § =5+ S §W : remplace S, en VG

w w
1-S

wr

T
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La complexité de ces phenomeénes et le manque de données disponibles habituellement pour les
caractériser conduisent le plus souvent & négliger ce phénoméne ou a le simplifier dans la

plupart des modeles d’écoulement multiphasique (BRGM,2012).

1.5. Les composés organiques volatils dans le sous-sol

1.5.1. Introduction

Le BRGM définie la pollution des sous-sols selon trois grandes familles de polluants (Lemiere
etal., 2001) :

e polluants organiques : hydrocarbures, solvants, BTEX, Hydrocarbures Aromatiques
Polycycliques (HAP), Polychlorobiphényles (PCB);
e polluants minérales : cyanures, nitrates, sulfates et métaux lourds (Cr, Co, Si, Mo...etc.);

e polluants phytosanitaires : pesticides, herbicides, insecticides, tensioactifs militaires.

Les principaux polluants constatés (BASOL, 2014)
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Figure 1-13: Les principaux polluants constatés sur les sites inventoriés de France (BASOL,2014)

Dans cette étude on s’intéresse en particulier a la pollution des sous-sols par des composeés
organiques qui représentent selon I’inventaire BASOL plus de 50% des sites pollués en France.
D’autant plus que I’extraction multiphasique ou I’extraction sous vide, objectifs de cette étude,
sont des techniques adaptées a la réhabilitation des sites pollués par des composés organiques
volatiles COVs et semi volatile SCOVs.
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Une fois que le polluant organique arrive dans le sous-sol, et en fonction de ses propriéetés

physico-chimique, il peut se retrouver sous forme :

e d’une phase gazeuse constituée d’air et de vapeurs de produits organiques ;
e d’une phase liquide aqueuse dissoute dans les pores ;
e d’une phase solide adsorbée sur les particules du sol ;

e d’une Phase Liquide Non Aqueuse (PLNA) dite phase libre.

Schématiquement, la répartition de ces phases dans le sous-sol peut étre schématisée par la

Zone insaturée

1
¢

Zone capillaire
Zone saturée

Figure 1-14 ci-dessous.

Miveau de la nappe

m:ngrr;q;:"m'— === E=HE]]
ubstratum

PLMA Compaosés organiques
\apeurs de composés adsorbés sur les
organigues dans les particules de sol

pores

OMpOoses organiques
dissous dans la
solution du sol

Sol pollué par un relargage

Sol propre de composeés organigques

Figure 1-14: Les différentes phases d’une pollution organique dans le sous-sol contaminé (Dutheil, 2003)

Les principales propriétés intrinseques des polluants organiques influant sur leurs

comportements dans le sous-sol sont décrites dans le Tableau 1-14.
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Tableau 1-14: Criteres d’appréciation du comportement des produits organiques (Lemiére et al., 2001)

Criteres

Parametre Symbole Unité (320 25°C) Interprétation Incidence
Solubilisation
Sw,ﬁ < 150 il Une ff)rte solubilité
Solubilité dans phase S L S 6 - constitue un facteur
aqueuse wp  [MgLT]  150<S, ;<10° = eEJ soluble a soluble 400 ravant des
SW,B > 10 =Tres soluble pollutions.
Volatilisation
: P° <133 . Influe sur la maniere
Pression de vapeur Pgoﬁ [Pa] 9.8 =>No|n \{?Iatll dont le polluant migre
saturante Py ,>133 =Volat dans la ZNS. dont il se
libére par volatilisation
T, ,<80
e.p naturelle. Cette

Point d’ébullition Tes [°C] 80<T, ,<200 =indicatif propriéte est
notamment importante

Te,/? =200 pour évaluer
K, <100 = Faiblement volatil ~ I’exposition par
[Pa. m® g inhalation des vapeurs
Constante de Henry KHﬁ mc;l'l] 100 < KH/f <500 = Volatil issues du sous-sol
> .
KH/x 2500 = Tres volatil

Migration verticale des vapeurs
Influe sur la maniére
dont le polluant migre
dans la ZNS. dont il se

= Mouvement R S
Pq.p /Pair <1 libére par volatilisation

ascendant

Masse volumique du naturelle. Cette
mélange saturé de E i) [-1 propriété est
(air+composé f) Pir notamment importante

= Accumulation en

our évaluer
Pgp!Pair=1  surfacedelanappe "

I’exposition par
inhalation de vapeur
issue du sous-sol
Migration verticale du fluide

1000 = Flottant au toit de la PLNAL ou PLNAD
Po <

Masse volumique de [kg.m?] nappe (Phase Liquide Non
la phase PLNA ° 0, > 1000 = Ecoulement vertical Aqueuse Dense)
hcgs =P mideqerian T 0 s
Viscosits 1, [cP] 09< u,<2 = Fluidité de I'eau phase libre et sur le
= Fluidité de I'huile  degré de saturation de
My =2 ou moindre la phase résiduelle
Piégeage (par adsorption) dans la phase solide
N logk,, <2 = Composé Influe sur la rétention
Coefficient de partage K wp hydrophile d’un composé par la
(Octanol/eau) ow, g matiére organique des
s logK,,, 2<IlogK,,,<4 ? I;ydrhop;lle a sols sur sa mobilisation
Coefficient de partage "“oc,p ydrophobe par de ’eau
(organique/eau) =0,63K,, , logK, >4 = Composé d’infiltration
GNP hydrophobe
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1.5.2. Le devenir de polluant organique PLNA dans le sous-sol

Lors du déversement d’un polluant organique immiscible dans le milieu poreux, la PLNA
migre verticalement sous 1’action de la gravité. Cette migration verticale est accompagnée d’un
étalement latéral du fait des forces capillaires générées dans le sous-sol. Elle laisse derriere elle
des traces sous forme de gouttelettes huileuses piégees dans les pores constituant une zone a
saturation résiduelle. Cette zone est enveloppée d’un panache gazeux formé par la vaporisation
des composants les plus volatils (Mercer et al.,1990) (cf. Figure 1-15). Ces vapeurs se trouvent
en équilibre avec les composeés dissous dans 1’eau résiduelle, ou sont transférés vers

I’atmosphere par diffusion moléculaire.

Cet écoulement s’arréte si le volume de polluant est insuffisant pour maintenir une saturation

supérieure a la saturation résiduelle.

Physiquement ce mouvement est contr6lé par deux forces principales: la gravité et la
capillarité, ainsi que par la quantité de polluant déversée, ses propriétés pétrophysiques
(densité, viscosité, tension interfaciale) et par les caractéristiques du milieu poreux (porosité,
texture, teneur en PLNA) (US.EPA, 1991).

Sous I’effet des hétérogénéités structurales ou texturales du milieu telles que la présence de
fractures ou I’existence des zones a perméabilités différentes, les polluants organiques
s’accumulent sous forme de flaques au-dessus des zones les moins perméables et migrent
latéralement jusqu'a atteindre les bords de la couche ou une pression d’entrée suffisante leur

permet de vaincre les forces capillaires qui s’opposent a leur migration verticale (Cotel,2008).

Lorsque le volume du produit déversé dépasse la capacité de rétention de la zone non saturée,
le polluant atteint le toit de la frange capillaire. Une fois la pression hydrostatique développée
dépasse la pression d’entrée du milieu, le polluant déplace la frange capillaire et continue a
migrer verticalement tant que la capacité de rétention est dépassée jusqu’a arriver a la surface
de la nappe (saturation en eau 100%) (Mercer et al.,1990). En fonction de la densité relative, la
PLNAL flotte sur la nappe et forme une lentille surnageant a la surface de la nappe. A ce titre
plusieurs equations sont développées pour estimer 1’épaisseur maximale de la lentille

surnageant de PLNAL, on peut citer :
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Equation de Pantazidou et al. (1993)

1 4((70W +0'go)
P d,

Equation de Schroth et al. (1995)

h

max

— Pl hw (|_24)

4(0' gy — Ggo) (1-25)

dp g(pw_po)

gw

max

Ou:
h.. : épaisseur maximale de la lentille PLNAL [L] ;

h,, : élévation du bas de lentille du niveau de I’eau ;

d,: diametre de pore [L]d, =0,42dy,selon Ng et al. (1978).

Cependant, la PLNAD (Dense) dépasse la surface de la nappe et une fois atteint la couche
imperméable, le polluant va migrer dans le sens horizontal et s’y répandre sous forme de
panache au fond de la nappe. En outre il est constaté a ce titre que la saturation résiduelle est
nettement plus importante en milieu saturé qu’en zone non-saturée (Benremita,2002). Pour un
sable moyen saturé de type H,F, la saturation résiduelle est de 1’ordre de 0,11- 0,12 en

trichloroéthéne (TCE) contre 0,04-0,05 pour le méme sable non saturé (Mercer et al.,1990).

Dans la nappe, le corps d’imprégnation se dissous lentement a cause de sa faible solubilité ; le
soluté est alors véhiculé par la nappe et forme un panache de polluant sur des superficies non
négligeables (Hofstee et al.,1998) (cf. Figure 1-15).

————————————
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Figure 1-15: Coupe longitudinale d’un sol pollué par un PLNAL (USGS,2014)
1.5.3. Mécanisme de transport des polluants dans le sous-sol

Le transport des polluants dans le sous-sol peut étre affecté par plusieurs processus de
différentes natures chimiques, biologiques ou physiques. Dans cette étude, nous nous
concentrons sur le transport des composés organiques dans les deux zones du sol (ZNS et ZS)

par les processus physiques ou dits mécaniques dominants.

Les principaux mécanismes de transport pour un composé S dans la phase donnée a (aqueuse,
gazeuse, PLNA) sont la convection (ou advection) et la dispersion hydrodynamique (constituée
de la diffusion moléculaire et de la dispersion mécanique). Ainsi le flux total d’un soluté est la

somme des flux dus a ces trois processus. Il est exprimé par :
T 0 d c
F.,=F,;,+F,,+F/, (1-26)

F,, : flux total du composé j dans la phase « [M.L2TH;

FO

MY Fjﬁet F. s respectivement les flux du composé [ transportés par la diffusion

moléculaire, la dispersion mécanique et la convection dans la phase a [M.L2.T™].

B ————
Thése, INSA de Lyon, 2015 84




Etude Bibliographique

1.5.3.a. Diffusion moléculaire

La diffusion moléculaire est un résultat du mouvement des molécules chimiques sous I’effet de
la concentration. Ce processus fait déplacer un composé d'un endroit avec une concentration
plus élevée a un autre endroit avec une concentration plus faible. Le transport diffusif peut étre

décrit par la loi de Fick :

F,,=-D,, VC,, = -7,D° VC,, (1-27)

C, 4 concentration du composé 3 dans la phase a [M.L73].

B

La diffusion moléculaire est le mécanisme de transport le plus important dans les zones a faible
perméabilité ou isolées. Les zones a faible perméabilité qui ont accumulé des polluants
organiques sur de longues périodes (particulierement pour les composes a faible solubilité)

peuvent se comporter a long terme comme des sources secondaires de polluants.
1.5.3.b.Dispersion mécanique (cinématique)

La dispersion mécanique ou dispersion cinématique est un mécanisme de mélange et
dissémination dii a I’hétérogénéité des vitesses d’écoulement du fluide dans le milieu poreux.
L’effet de la dispersion mécanique sur le transport du polluant étant similaire a 1’effet de la
diffusion moléculaire. Le flux dispersif peut étre décrit par I’intermédiaire d’une loi similaire a
la loi de Fick :

d d
F.s =—D.; VC,p (1-28)
Dgﬁ : tenseur de coefficient de dispersion cinématique de composé 8 dans la phase o [LZT™].

Le coefficient de dispersion mécanique est proportionnel a la vitesse effective de la phase «. Il

est décrit par 1’équation :

Uu.u.
di —d (1-29)

—

U

a

d -
Daﬂ = aT |Ua

0;j +(aL_aT)

«, : dispersivité longitudinale [L] ;

————————————
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o - dispersivité transversale [L] ;

U,,U, : composantes de la vitesse de pore pour la phase a dans la direction i et j [LTY;
‘Ua‘ - valeur absolue de la vitesse de pores pour la phase a [L.TY] ;

o;; - symbole de Kroncker (égal a 1 si i=j, et O dans le cas contraire).

La dispersivité est une propriété importante du transport des polluants, mais il est assez difficile
de la mesurer expérimentalement. Elle peut étre estimée a partir des courbes de percée des
traceurs en utilisant les solutions analytiques de 1’équation de conservation de masse (Gujisaite,
2008).

Ainsi le coefficient général qui regroupe les deux processus (diffusion moléculaire et dispersion
cinématique) sous le nom dispersion hydrodynamique devient :
u.u

S+, o )% (1-30)

Dus =7, D, 40, +a; U,

La tortuosité du milieu poreux pour la phase « calculée par une équation empirique (cf. 1.4.2.d).

Une relation empirique liant le coefficient de dispersion et le nombre de Péclet Pe a été établie
par Pfunnkuch (1963) pour connaitre le régime d'écoulement dans 1’aquifére. En fonction de ce
nombre, cing régimes d'écoulement sont mis en évidence, correspondant a des répartitions

variables entre les réles joués par la diffusion moléculaire et la dispersion cinématique, et pour

chacun d'eux, une relation empirique entre D7, , Djﬂet Pe, ;-

Selon la nature du coefficient de diffusion qui apparait, un nombre de Péclet est défini. Ainsi on

distingue :

Le nombre de Péclet de diffusion moléculaire :

Ua d50
Pe, smol) = o (1-31)
Le nombre de Péclet de dispersion hydrodynamique :

Ua d50
Pe. sam = Df, (1-32)
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Figure 1-16: Représentation des différents régimes d’un déplacement miscible d’aprés (Pfunnkuch, 1963)

1.5.3.c. Convection (advection)

La convection est définie comme le processus par lequel le contaminant se déplace avec la

phase dans laquelle il est présent. Elle se décrit par 1’équation suivant ;
Frs=0,C,, (1-33)

Le flux convectif de la phase dans le sous-sol est induit par les gradients de pression. La

convection augmente avec la perméabilité intrinséque (Moldrup et al.,1998)

Comme déja indiqué auparavant, I’écoulement général de fluide dans un milieu poreux est
décrit par la loi de Darcy. Ainsi le flux convectif du compose £ dans la phase « décrit par la
relation :

Cc ~N ? kra
Fot‘ﬁ = qa Ca,ﬁ = (Vpa _pa g VZ) Ca,ﬂ (|-34)

a

Dans les conditions naturelles du sous-sol, ou les gradients de pression pour les phases gazeuse
et aqueuse au sein du sous-sol sont faibles ainsi que leurs vitesses d’écoulement, le transfert par
convection des polluants organiques est trés faible et peut étre négligé devant la diffusion

moléculaire.

Thése, INSA de Lyon, 2015 87




Etude Bibliographique

La Figure 1-17 montre les différents processus et mécanismes de transport de la PLNA dans le

sous-sol.
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Figure 1-17: Différents mécanismes et processus de transport du polluant PLNA dans le sous-sol
(ADEME,2007)

1.5.3.d.Convection induite par effet de densité de la phase gazeuse

En considérant 1’air comme un gaz parfait, sa masse volumique p,est donnée par la relation

suivante :
Pa' Ma‘
i — Ir r |_35
P —Rng (1-35)
Ou:

M,;, : masse molaire de I’air (29,0 g.mol™) ;
Ry : constante des gaz parfaits (Rgp=8,314103 J.mol™.K™)

P, : pression de I’air (en Pa)

Lorsqu’un composé organique volatile s’évapore dans 1’air, la masse volumique du mélange

gazeux a I’équilibre est plus importante que celle de 1’air seul. Sa détermination passe par la
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connaissance de la masse molaire d’un mélange gazeux M,_,dont I’équation est la suivante

dans le cas d'un mélange binaire :
My s=a,, My +(1-w, ;) My, (1-36)

M , : masse molaire du composé A [M.mol™] ;

B

w, » : fraction molaire du composé j dans la phase gazeuse [-].

A partir de cette formulation, Falta et al. (1989) ont développé une formulation de calcul de la
masse volumique du gaz en fonction de la pression partielle ou en fonction de la concentration
massique du composé dans le mélange :

Pgﬁ (Mﬂ _Maz'r)-l_Paz'r Mm'r _

M,
= =C ,(1-—")+p, 1-37
pé’ Rng g,ﬂ< Mﬁ) pwf ( )

P, » : pression partielle du composé § dans la phase gazeuse [M.LT3.

Des études (Falta et al.,1989 ; Sleep et al.,1989) ont montré que des phénomeénes convectifs
non négligeables peuvent étre engendrés sous 1’effet du gradient de la masse volumique de la
phase gazeuse (effet gravitaire). Ces phénomenes sont aidés par la faible viscosité de la phase
gazeuse qui provoque une grande mobilité sous un faible gradient (Pankow et Cherry, 1996).

Mendoza et al. (1990) ont montré qu’a partir d’une masse volumique de mélange 1,15 fois
supérieure a celle de I’air non chargé, le phénomene de convection gravitaire ne peut pas étre

négligé.

Les facteurs influencant de ce phénomeéne sont la masse molaire et la volatilité des composés,

ainsi que la perméabilité du milieu poreux. Falta et al. (1989) ont développé une expression

max

analytique pour estimer la vitesse de convection verticale maximale qg’,

du composé  sous

I’effet de leur densité :

max krg K 9 Pgoﬁ

Uop =— 5 = (Mz-M,) (1-38)
’ HgRy, T
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1.5.4.Processus de transfert de masse entre phases

Les propriétés physiques et chimiques du composé organique déversé dans le sol controlent,
dans une grande mesure, la répartition et donc la distribution dans les différentes phases
décrites qui sont en nombre de quatre: évaporée dans 1’air de sol, dissoute dans l'eau

interstitielle, adsorbée sur les particules du sol, et la PLNA.

La répartition d'un composé organique volatil dans les quatre phases peut étre décrite par
plusieurs processus de transfert ainsi que plusieurs parametres qui contrdlent ces processus (cf.
Figure 1-18). La phase PLNA est une source potentielle du composé. Tandis que 1’évaporation
dans la phase vapeur, a I'équilibre, est contr6lée par sa pression de vapeur et sa constante de
Henry, la dissolution dans la phase aqueuse, a I'équilibre, est liée a la solubilité de ce composg,

et I’adsorption sur la phase solide est contrdlée par les coefficients d'adsorption du sol.

GAZ

SOLUTION

K,

Figure 1-18: Répartition entre phases des COV dans un sol pollué

1.5.4.a. Transfert de masse entre PLNA et phase gazeuse

Les composés organiques volatils sont caractérisés par leur pression de vapeur saturante élevée
qui dépasse 133 Pa. La pression de vapeur est définie comme la pression partielle exercée par
le composé dans un mélange de gaz a I'équilibre avec la phase liquide du composé a une
température donnée. En effet, la température a une forte influence sur la pression de vapeur

d'un composé. Pour la plupart des composés organiques, la pression de vapeur augmente trois a

————————————
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quatre fois pour chaque augmentation de temperature de 10 °C (Sallam et al.,1984). Cette

relation entre la pression de vapeur et la température peut étre décrite par 1’équation d’ Antoine :

o (T)_ B i
Pg,ﬂ(T)—eXp(A T+cj (1-39)

Ou T est la température [K] et A, B et C sont des constantes empiriques [-].

Dans le cas d’un mélange de plusiecurs composes, la composition du mélange a un effet sur la
pression partielle du composé. Ce phénomene est décrit par la loi de Raoult qui exprime la
pression de vapeur du compose f a I’équilibre dans un mélange et le partage entre la phase
organique et la phase gazeuse. Si la vapeur se comporte comme un gaz parfait, et la solution

liquide est idéale cette loi se formule comme suit :

P

98~ Wyp Pgoﬁ (1-40)

.. o . e =S -
Ainsi dans ces conditions, la concentration a 1’équilibre du composé S (Cg?tﬁ [M.L?]) dans le

mélange gazeuse peut étre décrite par :

—Sat o M,B
Cop =Wy p Pgﬂ =

ap

(1-42)

Sat . S T \ . ,
C,p * concentration a I’équilibre/a la saturation du composé £ pur dans la phase gazeuse

[M.L¥];

w, , - fraction molaire du composeé f dans la phase gazeuse [-].

Dans les conditions naturelles du sous-sol, la diffusion moléculaire est le mécanisme dominant
de transport. 1l est observé une forte volatilité et une faible solubilité de la PLNA ainsi qu’un
coefficient de diffusion moléculaire des COVs dans la phase gazeuse plus important que celui
dans la phase aqueuse d’un rapport 10* & 10° fois (BRGM, 2008; Sleep et al.,1989). Par
conséquent, une grande partie de la masse déversée dans le sous-sol, se transforme en vapeurs
et participe a la création d’un large panache de vapeur qui enveloppe la zone a saturation
résiduelle (Bohy,2003). Ce processus de diffusion de la phase vapeur dépend de la porosité du
sol, de la saturation en eau, de la masse déversée, de la température et des propriétés du

composé chimique (Lyman et al.,1990).
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Ici, le transfert de masse entre les deux phases peut étre basé sur I’hypothése de présence d’un
équilibre locale (LEA : Local Equilibrium Assumption). Ce modele simplifie le comportement
de transfert en considérant qu’il n’y a pas de résistance au transfert de masse entre les
différentes phases, et qu’ainsi, les équilibres de partage entre ces phases sont atteints a tout
instant et peuvent étre simplement décrits par des équations linéaires (Rathfelder et al.,1991;
Benson,1992; Katyal et al.,1991 ; Kaluarachchi et al.,1992) :

C

o, P,
Kogp =t =—"g (1-42)
Cop @45 Cop

K, g4 : €tant le coefficient d’équilibre du composé 4 entre PLNA/phase gazeuse [-].

(o]

Par contre dans le cas de traitement de sous-sol par MPE ou SVE. I’application d’une
dépression au sous-sol engendre un écoulement de la phase gazeuse d’une vitesse de pore
minimale dans ce rayon d’influence de I’ordre 0,0lcm.s™ (Gierke et al.,1992).Ainsi la
convection devient le processus de transport dominant, et comme la convection est un
processus plus rapide par rapport a la diffusion, un retard au rétablissement des équilibres entre
phases est observé (Abriola, 1989 ; Dutheil,2003 ; Wilkins et al., 1995). Ce retard est d0 a des
résistances au transfert de masse qui peuvent devenir limitant au plan cinétique (Armstrong et
al.,1994;Wilkins et al.,1995; Nuske et al., 2014; White et al., 2000) :

— Sat
Eog s =~Aogp (Cgﬁ _Cgﬁ) (1-43)
Ay - COefficient cinetique global de transfert PLNA/phase gazeuse du compose 8 [T

Wilkins et al. (1995), en s’appuyant sur des données expérimentales d’une colonne simulant
I’extraction sous vide, ont développé une corrélation empirique pour déduire le coefficient

cinétique de transfert de masse PLNA/gaz en état stationnaire :
0,42 038 062 4044
Aogp =107 Dy, U™ dgg (1-44)

Yoon et al. (2002) ont montré que la zone interfaciale disponible entre PLNA et la phase
gazeuse diminue avec la volatilisation progressive de la phase PLNA, ce qui provoque une
diminution progressive du coefficient de transfert de masse global qui peut étre exprimé en

fonction de la saturation volumique de la PLNA :
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. S Py
Aogy = Aoy ,ﬁ(si;’nj (1-45)
Ou:

A . coefficient initial de transfert de masse [T™] ;
Py : constante empirique du modele Yoon (2002)[-] ;

St : saturation initiale en phase PLNA [-].

1.5.4.b. Transfert de masse entre phase PLNA et phase aqueuse

Le contact des polluants organiques piégés dans le sous-sol (ZS, ZNS) avec 1’eau de
précipitation entraine la dissolution de certains composés (cf. Figure 1-18). Ces composés
seront ensuite véhiculés par la nappe sous forme d’un panache vers le captage d’eau potable
sous I’effet de gradient de pression. Ce mode de transport constitue le principal mode de
contamination de la nappe. La prédiction de la concentration des composés dissous dans le
panache devient alors nécessaire pour I’optimisation et D’efficacité des opérations de

remédiation comme I’extraction multiphasique et le pompage- traitement.

Le taux de dissolution dépend des solubilités effectives, des diffusivités de chaque constituant
dans le mélange, de la distribution de la PLNA dans le milieu poreux et de la vitesse de
I’écoulement de la nappe. Pour un mélange, la concentration du composé B dans la phase
aqueuse a 1’équilibre, peut étre exprimée aussi par la loi de Raoult en fonction de la solubilité

pour la solution idéale (Broholm et al.,1995) :

Sers =@y s Sup (1-46)
Ou:
, - fraction molaire du constituant 4 dans la phase aqueuse [-] ;

S,, , : solubilité du composé pur g dans la phase aqueuse [M.LP];

w,p

Svevffﬂ : solubilité effective du composé f la phase aqueuse [M.L].

Les mécanismes de transport (dispersion et convection), intervenant a différentes échelles du
milieu poreux, conduit a des concentrations inférieures ou égales a la concentration d’équilibre.
Au niveau de I’interface PLNA/eau, les concentrations dans la phase aqueuse sont égales a la

solubilité ou a la solubilité effective de chaque constituant (Soga et al.,2004). Par contre dans le
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panache d’un site réel, les concentrations sont inférieures a leurs concentrations d’équilibre (la
solubilit¢ dans 1’eau). Cela peut étre expliqué par la dissolution sélective des composés en

mélange et par le flux convectif.

Pour décrire le transfert de polluants organiques vers la phase aqueuse, I’hypothése de
I’équilibre local a été utilisée couramment dans les anciens modeles ou les modeles simplifiés
(Miller et al.,1990; Kaluarachchi et al.,1990; Kaluarachchi et al.,1992). Cependant, Powers et
al. (1991) ont montré par I’observation des données experimentales que cette hypothése n’est
pas valide a I’échelle du terrain. En fait a 1’échelle du pore, 1’équilibre thermodynamique est
respecte, mais il ne I’est pas a I’échelle macroscopique (échelle VER). Ce constat a encouragé
certains auteurs a développer des modeles appropriés pour décrire ce transfert par la cinétique
de la dissolution (Sleep et al.,1989; Mayer et al.,1992; Powers et al.,1991; Brusseau,1992). Ces

modeles utilisent une cinétique du premier ordre, qui est exprimée par la relation suivante :

oy = o (S35 =Cu) (1-47)
Ao - COEfficient cinétique global de transfert PLNA/phase aqueuse du compose 8 Lk

C,., : concentration du composé  dans la phase agueuse [M.L3].

Ce coefficient dépend de la saturation en PLNA, sa composition, de la géométrie des pores, de

la vitesse d’écoulement de la phase aqueuse et de la densité.

Des corrélations empiriques ont été développées afin d’estimer le coefficient de transfert de

masse. Ces corrélations sont liées aux données expérimentales par des nombres adimensionnels

comme le nombre de Sherwood modifi¢ SR, ,, le nombre de Reynolds Re,, le nombre de
Schmidt Sc,, ; et le nombre de Péclet Pe,, ; :
Ag-wp s’
Sh;“,wﬂ= o—wﬁo 50 (1-48)
P DW,B
U
SCyp=—""0" (1-49)
pw D\?vﬁ
Ul 2, d
Re,, :||—5° (1-50)
Hy
P U] 0 (1-51)
eW,ﬁ - Dvc\)l'ﬁ
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Tableau 1-15: Modeéles empiriques de transfert PLNA/phase aqueuse (Miller et al.,1998)

Auteur Modele Parametre

Miller et al. (1990) Sh]"lwﬁ =12(p—-6,) Res\,'75 6’(?’6 SCS,; 190 teneur en PLNA,

m

m 05898 4 0,673~ 0,369 90 7 d = s taille de grain normalisée.
Sy =413Rey" d, T C)* | T =
Fomers et el ien ° d m diamétre de grain d’un sable moyen

¢,=0518+01148d, +01C,

€, paramétre empirique de modele

031
X
Imhoff et al. (1994) Shom_wﬁ =340 Re\(:,’7l 4900’87 (—'j X la distance de ’entrée de la colonne.
50

1.5.4.c. Transfert de masse entre phase aqueuse et phase gazeuse (stripping)

La volatilisation d’un produit dissous dans 1’eau est régie par la loi de Henry. Cette loi suppose
un équilibre thermodynamique locale a I’interface des deux phases a chaque instant, et met en
relation la pression partielle du composé # dans la phase gazeuse et sa concentration dissous
dans la phase liquide :

Pos =Kip Cup (1-52)

K, , : constante de Henry du composé 8 [M.L>.T%mol™].

Il existe une autre forme de cette relation qui relie directement la concentration d’un composé
dans la solution avec sa concentration dans la phase gazeuse exprimée par une constante de

Henry adimensionnelle, également appelée « coefficient de partage air-eau »:

Cop=Hy Cop (1-53)

H, : constante de Henry adimensionnel du composé S [-].

Comme dans le cas de la pression de vapeur saturante, la constante de Henry varie fortement

avec la température. L’augmentation de la température conduit a I’augmentation de la constante

de Henry. Gosset (1987) a développé une relation empirique permettant de calculer la constante

de Henry de quelques COVs chlorés pour des températures comprises entre 10 et 35°C:

In(KHﬁ):A'—E (1-54)
T

Ou : A’ et B’ sont des constantes empiriques [-].
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Ce processus de transfert est considéré comme un des mécanismes potentiels de contamination
du sous-sol. Etant donné la dispersion importante des polluants dans la phase gazeuse dans la
zone non saturée, la pollution de la nappe peut s’étendre sur de grandes distances a partir de la
zone affectée (Baehr,1987; Klenk et al.,2002; Jellali et al.,2003).

Plusieurs auteurs ont utilisé des modéles cinétiques pour simuler ce transfert de masse afin de
modéliser I’extraction sous vide (Gierke et al.,1992; Armstrong et al.,1994; Nguyen et
al.,2013) :

Equy =Agup (s Cup=Co) (1-55)

Agp - COEfficient cinétique global de transfert phase aqueuse/phase gazeuse du composé

BIT.

Gidda (2003) a trouvé que le coefficient de transfert aqueuse/gazeuse est lié a la concentration

du composé £ dans la phase aqueuse :
Agwp =AqupCup) (1-56)

Ou:
Ainit

o, - COefficient initial de transfert phase aqueuse/phase gazeuse du composé 8 [TY;

¢ : constante empirique du modele Gidda (2003) [-].

Chao et al. (1998) ont développé une corrélation empirique pour déduire ce coefficient. Ils se
sont inspirés des données expérimentales mesurées sur une colonne (9,5cm en diametre et 40

cm en hauteur) polluée par plusieurs COVs et simulant le principe du Stripping :

—-0,61

-4,71 0,84 1,71
sh, , =107 Pe® g7 H |

g-—w,53 (|-57)
1.5.4.d. L’échange avec la matrice de solide

1.5.4.d.1. Transfert de masse entre phase aqueuse et phase solide

Les échanges phases aqueuse/solide sont généralement regroupés sous les termes de sorption et

de désorption. Ce phénomeéne dépend des caractéristiques physico-chimiques du polluant
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(solubilité, diffusivite), la nature de I’interface solide (surface spécifique et teneur en matiére

organique), la teneur en eau et la température (Rutherford et al., 1992).

Les modeles de sorption utilisent souvent I’hypothése de 1’équilibre local, en supposant un

transfert instantané du polluant entre les phases aqueuse et solide.

Sous cette hypothese, deux types d’isothermes sont généralement utilisés : isotherme linéaire et

non linéaire.
On résume ici, les modeéles les plus connus dans la littérature :

Tableau 1-16: Différents modéles de transfert phase aqueuse /phase solide (sorption)

Modele Forme
Solutés hydrophobes, non ioniques
s _ Sol riche en matiére organique
Ll Csﬁ - Kdﬁ CWvﬁ concentrations < ¥ solubilité
(Karickhoff et al., 1985)
Non linéaire
_ L. f lai
Freundlich Cs = Kd p C\:/Lv/;' Composés ioniques et fortement polaires
K. C concentrations élevées du soluté
. max - d,f ~Yw,p
Langmuir Csp=Csp———
‘ "1+ Ky 5
Ou:

Cs 4 - concentration du composé /3 fixe sur la phase solide [M.M™];

Ky 4 : coefficient de sorption du sol pour le composé p [L*.M™] ;

C.'7* : capacité maximale de la sorption du sol pour le composé [M.M™].

Le modeéle linéaire décrit correctement la sorption en particulier dans les sols riches en matiere
organique et avec des solutés hydrophobes et non ioniques a faibles concentrations. Karickhoff
et al. (1985) ont suggéré d’adopter une isotherme linéaire dans des systéemes ou la

concentration en soluté est inférieure a la moitié de la solubilité.

L’INERIS dans le cadre du programme TRANSPOL a développé une base des données SORP-
BIO (INERIS,2009) et a mis a la disposition des simulateurs de valeurs de coefficient de

sorption K, ,(pour les différents modeles de sorption) et de parametre de la biodégradation
t,, ,(temps de demi-vie du composé B) de plusieurs composes HAP pour différents types des

sols.
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Par ailleurs, le coefficient de sorption sur le sol K, , peut étre calculé a partir de la teneur du

sol en carbone organique du sol f_ [-] et du coefficient de partage carbone organique/eau

K5 dU composé 4 [L°.M] :

=f, K

Kd ¥ oc oc,p

(1-58)

En se basant sur cette équation, Karickhoff et al., (1979) ont constaté que le carbone organique
réagi comme un solvant dans 1’eau, ainsi ils ont estimé par des expériences menées sur des
solvants immiscibles (complétés par des HAP et COHV qui ont une solubilité de 1 a 1000

mg.L™) le coefficient d’adsorption K, ,a partir du coefficient de partage octanol/eau K, ,

[LL?] du composé. K, ,étant disponible dans la littérature pour un grand nombre de

ow,

composés organiques. Ils ont établi la relation suivante :
Koz =0,63K,, 4 (1-59)

Cette relation reste valable pour une grande variété de sols et des composés organiques

représentant une trés large gamme de solubilité dans 1’eau.

Les études de sorption réalisées ont montré un comportement en deux étapes : une étape initiale
courte et rapide suivie d’une étape longue et lente. De ce fait, Brusseau et al.,(1989)mettent en
question la validité de 1’hypothése de I’équilibre local. Cela conduit au développement de
modeles cinétiques qui prennent en compte la vitesse a laquelle le contaminant est sorbé ou

désorhé.

Ew—s,ﬂ = /1w—s,ﬁ (Kd,ﬁ Cw,ﬁ _Cs,ﬂ) (|-60)
Awsp: COefficient cinétique global de transfert phase aqueuse/phase solide pour le
composé 8 [T™].

Brusseau et Rao. (1989) ont étudié I’effet de plusieurs composés organiques, qui ont un

coefficient de partage eau-sol log K, jentre -1,5 et 5,5 sur la cinétique de sorption. Ils ont

établi une corrélation empirique permettant d’évaluer la cinétique d’adsorption a partir du

coefficient de partage :

log(4,,,) =0301-0668log(K, ,) (1-61)
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La plupart des COVs ont un effet d’hystérésis. La phase de sorption ne se comporte pas de la
méme maniere pour la désorption, cette derniere prend plus de temps et d’énergie. Cela se
traduit par une diminution de cinétique de sorption, ce qui peut expliquer la chute d’efficacité
d’un systéme d’extraction dans la derniére phase de décontamination (la phase de diffusion)

surtout dans les sols riches en matiere organique (Kaleris,2002).
1.5.4.d.2. Transfert de masse entre phase gazeuse et phase solide

Goss (2004) a étudié en détails le processus d’adsorption des vapeurs des COVs sur la surface
minérale et organique du sol sec. Il a trouvé que cet échange sur la surface gaz-solide diminue
avec I’augmentation de I’humidité relative RH de vapeur et la teneur en eau dans le sol car il y
a une compétition entre les molécules d’eau et les molécules de polluants organiques vis-a-vis

des sites d’adsorption sur et dans les grains de sol (Moldrup et al.,1998 ; Poulsen et al.,1999).

Yoon et al. (2003) ont utilis¢ un mod¢le linéaire pour décrire 1’adsorption gazeuse sur le

solide :

C,,=K;,Cy, (1-62)
K,z est le coefficient de partage gazeux/phase solide du composé B [L*.M™].

Le modele de transport vapeur/solide est utilisé dans une simulation a deux dimensions de
transport de COV pour évaluer I'effet de sorption de la vapeur sur le transport de TCE dans la
zone non saturée dans les deux scénarios : naturelle et I’extraction sous vide. Les résultats de
simulation montrent que la sorption vapeur-solide peut entrainer une augmentation des temps

de traitement, en particulier dans les régions arides (Zhao,2007).
1.5.4.e. La biodégradation des COVs

La biodégradation est un des mécanismes de transformation des contaminants dans les deux
zones du sous-sol (saturée et non saturée), dans laquelle la substance sert de substrat (source de
carbone et/ou d’énergie) pour les microorganismes. La majorité des composés organiques sont

biodégradables sous des conditions adéquates (Cho et al.,1997).

Thése, INSA de Lyon, 2015 99



Etude Bibliographique

Il existe deux mécanismes de biodegradation dans le sous-sol ; I’'un aérobie (en présence
d’oxygeéne) dans la zone non-saturée apte a une dégradation totale de substance. L’autre
anaérobie (en 1’absence totale d’oxygéne ou a une teneur trés faible) plutot dans la zone saturée

pour une dégradation partielle de substance.

La biodégradation dépend de deux facteurs principaux : la biodisponibilité de substance
(solubilité, coefficient de sorption et 1’accessibilité de microorganismes) et les conditions du
milieu poreux (température, humidité, pH, concentration en O, et la disponibilité de nutriments

essentiels N et P).

Differents modeles cinétiques permettent de décrire mathématiquement ces processus et de les
intégrer aux modeéles analytiques ou numériques de transport de polluants dans les sous-sols.
Trois modeles sont principalement utilisés :

e le modéle de dégradation de premier ordre (le plus couramment utilisé) ;

e |le modéle de dégradation instantanée ;

e le modéle de Monod.

La biodégradation est intégrée dans I’équation de transport par I’application d’un terme

soustracteur comprenant la constante de biodégradation 2, pour le composé . Ce modele peut

étre décrit par :

ini As t
C,;=Cuse” (1-63)
Ou:

t:temps [T];
Ci's © concentration initiale au temps t = Odu composé B en phase aqueuse [M.L] ;

A4 constante de désintégration du composé 8 [T™] définie par :

In2
Ay = (1-64)

tllz,ﬂ

L/, 5 : temps de demi-vie du composé 8 [T].
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Ce processus naturel peut jouer un role important dans la remédiation du sous-sol contaminé
par des hydrocarbures. La plupart des sols contiennent des micro-organismes, si on les
considere dans des conditions adéquates (des nutriments basiques, alimentation adéquate en
oxygene), ils peuvent dégrader plusieurs hydrocarbures. C’est le cas de plusieurs techniques de
traitement comme le bioVenting, le bioSlurping et le biosparging. Ces techniques créatives
utilisent les principes de Venting (ventilation forcée) et I’extraction multiphasique, en apportant

du flux d’air dans le sous-sol pour stimuler la biodégradation.

1.6. Modele d’écoulement et de transport en milieux poreux

1.6.1. Introduction

Historiquement, les mod¢les d’écoulement multiphasique et de transport dans les milieux
poreux ont été développés pour ’industrie pétroliére, pour 1’amélioration des techniques
d’extraction d’huile et/ou de gaz. Face a des problémes de pollution des milieux souterrains
récents, les chercheurs se sont intéresses au développement de modéles numériques pour mieux
appréhender les mécanismes et les conditions de contaminations surtout par des composés
organiques. Les modeéles pétroliers ignorent les processus de transport des composes entre les
phases du sol (agueuse, gazeuse et solide), la biodégradation de ces composés et ainsi
I’apparition/disparition des phases, qui est souvent une voix importante pour la

contamination/décontamination du sous-sol.

Les modeles numériques permettant de simuler une pollution/décontamination du sous-sol
different selon la technique de résolution numérique utilisée (analytique, éléments finis,
volumes finis, équations différentielles) et selon que le modéle prend en compte ou pas les

éléments suivants :

e |a zone non saturée et/ou la frange capillaire et/ou la nappe ;

® [’¢coulement (monophasique, diphasique, multiphasique, les modéles de p-S-k et le
traitement de I’hystérésis) ;

e le transfert de masse entre les phases (Equilibre locale, cinétique premier ordre, cinétique,
réaction chimique) ;

® |e nombre des composés a traiter (un composé, multiple limité, non limité) ;

e |a biodégradabilité des composés organiques ;
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® |e type de milieu (poreux, fissuré, a double porosité) ;
e |a dimension spatiale (ID, 2D, 3D) ;

® [’échelle (échelle microscopique, échelle de laboratoire, échelle de terrain, GMS
(Groundwater Modelling System).

1.6.2. Modéles d’écoulement et de transport cité dans la littérature

La plupart des modéles existants ont été construits dans le cadre de la recherche pour
comprendre et reproduire les phénomenes de pollution et décontamination du sous-sol basés sur

I’industrie pétroliére, mais aussi pour tester les méthodes de résolution numérique.

Le BRGM (2008) classe les modéles de simulation des pollutions en quatre niveaux selon leurs

niveaux de simplification pour la mise en ceuvre de la modélisation:

niveau 1 : écoulement monophasique eau et transport pour les polluants miscibles ;

niveau 2 : écoulement diphasique eau-huile sans traiter le transport entre phases ;

niveau 3 : écoulements triphasiques eau, air et huile sans transport ;

niveau 4 : écoulements triphasiques avec transport.

L’application d’un mod¢ele numérique aux problemes de pollutions a 1’échelle du terrain passe

nécessairement par une validation sur une variété d’expériences de laboratoire.

Gierke et al., (1990) ont développé un modele pour étudier la contribution relative de la
convection et la dispersion du gaz et de 1’eau, le coefficient de transfert de masse air/eau et aux

interfaces d'eau mobile/immobiles dans des colonnes de sol.

Sleep et Sykes (1989) ont simulé le transport des COVs dans un milieu poreux non saturé. Ce
modele résout deux équations d’écoulement pour les phases aqueuse et gazeuse. Le transfert de
masse entre phases par dissolution, volatilisation et partage eau/gaz a été représenté par des

expressions de cinétique de premier ordre.

Kaluarachchi et Parker (1990) ont développé un modele pour le transport de plusieurs espéces
PLNA dans un systeme triphasique. Deux équations d’écoulement pour la phase aqueuse et
organique ont éte résolues. Les équations de transport des constituants ont été résolues

séquentiellement apres le calcul de I’écoulement en utilisant I’hypothese d’équilibre local.
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Falta et al., (1992) ont développé un modeéle d’écoulement multiphasique multicomposés en
résolvant trois équations d’écoulement pour les phases (aqueuse, PLNA et gazeuse) et quatre
équations de transport sous des conditions non isotherme (y compris une équation pour la
conservation de 1’énergie) sous 1’hypothése de 1’équilibre local. Les propriétés physico-
chimiques des fluides ont été calculées en se basant sur la méthode des équations d’état. Ils ont
traité I’apparition et la disparition de phases et le passage d’un systéme triphasique a un

systeme diphasique.

Zhao (2007) a developpé un modéle 3D-SVE pour étudier et simuler la technique d’extraction
sous vide afin d’évaluer le temps de traitement des sites exposeés a cette technique. Ses
équations (1’écoulement de la phase gazeuse + 3 équations de transport) sont résolues par
I’équation aux dérivées partielles dans I’interface du logiciel de résolution numérique
FEMLAB multiphysique (actuellement connu sous le nhom de COMSOL). Le transfert de
masse entre les quatre phases (aqueuse, PLNA, gazeuse et solide) est représenté par des
expressions de cinétique de premier ordre. Le modéle est calibré et validé par rapport aux

données expérimentales, une étude de la sensibilité des paramétres a aussi été réalisée.

Afin d’illustrer les approches de modélisation utilisées, une synthese sélective des principaux

modeles numériques issus de la littérature est présentée dans le Tableau 1-17.

A partir de ce tableau, nous pouvons remarquer plusieurs tendances communes dans la

modélisation de I’écoulement et du transport des systemes multiphasiques :

e plusieurs modeles d’écoulement bi- et triphasiques ont été publiés pour des géométries bi-
et tridimensionnelles ;

e la plupart des modéles d’écoulement et de transport utilisent des formes des relations
constitutives P-S-k de van Genuchten ou Brooks et Corey et ne traite pas I’effet de
I’hystérésis ;

e la majorité des modeles utilise ’hypothese de I’équilibre local pour représenter I’échange
de masse entre phases ; néanmoins, quelques modeles utilisent une cinétique de transfert de

premier ordre sont également presentés.
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Tableau 1-17: Synthése des modeéles d’écoulement et transport dans le milieu poreux

Modéle Phase composés Composé Dim p-S-k Enterphase
Mob/Immob dans phase transfert
Abriola et al., (1985) w, 0/g,s 1 w,g,0 1 Co Equilibre
Corapcioglu et al. (1987) w/g, 0, S multi none 1 autre Equilibre
Sleep et al. (1989) g/w,0 2 w,g 2 VG/BC Cinétique
Kaluarachchi et al. (1990) w,0/9,s multi w,g,0 2 VG Equilibre
Falta et al.(1992) w, g, 0/s multi w,g,0 1 VG/P Equilibre
Guarnaccia et al. (1992) w,0 multi none 2 h-VG/KP. Cinétique
LVGN
Mayer et al. (1992) w,0 1 w,0 2 VG/P Cinétique
Adenekan et al. (1993) w,g,0/s ns w,g,0,S 3 C/P Equilibre
Sleep et al. (1993) w,g,0 multi w,g,0 3 SEI/BC. P B e
Brown et al. (1994) w,m,o/s multi none 3 BC Equilibre
Reeves et al. (1994) Ww,0 multi w,0,0 2 VG/P Equilibre
Van Geel et al. (1994) w, g,0 1 Ww,0,0 2 h-VG/LP  Equilibre
Sleep (1998) W,0 multi none 1 t P-S/E Equilibre
White et al. (1995) W,0/9,s 1 0,8 3 h-VG. LP  Equilibre
Wilkins et al. (1995) g/w,0,s 1 g,w,0,s 1 none Cinétique
Fischer et al. (1996) g,w 1 g,w 8 none Cinétique
Harper (1999) g/w,0,s multi g,w,0,s 1 BC Cinétique
Rathfelder et al.( 2000) g/w,0,s 1 g,W,0,s 2axy none Cinétique
Yoon et al. (2002) g/w,0 1 g,w,0 2 none Cinétique
Class et al. (2002) w, g,0 multi W,0,0,S 3 - Cinétique
Gidda (2003) g/w,0,s 1 - 1 none Cinétique
Rahbeh et al. (2007) g/w,0,s 1 g,w,0,s 2 BC Cinétique
Zhao (2007) g/w,0,s multi w,g,0 3 BC. Cinétique

a Phase: w = aqueuse. o =:PLNA/huileuse. g = gazeuse. m = (micro-) émulsion et s = solide.
b p-S-k. (modeéle pression- saturation-perméabilité). BC (brooks et Corey). C (Corey). t (tableau).
VG (Van Genuchten). h-VG (VG hystérétique). P (Parker) LP (Lenhard et Parker). C (Coats).

Il existe un nombre important de logiciels commerciaux ou open-source disponibles a ce jour
pour I’écoulement et/ou le transport dans les milieux poreux. Jennings et al.,(2002) ont
énuméré et brievement résumé environ 30 modeéles développés dans les années 1990
seulement. Peu de ces modéles sont capables de simuler I’écoulement multiphasique et le
transport multicomposés dans des conditions de terrains réels. Un résumé d'une variété des

logiciels actuellement disponibles est présenté dans le Tableau 1-18.

Thése, INSA de Lyon, 2015 104




Etude Bibliographique

Tableau 1-18: Logiciels de modélisation d'écoulement multiphasique et du transport de polluants

dans le sous-sol

Modele Description Résolution Paramétre de sortie Référence

numérique

ARMOS Ecoulement et récupération de 2D. EF Champs (P, g) vs. temps. Environmental
PLNA mass PLNA vs temps Systems &

Technologies Inc.

MISER Simule le SVE/BV. 2D. EF Champs (P,q, C) pour phase (Rathfelder et al.,
écoulement air dans ZNS. gazeuse 2000)
un compose.

Equilibre local

MOTRANS Ecoulement multiphasique 3D. EF Champs de (P, S, q) pour chaque  Environmental

dans ZNS et ZS phase Systems &
Technologies.Inc.

MOFAT Ecoulement multiphasique 2D Champs de(P, S, g, C,) chaque Draper Aden
transport multicomposeés. 2D axy.EF phase vs. temps. Environmental
Equilibre non locale. mass PLNA (adsorbé, dissout, Modeling
Pas de biodégradation totale restant)

NAPL3D Ecoulement Multiphasique 2D. EF Champs de (P. S.q, C) chaque (Guarnaccia et

Simulator Equilibre locale. phase vs. Temps. Masse PLNA al., 1997)

Pas de biodégradation (dissout. adsorbé. évaporé)

STOMP Ecoulement Multiphasigue. 3D. ED Champs (P, S, g, C) chaque phases  (White et al.,
Transport Multicomposés. vs. temps. masse PLNA 2000)

Transport de chaleur. (adsorbé.dissout.dégradé.totale
Equilibre non locale. restant)
Biodégradation 1* ordre

TOUCH2/ Ecoulement Multiphasigue. 3D.ED Champs (P, S, g, C) chaque phases (Faltaet al.,

T2VOC Transport multicomposes. vs. temps. 1992)

Transport de chaleur. Débit.masse PLNA (adsorbé, Berkeley Lab
Equilibre locale. dissout, dégradé, totale restant) Software Center
Biodégradation 1* ordre

UTCHEM Ecoulement multiphasique. 3D. 3D Champs (P, S, g, C, volume totale) University of
Transport multicomposés. chaque phases vs. Texas
Salinité. Emulsion. temps.Débit.masse PLNA
Transport de chaleur. (adsorbé, dissout, dégradé, totale
Equilibre non locale. restant)

Biodégradation cinétique nombres adimensionnel

MUEFTE Ecoulement Multiphasique. 3D. EF Champs (P, S, q,C) chaque phases  (Helmig, 1997)
Transport Multicomposés vs. temps. Université de
Transport de chaleur. masse PLNA (adsorbé, dissout, Stuttgart
Equilibre locale. dégradé. totale)

SIMUSCOPP  Ecoulement Multiphasique. 3D.VF Champs (P, S, g, C) chaque phases
Transport Multicomposés vs. temps. masse PLNA (adsorbé,  Co-développé par
Transport de chaleur. dissout, dégradé, totale restant) IFP, BURGEAP
Equilibre locale. et ENI.
Biodégradation cinétique

PolluSIM Ecoulement Multiphasique. 3D.VF Champs (P, S, g, C) chaque phases Institut Francais

triphasique Transport Multicomposés vstemps.Débit ,masse PLNA du Pétrole IFP
Transport de chaleur. (adsorbé, dissout, dégradé, totale
Equilibre locale. restant)

Biodégradation cinétique
(Monod)

Bioslurp Ecoulement multiphasique 3D. FE Champs (P, S, q,C) pour phase Draper Aden
transport multicomposés gazeuse environmentalMo
en ZS et ZNS deling

BIO- Design d’injection/extraction Ana Débit d’air, ZOl, nb de puits, Environmental

VENTING- d’air pour SVE et Bioventing quantité de PLNA récupérée, Systems&

PLUS temps et colit de traitement Technologies.Inc

Vent 2D Distribution de la phase gazeuse 2D.EF Champs (P,q, C) phase gazeuse vs  (Benson, 1992)
transport Multicomposés temps

HSSM Dépistage de déversement de 2D. Ana Profile de Saturation. lentille de US.EPA

PLNAL dans
ZNS. Frange capillaire. ZS

PLNAL surnageant, quantité libre
de PLNAL surnageant

ED; équations différentielles. VF ; volumes finis. EF ; éléments finis ; Ana ; Analytique
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MISER est un simulateur 2D pour simuler le SVE / BioVenting développé par Abriola et al.
(1997). MISER traite un contaminant avec un seul composé et utilise des coefficients de
transfert cinétique linéaire. Il est associé a un simulateur par les éléments finis pour résoudre les
équations d’écoulement diphasique (aqueux et gazeux) et le transport a 1'échelle du terrain. Des
¢talonnages intermodaux ont été effectués, mais il n’a pas été calibré par rapport aux données
connues de réelles opérations de SVE.

MOFAT est un modele aux éléments finis a deux dimensions pouvant traiter les écoulements
triphasiques (eau, PLNA et gaz) et le transport multicomposés (pouvant aller jusqu’a 5
composés différents). Ce code a été développé pour 1I’Environmental Protection Agency aux
Etats-Unis par Katyal et al. (1991). Ce code a été utilisé avec deux interfaces différentes
permettant de construire le maillage, d’écrire le fichier d’entrée et de visualiser les données de
sortie. Les saturations et en particulier les concentrations en composés dissous dans la phase

aqueuse sont calculées par le code.

UTCHEM et SIMUSCOPP sont des simulateurs spécialisés d'ingénierie du pétrole. lls sont
capable de modéliser les processus de SVE et MPE (Delshad et al.,1996). Le logiciel
UTCHEM, est ouvert au public et inclus dans le systtme GMS. Ce logiciel est développé pour
la résolution de I'écoulement multiphasique (méme pour 4 phases et prend en compte la salinité
et la phase microémulsion) et de transport multicomposés avec des réactions chimiques dans
les deux zones saturée et non saturée dans des conditions non isothermes. Par contre il n’est pas
bien adapté pour simuler les processus de la SVE et la MPE en raison de sa spécialisation dans
les paramétres de réservoir de pétrole. De méme, le SIMUSCOPP est un logiciel modifié d'un
simulateur pétrolier. 1l peut simuler I'écoulement triphasique, transfert de masse pour plusieurs
composés organique en condition d’équilibre. Cependant, il n'y a pas beaucoup de nouveaux
rapports sur son applicabilité et la disponibilité dans la littérature.

STOMP est un simulateur d'ingénierie multifonction spécialisé dans les technologies de
restauration des sols et les eaux souterraines des composés organiques. Le simulateur résout
numériquement 1’écoulement et le transport isotherme et non isotherme dans le milieu poreux a
saturation variable par un régime de différences finies.

L’INERIS (BOUR,2003) a teste 5 codes différents de modélisation (HSSM, TOUGH?2,
SIMUSCOPP, UTCHEM et MOFAT) dans le cadre du programme TRANSPOL dans le but de
les utiliser dans I’Evaluation Détaillée des Risques EDR, pour la simulation d’un cas-type

théorique de pollution inspiré d’un cas réel de pollution par les déversements d’hydrocarbures.
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Chapitre Il.: MATERIELS ET METHODES
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I1.1.Introduction

Dans ce chapitre, les caractéristiques et propriétés des sols et du polluant utilisés sont
présentées. Les dispositifs expérimentaux utilisés pour la caractérisation des sols sont
décrits. L’analyse granulométrique est effectuée selon la norme en vigueur en France. Deux
méthodes de mesure de la perméabilité sont utilisées : une méthode a 1’air et une méthode par

le perméametre a charge constante. Les courbes de rétention sont obtenues par le dispositif de
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la méthode dite « de Richards » et par le dispositif du « Hang Water Apparatus ». Chaque

méthode étant plus appropriée en fonction de la taille des grains des échantillons.

Ensuite deux dispositifs expérimentaux sont présentés : un pour 1’étude du drainage et 1’autre
pour I’¢tude du transfert de masse entre le polluant et la phase gazeuse au cours du procédé
SVE. Le dispositif d’étude de transfert de masse permet d’évaluer la concentration du
polluant gazeux extrait avec le temps grace au PID (détecteur a photo-ionisation) relié avec le
dispositif d’extraction ainsi que de déterminer le temps nécessaire de réhabilitation du sol (le

temps nécessaire pour extraire la quasi-totalité de la quantité des polluants).

Pour I’étude de 1’écoulement multiphasique, un pilote réalisé au laboratoire est décrit ainsi

qu’une expérience issue de la littérature.
11.2.Le Compose Organique Volatil utilisé

Dans cette étude nous avons choisi d’utiliser le toluéne comme composé organique volatil.

Le toluéne (ou méthylbenzéne)
N°CAS : 108-88-3 Q_ CH;

Formule chimique : C;Hg

La principale utilisation du toluene est I’industrie des carburants. Il est utilisé en mélange avec
le benzéne et le xyléne pour améliorer I’indice d’octane de 1'essence automobile (de 5 a

7%). Il représente 10,5% en fraction massique dans le gasoil.

Ce composé volatil peut causer des probléemes respiratoires et un dysfonctionnement du
systéme nerveux. Ses propriétés chimiques sont regroupées dans le Tableau I1-1. Ces
propriétés rendent le toluéne tres susceptible de migrer dans 1’eau, mais aussi trés favorable a

la technique d’extraction multiphasique.
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Tableau I1-1: Paramétres physico-chimiques du toluene (INERIS, 2005)

Parameétre Symbole Valeur
Facteur de conversion (a 20°C et 101,3 kPa) 1ppm= 3,83 mg.m™
Seuil olfactif 2,14 ppm
Masse molaire M, 92,14 g.mol™*
Point d'ébullition Ts 110,6°C
6995
. ] log(P°,)=764511-—— - InT +6,225.10°T?
Pression de vapeur saturant (données HYSYS) Pgoﬂ 00(Fg) = 7645 T ISR
en kPa; T températures en K

Masse volumique & 20°C Dy 0,867 g.cm™
Densité de vapeur saturant (air = 1) Pys lp;, 314
Masse volumique de mélange air/ vapeur saturant Pq.p 1,28 g.L*
Tension superficielle & 20°C Oy 28,510°N.m*
Viscosité dynamique & 20°C y7a 0,5910°Pa.s
Solubilité dans I'eau & 20°C S 0,515g.L™
Partage octanol/eau a 20°C Log K(,W,ﬂ 2,69
Partage carbone organique/eau a 20°C (INERIS, 2005) K 100 L.kg*

(Rahbeh et al., 2007) oc.p 182 L.kg™*
Constante de Henry & 20°C KHﬂ 537 Pa.m®.mol™
Constante de Henry adimensionnelle (US.EPA, 1991) Hﬂ 0,27
Coefficient de diffusion moléculaire dans l'air & 25°C DZ/? 8,7 10°mz2s™
Coefficient de diffusion moléculaire dans I'eau & 25°C Dzﬂ 8,6 10°m2s™

11.3.Caractérisation des sables

Certains parametres des équations de 1’écoulement et du transport tels que la porosité, la

courbe de rétention d’eau (donc les paramétres de van Genuchten), la perméabilité

intrinséque, la dispersivité mécanique, sont nécessaires pour simuler les essais. Il est donc

essentiel de les connaitre.

La sélection des sols a été effectuée de maniére a travailler sur un milieu homogéne. Deux

types de sable Hostun ont été sélectionnes : un sable fin HN34 et un sable moyen HNO,4/0,8.
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11.3.1. Propriétés physiques

11.3.1.a. L’analyse granulométrique des sols

La Figure 11-1 représente les courbes des fréquences cumulés (moyenne statistique), données
par le fournisseur SIBELCO et celle obtenue par des essais que nous avons effectués au
LGCIE-DEEP selon la Norme X.11-507, pour les deux types de sable HN34 et HNO,4/0,8. Le
diamétre moyen dso des particules est de 212 um, et 610 pum pour HN34 et HNO0,4/0,8

respectivement. Le coefficient d’uniformité est de 1,63 et 1,46 respectivement.
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Figure 11-1: Courbes granulométriques des sables utilisés

Le Tableau 11-2 présente la composition chimique donnée par le fournisseur de ces deux

sables. Ces données n’ont pas pu étre vérifiées.

Tableau 11-2: Composition chimique des sables (données fournisseur)

Eléments Pourcentage Pourcentage
chimiques sable HN34 (%) sable HNO,4/0,8 (%)
SiO; > 97,96 > 08,94

Fe,O; <0,1 <0,07

Al,O3 <0,8 <0,35

KO <0,56 <0,16

Ca0o <0,06 <0,05
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11.3.1.b. La masse volumique et la porosité

Les deux types de sables utilisés en I’occurrence le HN34 et le HN0,4/0,8 se composent de
plus de 98% de silice qui a une masse volumique de 2,65 g.cm™. Ainsi les sables ont la méme

masse volumique p, c’est a dire celle de la silice selon le fournisseur.

La masse volumique apparente p, des sols utilisés a été mesurée expérimentalement (une
moyenne de 5 essais). La méthode utilisée consiste a compacter le sable sec délicatement a
I’aide d’un récipient a fond plat dans une colonne de dimensions connues. La masse
volumique apparente est calculée en rapportant la masse obtenue au volume de la colonne.
Cette masse volumique des sols est maintenue pendant tous les essais expérimentaux afin

d’éviter 'influence du tassement sur les propriétés hydrodynamiques.

La porosité est en relation étroite avec la masse volumique des granulés p, du sol et sa masse

volumique apparente p, selon 1I’équation (I-7) du chapitre 1.

La teneur en eau volumique a saturation (maximale) 6,s a été déterminée pour 5 échantillons
différents pour chaque sable. La valeur moyenne trouvée est de 0,39 et 0,40 pour HN34 et
HNO,4/0,8 respectivement. Ces valeurs sont proches aux porosités estimées a partir de la
masse volumique seche apparente qui est de 0,4 pour le HN34 et 0,42 pour le HNO,4/0,8.
Néanmoins, lorsque nous saturons un sol, il est difficile de remplir toute la porosité existante

sans avoir de I’air piégé dans les petits pores non accessibles a I’eau (porosité fermée).
11.3.1.c. Caractéristiques hydrauliques des sols
11.3.1.c.1. La perméabilité des sols

Deux méthodes différentes de mesure de la perméabilité des sols ont été utilisées : la méthode

du perméameétre a charge constante et la méthode de la perméabilité a I’air.
11.3.1.c.1.1. Méthode du perméamétre a charge constante

Nous avons réalisé cette expérience au laboratoire LTDS a I’ENISE pour mesurer la
conductivité hydraulique a saturation pour les deux types de sable. Elle repose sur
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I’application de la loi de Darcy aux observations de la circulation d’un débit d’eau a travers

un échantillon de sol.

Le montage utilisé (Figure 11-2) pour la mesure de la conductivité hydraulique se compose
d’une colonne en PVC de 7,5 cm de diamétre et une hauteur totale de 19 cm. La colonne est
remplie de sable. Deux plaques perforées maintiennent le sable dans la colonne. L’entrée et la
sortie de la colonne sont reli¢es a deux réservoirs d’eau. Un manometre permet de mesurer la

perte de charge (charge hydraulique h) a travers le sable

appoint

. manometre

(58 ]

Figure 11-2: Perméamétre a charge constante

Trois essais identiques ont été menés pour chaque type de sable afin de s’assurer de la
reproductibilité des essais. Les conductivités hydrauliques obtenues sont de 3,22 10 m.s*
pour le sable HN34 et 3,15 10 m.s™* pour le sable HNO,4/0,8. Ainsi leurs perméabilités
intrinséques sont de (3,28+ 0,09) 10™ m? et (3,21+ 0,08) 10™° m?, respectivement.
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11.3.1.c.1.2. La perméabilité a I’air

Le dispositif se compose (Figure 11-3) en une colonne en PVC de 30 cm de hauteur et 8 cm de
diameétre. La colonne est percée dans quatre endroits afin de permettre 1’introduction des
capteurs de pressions. La distance qui sépare chacun des quatre trous est de 5 cm. Les
capteurs de pression sont reliés a une centrale d’acquisition, elle-méme relié a un ordinateur
pour enregistrer les pressions. Une pompe a vide « KNF Neuberger N840 FT-18 » permet
I’écoulement descendant de I’air a travers la colonne. Un débitmeétre placé en bas de la
colonne donne des débits allant de 0 & 40 L.min™* dans les conditions normales de température
et de pression (1,013 bar et 20°C). Le réglage du débit est assuré par une vanne placée juste
apres la pompe a vide.

Deux couches de graviers de 5¢cm ont été introduites en haut et en bas de la colonne, afin de
s’assurer d’une bonne dispersion de ’air et en particulier a ’entrée. Le sol est mis en place a
sec et compacté délicatement afin d’avoir la méme masse volumique apparente. Trois débits
différents ont été testés pour chaque type de sable. Le calcul de la perméabilité a I’air se fait

en utilisant la loi de Darcy :

= Hy 1
K=Q, -t —— (11-1)
A, VP,
systeme
8 em d'acquisition
— (.
= cmi gravier
capteurs de
pression |
25 cm Sol
S cm gravier
débitmetre
0 - 40 Vmin

T

pompe a vide

Figure 11-3: Colonne de mesure de la perméabilité a I'air
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Les deux Tableau 11-3 et Tableau I1-4 résument les essais du perméameétre a charge constante
pour les deux sables HN34 et HNO,4/0,8.

Tableau 11-3: Essais de la perméabilité a I’air pour le sable HN34

La perte de charge

Test Débit e Perméabilité intrinséque K
[L.min™] [Pa] [m?]
1 13,2 1062 3,710™
2 17,9 1423 3,76 10™
3 23,8 1868 3810
Moyenne 3,76 10
Ecart type +0,05 10"

Tableau 11-4: Essais de la perméabilité a I’air pour le sable HNO,4/0,8

La perte de charge

Test Débit o Perméabilité intrinséque K
[L.min™] [Pa] [m?]
1 18,8 161 3,49 10
2 27,4 233 35110
3 34,3 285 3,59 10
Moyenne 353107
Ecart type +0,06 10™°

Le Tableau 11-5 regroupe nos résultats obtenus par le perméametre a eau et celui a 1’air et ceux

donnés par les relations de Breyer (2003) et de Hazen (1892) (cf. paragraphe.l.4.2.¢e).

Tableau 11-5: Comparaison entre les différentes méthodes de mesure de la perméabilité intrinseque

Méthode Sable HN34 Sable HNO0,4/0,8
Perméamétre a ’eau 3,28+0,09 10™ 3,21%0,08 10™
Perméamétre a air 3,76+0,05 10™ 3,530,06 10™°
Relation Breyer (2003) 2,84 10" 2,98 10"
Relation Hazen (1892) 2,64 10™ 2,78 10

On remarque que les résultats de la méthode de mesure par le perméameétre a 1’air sont
légerement supérieurs a ceux du perméamétre a 1’eau. Les valeurs du littérateur sont

Iégerement inférieures.
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11.3.1.c.2.La courbe de rétention

Les courbes de rétention d’eau, sont associées a la perméabilité et aux comportements
mécaniques. Elles jouent donc un réle important dans la modélisation des sols non saturés. La

qualité de la modélisation reste tributaire d’'une bonne évaluation des courbes de rétention.

Les différentes méthodes de détermination de la courbe de rétention en laboratoire consistent
a établir une série d’équilibres entre le volume de I’eau dans 1’échantillon (la teneur en eau) a
des pressions capillaires données. Le systetme ‘eau du sol’ est généralement en contact
hydraulique avec la masse d’eau via une plague céramique poreuse saturée ou une membrane
saturée (papier filtre). A chaque équilibre la teneur en eau est déterminée et associée a une
valeur de h_, cette teneur est donnée par :

M!-M

6’w(hc)=ﬁ (11-2)

w

Ou:
6, (h,): teneur en eau volumique [L*L®] correspondant & la monté capillaire h, [L];

M! : masse du sable mouillé mesurée a I’instant tj [M].

Chaque paire de données (6,,,h,) est un point da la courbe de rétention. Les données peuvent

étre obtenues en drainage ou en imbibition. Cependant la courbe obtenue représente les

courbes initiales de I’hystérésis.

A partir de ces données expérimentales(é,,,h,),le code de modélisation inverse RETC

(RETention Curve program for unsaturated soils) (van Genuchten et al.,1991) est utilisé pour
obtenir les parametres de la courbe de rétention selon différents modéles. Ce logiciel sert a
caler les parametres de la courbe de rétention et de la conductivité hydraulique des sols non
saturés a partir de données expérimentales et les principales formulations de la littérature
(cf.1.4.2.£1).

Dans ce travail deux méthodes sont utilisées pour déterminer la courbe de rétention
caractéristique des sables : La cellule dite « de Richards » et I’entonnoir de Biichner« Hang

Water Appartus ».
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11.3.1.c.2.1. Cellule de Richards

Cette expérience a été effectuée au LTDS a I’ENISE pour le sable HN34. Le dispositif
expérimental (Figure 11-4) comporte essentiellement une enceinte, bien étanche, alimentée
d’air comprimé a pression réglable et controlée au moyen d’un manometre a eau en forme de

U. Il permet la vérification de la pression de I’air au sein de 1’enceinte.

A Pintérieur de la cellule, une plaque en céramique (BO1M3) est placée, ayant une pression
d’entrée d’air de 1 bar, une porosité de 0,45et une conductivité hydraulique de 8,6 107 m.s™.
Elle ne peut étre désaturée que sous des pressions beaucoup plus fortes que celles appliquées
aux sols. La plaque est isolée dans sa partie inférieure par une membrane élastique

imperméable, assurant la continuité de I’eau entre la plaque et la conduite de sortie.

—

lk\\ manométre U

Enceinte étanche

Echantillon

dusol \ A ——r
B

1
Régalge de
pression

Membrane
Ean drainée étanche

Figure 11-4: Cellule de Richards

D’abord la plaque est émergée dans un bac d'eau a la pression atmosphérique pendant vingt-
quatre heures pour la saturer. On la place ensuite dans I’enceinte en lui ajoutant une quantité
d’eau a sa surface supérieure (~50mL d’eau). Par la suite, on applique une série de pressions
allant de 40 a 100 cmCE, par palier de 20 cmCE. Une fois le drainage atteint une valeur
d’environ 50 mL, on commence la procédure de drainage du sol. Au départ, 1I’échantillon du

sol a un volume et une masse connus. Il est pesé a 1’état de saturation puis placé sur la plaque
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poreuse. On augmente ensuite la pression d’air jusqu’a une certaine valeur (la pression
d’entrée d’air pour le sol) qui demeure constante durant toute la premier étape et pour une
durée de quelques heures. Une fois le débit du drainage réduit a zéro, la pression est
augmentée pour la prochaine étape de drainage. Ce processus est arréte lorsque la différence
du volume d’eau drainée entre deux paliers successifs devient nulle (la saturation résiduelle).
A la fin de I’expérience, 1’échantillon est retiré puis pesé avant et apres le séchage dans une
étuve portée a une température de 105°C pendant vingt-quatre heures. Ainsi, la teneur

résiduelle est déduite (selon la norme X 31-102).

La Figure 11-5 représente 1’essai de drainage et la simulation sur le RETC et Sur COMSOL
Annexe B) pour le sable HN34.La simulation donne les valeurs de paramétres de van

Genuchten suivantes : ay=2,8 m™, n,=58 et S,=0,172 avec un bon indicateur de

concordance de NRMSE (Normalized Root Mean Squared Errors) de 0,27 % et un bon
coefficient de corrélation R~1 (NRMSE et R sont définis dans 111.5)

120 - :
: ¢ Manip (Richard) HN34
1
100 - : —— Simulé (RETC) HN34
o
) : NRMSE[%} R
g | 0,27 0,9997
S 80 - |
I |
o |
fu |
& 60 - I
= 1
= :
o] 1
© |
5 40 - |
2 :
o I
<20 A :
|
|
1
0 T T T T v
0 Sur= 0,17 0.2 0.4 0,6 0,8 ) 1
Saturation S [-]

Figure 11-5: Courbe de rétention (drainage) pour le Sable HN34 trouvé par le dispositif de la cellule
de Richards et le logiciel RETC

11.3.1.c.2.2. Entonnoir de Blchner (Hang Water Appartus)

Ce dispositif est utilisé dans la littérature par plusieurs auteurs (Sharma et al., 2003 ; Ahmed,

2009; Neumann, 1992) sous le nom de « Hang Water Apparatus » pour évaluer la relation
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Ps-S entre différent couplage des phases non mouillante/mouillante (air-eau, air-PLNA,
PLNA-eau).

Le dispositif est composé d’un entonnoir de Bulichner de 87 mL muni d’un papier filtre d’une

porosité de 11 um. L’ensemble est relié par un tube souple a une burette graduée (Figure 11-6).

Le systeme est testé avant la mise en place du sol, pour s’assurer de 1’étanchéité du papier
filtre par rapport a I’air. Pour ce faire une dépression de 120 cmCE a été appliquée pendant 24
heures en baissant le niveau de I’eau dans la burette de 120 cm au-dessous de 1’entonnoir de

Biichner. Ce niveau n’ayant pas changé, 1’étanchéité du papier filtre a été donc confirmée.

L’échantillon du sable est pesé a sec (environ 75 g) et posé dans 1‘entonnoir sur le papier
filtre. 1l est trés important d’assurer un bon contact entre 1’échantillon et le papier filtre en
tassant faiblement le sable. L’échantillon du sable est laissé se saturer pendant 24 heures. Pour
cela la burette est remplie d’eau jusqu’a quelques centimeétres au-dessus du niveau de
I’échantillon (cf. Figure 11-6). Le volume de 1’eau pour la saturation est calculé par la
différence de niveau sur la burette. Un film de nylon perforé est posé sur I’entonnoir et le haut

de la burette afin de minimiser I’évaporation de 1’cau.

Pour réaliser la courbe de drainage, le niveau de sortie de I’eau (la burette graduée) est abaissé
de 0 & 110 cm par palier, ainsi une succion est créée au niveau du papier filtre et 1’échantillon
se draine jusqu’a ce qu’il atteigne une nouvelle position d’équilibre. La teneur en eau de
I’échantillon a cet équilibre correspondant a une valeur de potentiel de la pression capillaire.
Elle est déterminée en comparant le volume de ’eau initial introduit a la saturation et le

volume de I’eau extrait a chaque équilibre.
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Figure 11-6: Dispositif Entonnoir de Bichner (Hang Water Apparatus)

En réalisant la procédure inverse, c'est-a-dire, en remontant par paliers le niveau de sortie

d’eau a partir d’un échantillon non saturé, il est possible de déterminer la courbe d’imbibition

(humidification).

120 ~ | ¢ Essai imbibition HN34
: 4 Essai drainage HN34
1 ® Essai drainage HN34 (Richard)
m 100 - Simulé imbibition HN34
Q — Simulé Drainage HN34
E. 80 - | Drainage HN34 Simulé (Richard)
< | . NRMSE [%] R
L | . Drainage: 3,2 0,996
‘S 4 ! Imbibition: 4,2 0,995
3 60 |
= |
IS I
o 1
S 40 - :
a I
L 1
[
a I
20 ~ !
|
I *
I
0 T T T o
S..—= 0,16 Sg= 0,035
0 w5 =0,2 0,4 0,6 0,8 ] 1
Saturation S [-]

Figure 11-7: Courbe de rétention (drainage et imbibition) pour le Sable HN34 obtenue par le

dispositif Hang Water
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La pression d'entrée d'air pour I'échantillon du sable HN34 est de 28 cmCE (2,8 kPa) et la
saturation résiduelle en eau dans le sable est de 16,3%. Cette saturation est atteinte a une
pression capillaire d'environ 83 cmCE (8,3kPa). L'hysterésis est évidente entre les courbes de
drainage et de mouillage, et I'écart est d'environ 11 cmCE (1,1 kPa) de pression capillaire
50% de saturation d'eau (cf. Figure 11-7). La simulation des deux courbes par le logiciel RETC

donne des résultats satisfaisants.et les valeurs de parameétres de van Genuchten obtenues sont :

- @,,=2,55 m et n,,=6,61 pour le drainage avec une NRMSE de 3,2% et R=0,996 ;

- a,,=37 m™, n,,=6,4 etS =0,035 pour I’imbibition avec une NRMSE de 4,2% et R=0,995.

Par ailleurs, les résultats expérimentaux et simulés de la courbe de drainage par cette méthode
sont comparés a ceux obtenu par la cellule de Richards sur le méme type de sable HN34. On
remarque une bonne concordance en général. Cela peut affirmer la validité de cette méthode
pour les sols sableaux. Les valeurs des paramétres de van Genuchten assimilés sont tres
proches : «,,=2,55 m™ et n,,=6,61, contre o, =2,8 m™ et n,,=5,8. La légere différence, peut-
étre due a la précision de mesure du volume d’eau drainé, le temps pour atteindre 1’équilibre
et le nombre de points a simuler.

120 ~ I S
| A Essai imbibition HNO,4/0,8
¢ Essai drainage HNO,4/0,8
— 100 - Simulé imbibition HNO,4/0,8
EJ) —— Simulé Drainage HNO,4/0,8
£ NRMSE [%] R
S 80 Drainage: 45 0,993
I . Imbibition: 6,3 0,986
e
< 60 -
a
IS
o
£ 40 - |
2 :
8 |
S I
20 !
! &
X o
O : T T T T 4
0 Su= 0,14 0,2 0,4 0,6 0,8 Sgt=010481
Saturation S [-]

Figure 11-8: Courbe de rétention (drainage et imbibition) pour le Sable HNO0,4/0,8 obtenue par le
dispositif Hang Water

La pression d'entrée d'air pour I'échantillon du sable HNO,4/0,8est de 9 cmCE (0,9kPa) et la

saturation résiduelle en eau dans le sable est de 14,2%. Cette saturation est atteinte a une
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pression capillaire d'environ 72 cmCE (7,2 kPa). L'écart entre les deux courbes est d'environ 4
cmCE (0,4 kPa) de pression capillaire et & 50% de saturation d'eau (cf. Figure 11-8). La
simulation des deux courbes par le logiciel RETC donne des résultats satisfaisants et les

valeurs de parametres de van Genuchten sont :

- @, =7,74m™ et n,=4,27 pour le drainage avec une NRMSE de 4,5%, R=0,993 ;

- a,=13 m™, n,,=4,7 ets =0,048 pour le mouillage avec une NRMSE de 6,3%, R=0,986.

Le Tableau 11-6 récapitule les principales caractéristiques des sols utilisés dans ce travail.

Tableau I1-6: Caractéristiques principales des sols utilisés

A Sable Sable .
Parametres HIN34 HNO.4/0,8 Méthode
dso [mm] 0,212 0,61
Cul-1 1,63 1,46 Courbe granulométrie
(essai et donnée de
Cc[] 1,04 1,09 fournisseur)

Classification

79% sable fin
21% sable moyen

55% sable moyen
45% sable grossier

P, [g.cm™?] 1,59+ 0,04 1,53+ 0,06 Moyenne de 5 essais
P [g.cm?] 2,65 2,65 Fournisseur
_ 3,28+0,08 10 3,21+0,08 107 Perméamétre a I’eau
K [mz] 11 10
3,76+0,05 10° 3,53+0,06 10° Perméamétre a I’air
o [-] 0,40+ 0,015 0,42+ 0,023 Moyen 5 essais
6 0,39+0,02 0,40+0,03
Entonnoir de Bichner
0, [] 0,064 0,057
a,, [m”] 2,55 7,74
Drainage Entonnoir de Biichner
Nyg 6,61 4,27
a,, [m] 3,7 13
Imbibition Nyg 6,4 4,7 Entonnoir de Biichner
ﬁgt [-] 0,014 0,019
Aty [M] 28 -
Drainage Nyg 5,8 - Cellule de Richards
O, [-] 0,067 -
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11.4.Dispositifs experimentaux

11.4.1. La colonne de drainage

La colonne de sable disposée verticalement, est constituée d’un tube en PVC de 9cm de
diametre et 106cm de longueur. Elle est équipée de deux grilles fines pour assurer
I’homogénéité de drainage vers ’orifice de sortie dont le diametre intérieur vaut 0,5 cm. Trois
tensiometres de type (UMS T5) situés sur les cotés la colonne a différentes profondeurs 20, 50
et 80 cm par rapport au fond de la colonne (cf. Figure 11-9) permettent de mesurer en fonction
linéaire, le potentiel de pression ainsi que la charge hydraulique jusqu’a 100 kPa ou la
pression capillaire jusqu’a -85 kPa. Les capteurs sont connectés a une centrale d’acquisition
(DL6), elle-méme connecté a un ordinateur muni d’un logiciel d’analyse des résultats. Ces

capteurs sont étalonnés et calibrés selon le manuel d’utilisation avant chaque essai.

Le remplissage de la colonne se fait en compactant le sol aprés I’avoir divisé en 10 couches de
10 cm. La masse du sol dans chaque couche a été calculée (environ 1 kg) en se basant sur la

masse volumique apparente souhaitée.
Le haut de la colonne est fermé par un couvercle muni d’un orifice de 0,5 cm de diametre.

Avant toute expérience la colonne doit étre saturée en eau. Il faut donc chasser 1’air et
minimiser I’effet de la teneur en air résiduel (I’air pi1égé dans les petits pores). Ce role est joué
par la saturation de la colonne par le CO,. Pour ce faire le bas de la colonne est relié a une
bouteille de CO, assurant I’alimentation de la colonne. Une fois la colonne saturée en CO;
I’eau est injectée par une pompe péristaltique pour la saturer cette fois-ci en eau. Le CO, étant

soluble dans 1’eau, la saturation de la colonne est ainsi assurée.

Une fois la colonne de sable saturée, et les tensiomeétres indiquant des valeurs positives, la
phase de drainage peut commencer. Le niveau de sortie de I’eau est fixé a 4 cm et la masse de

I’eau drainée cumulée est mesurée par une balance comme indiqué sur la figure ci-dessous.
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Figure 11-9: Colonne de drainage

11.4.2. Montage expérimental pour I’étude du transfert de masse

11.4.2.a. La colonne

La colonne est constituée d’un tube en acier de 10 cm de diamétre intérieur, de 15cm de
hauteur et de 1,3 cm d’épaisseur. Le fond de la colonne est constitué d’un disque d’acier de
1,3 cm d’épaisseur soudé a la colonne. Un couvercle métallique de méme épaisseur permet la
fermeture de la colonne par boulonnage. L’étanchéité est assurée par un joint torique. Le sable
est placé entre deux couches des graviers (de diamétres de 2 a 4 mm) de 1,6 cm d’épaisseur,
afin de répartir le flux de gaz de fagon homogene. Une grille métallique (0,05 cm) sépare les

graviers du sol et de la colonne.

Le remplissage de la colonne et la réalisation de la pollution ont été effectués de fagon a ce
que la perméabilité et la porosité du sol, en méme temps que la pollution soient homogénes.
La colonne est remplie de sol en quatre couches. Chaque quart de la masse (environ 300 g) de
sable est déposé dans la colonne et compacté en le pilonnant de fagon réguliére a I’aide d’un

récipient métallique a fond plat.
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La pollution et le mouillage de chaque couche par le toluéne et 1’cau se fait par introduction
du volume correspondant au taux de pollution et la teneur en eau souhaités. Le liquide est
déversé a la pipette en quatre points de la surface de la couche, régulierement disposes grace a
I’utilisation d’un gabarit. La colonne est tournée de 45° chaque fois avant le remplissage et la
pollution de I’autre couche pour assurer I’homogénéité de la dispersion de la pollution et I’eau
dans le sol. La pollution est réalisée le plus rapidement possible afin qu’il y ait le moins
d’évaporation possible du polluant, ensuite la colonne est fermée hermétiquement par le
couvercle metalligue et un joint. L’échantillon est laissé au repos pendant au moins deux jours

pour assurer la réparation homogene du polluant.

En fonction de 1’opération souhaitée, I’extraction sous vide ou le Venting, la colonne est
reliée soit & une pompe a vide « KNF Neuberger N840 FT-18 » soit a une bouteille d’azote.
Afin de limiter les éventuels processus d’adsorption, les tuyaux utilisés sont en Téflon (PTFE)

et/ou en acier.

La sortie de la colonne est reliée a un cyclone et un débitmétre volumique a boule muni d’une
vanne de régulation assurant un débit de 0 & 40 L.min™. Un analyseur PID utilisant la
méthode de détection par photo-ionisation permet de mesurer la concentration des polluants
en phase gazeuse de I’air extrait (cf. Figure 11-10). Par ailleurs 1’air ou 1’azote sont humidifiés

avant d’entrer dans la colonne afin d’éviter 1’évaporation de 1’eau (pour les essais 2 et 4).
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Figure 11-10: Dispositifs expérimentaux pour la mesure de transfert de masse
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11.4.2.b.L’analyse du gaz extrait (PID)

La concentration en contaminants du gaz extrait est mesurée par un Détecteur a Photo-

lonisation modéle DL102.

Le modele PID DL102est équipé d’une lampe de 10,6 eV qui fournit une réponse globale en
lecture directe de plus de 200 composés ionisables (des COVs), et capable de mesurer une
concentration totale des polluants allant jusqu’a 3000 ppm. Cette gamme de concentration est
étendue en utilisant une option du fournisseur par une sonde de dilution permettant d’aller a
une concentration de plus de 40000 ppm. L’analyseur est muni d’une pompe de prélévement
d’un débit de 200 mL.min?, d’un microprocesseur qui permet d’afficher et enregistrer
automatiquement les données qui peuvent étre récupérées plus tard sur PC via une interface
informatique (Texmate-Viewer). La station de charge comporte une liaison vers le PC de type

RS232. Le Tableau 11-7 résume les principales caractéristiques du PID utilisé.

Tableau I1-7: Caractéristiques du PID utilisé

Modele PID DL102

Autonomie [h] 12

Précision [ppm] 0,1 si [polluant] < 100 et 1 si [polluant] > 100
gamme de mesure (ppm) a 3000.( a2 40000 avec sonde de dilution)
Temps de réponse [s] 2pour t90

Choix de I’intervalle d’enregistrement De 2s a 10min

Capacité d’enregistrement >7000 point

Avant toute expérimentation, les PID suivent un processus de vérification. Pour le calibrage
du PID, le choix du gaz de référence recommandé par le constructeur, 1’isobutyléne, a été
respecté. Cette vérification est a nouveau réalisée a la fin de chaque expérience. Toutes les
valeurs sont consignées et permettent ainsi de constater une éventuelle dérive des appareils et
de déclencher ainsi des opérations de maintenance-nettoyage de la lampe et/ou de la chambre

d’ionisation.

11.4.2.c. Le calcul de la masse extraite de polluant

A partir de la mesure de la concentration du polluant dans le flux de gaz a la sortie et de la
mesure du débit volumique total du gaz extrait, il est possible de calculer le débit massique

instantané du polluant extrait :
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— CI QCNTP (I |_3)

m;] : débit massique du composé f en phase gazeuse a I’instant t; [M.T™] ;
C;' 5+ concentration massique du composé S a ’instant t; [M.L'3] :

QS™ : débit volumique du gaz extrait aux CNTP [L*.T™].

La masse cumulée pour une durée donnée de traitement est obtenue par I’intégration du débit
massique instantané en polluant extrait sur la durée du traitement. La méthode d’intégration
souvent employée est la méthode des trapézes et elle est surtout convenable pour les tests ou

la fréquence de mesure de la concentration du gaz extrait est elevée.

La masse cumulée est calculée comme suit :

s g3 Gt -

Ou:

M ¢ Masse cumulée du composé 3 extrait par le flux gazeux [M] ;

n : nombre de mesures sur la durée du traitement.
11.4.2.d. L’analyse du sol apres la dépollution

La détermination de la quantité de toluéne et de I’eau qui restait dans le sol aprés chaque
traitement s’effectue en introduisant un échantillon du sol, dans une étuve chauffée a 105 °C
pendant 24 heures. La différence de masse de 1’échantillon avant et aprés la mise en étuve est
considérée comme étant la masse du polluant dans le sol pour les pilotes 1 et 3 et le somme de
polluant et de 1’eau pour les pilotes 2 et 4.
M, =M!-M, (11-5)

M, : masse du liquide totale (polluant/eau) restant dans le sol [M].

11.4.3. Le Pilote MPE

Ce dispositif est congu durant la troisiéme année de la thése pour étudier I’infiltration des

polluants organiques dans le sable et le procédé d’extraction multiphasique, mais

These, INSA de Lyon, 2015 128



Matériels et Méthodes

malheureusement des problémes d’ordre technique ont un peu compliqué 1’obtention de
certains résultats. Ce qui nous a contraint dans certains cas d’utiliser les résultats

expérimentaux trouveés dans la littérature.

Le dispositif consiste en une cellule de sable (type Hele-Show) de 85 cm de hauteur, 65 cm de
longueur et 8 cm d'épaisseur. Elle a été construite en polypropyléne d’une épaisseur de 2 cm,
le polypropyléne est choisi afin de limiter 1’effet de sorption et 1’agressivité de la PLNA (les
BTEX agressent les matériaux en plastique). L’une des faces du dispositif (65 cm de hauteur,
52 cm de longueur et 4 mm d’épaisseur) est en verre permettant un suivi visuel de la pollution

ou la dépollution du sol (cf. Figure 11-11).

Le bas de la cellule est relié a un réservoir d’eau dont la hauteur est maintenue constante par

un systeme d’alimentation schématisé dans la Figure 11-11.
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Figure 11-11: Dispositif de I’extraction multiphasique MPE

Le volume de la cuve est déterminé en remplissant cette derniére par de I’eau jusqu’a une
hauteur de 80 cm. La masse nécessaire du sable HNO,4/0,8 est pesée a sec pour avoir la masse
volumique apparente souhaitée. La cuve est ensuite remplie de sable par couches successives
de 8 cm de hauteur. Le remplissage et le compactage du sable sont faits de telle sorte a éviter

la stratification des couches et éviter la présence de vide entre les couches
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Le sable est ensuite saturé en eau par le bas grace a une pompe péristaltique a un débit tres

faible de moins de 3 mL.min™.

Apres la saturation, la cuve est reliée au réservoir haut a charge constante, et laissée drainer

pendant une journée.

Avant de commencer I’infiltration, un entonnoir est placé en haut au centre de la cellule,
I’ouverture de I’entonnoir est placée dans le sable a une profondeur de 5 cm pour minimiser
I’évaporation du polluant. Cet entonnoir est relié a un réservoir de toluene teinté en rouge par
un colorant organique : le Sudan Il (Alfa Aesar) d’une concentration de 0,8 g(Sudan)/L de

toluéne, par une pompe péristaltique & un débit fixe de 71,4 mL.min™ pendant 14 minutes.

Des photos sont prises toutes les deux minutes au cours de I’infiltration par une caméra
numerique de qualité de 12 méga pixels, ces photos sont ensuite comparées aux résultats du

modeéle numérique.

Cette installation, n’a pas pu donner I’ensemble des résultats souhaités a cause de certains
problémes de construction qui font que le polluant pendant 1’infiltration, au lieu de s’étaler sur
la surface de la nappe il passe entre le sable et les parois de la cuve comme le montre la
Figure 11-12.

L’autre probleme rencontré est la déformation de la cuve. En effet cette déformation due au
poids du sable risque de casser la vitre. Ainsi des supports en métal sont ajoutés pour limiter
cette deformation.

Les premieres expériences réalisées ont permis le suivi de 1’écoulement de la pollution dans le
sol jusqu’a D’atteinte de la frange capillaire. Quand la phase PLNA atteint les c6tés du
dispositif, elle coule d’une maniere gravitaire a travers un espace de liaison entre la vitre et les

parois du dispositif, I’expérience est alors arrétée.

L’autre probléme rencontré est 1’écoulement du polluant sur les parois quand il arrive au
contact de la frange capillaire comme illustré dans la Figure 11-12. La vitre étant collée sur les
parois extérieures d’une épaisseur de 2 cm, crée au niveau des coins un volume mort ou le
sable n’est pas accessible. Quand la phase PLNA (qui flotte sur la frange capillaire) arrive a
ces coins, elle cesse de flotter, descend et engendre la formation de doigts dans la frange et la

nappe de I’eau (fingering).
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Supports
; métalliques

Figure 11-12: Photo montrant la défaillance du dispositif MPE

Ces problémes d’ordre expérimental nous ont poussés a utiliser les résultats des travaux de
Neumann (1992) qui a utilisé une cuve similaire et effectué des expériences de drainage et
d’infiltration. D’autant plus que nos résultats restent qualitatifs contrairement a ceux de

Neumann qui a mesuré la pression capillaire et la saturation en plusieurs endroits de la cuve.

Méme si nous n’avons utilisé¢ que les résultats expérimentaux de Neumann pour Veérifier notre

modele, nous avons jugeé utile de faire une description détaillée de son installation.

11.4.4. Expérience d’infiltration de polluant utilisée par Neumann (1992)

11.4.4.a. Descriptif de I’expérience

Une cellule de sable a été concue pour effectuer la modélisation «en deux dimensions»
d’infiltration de PLNAL dans le sol (cellule type Hele-Show). La cellule a 120 cm de hauteur,
120 cm de longueur et 10 cm d'épaisseur. Elle a été construite en Plexiglas d’une épaisseur de
0,635 cm (¥ pouce) (cf. Figure 11-13). La hauteur et la longueur du réservoir ont été choisies
de sorte que les effets de parois latérales peuvent étre réduits au minimum dans les

expériences.

Un réservoir d’eau de 5cm de hauteur est placé au-dessous du sable au fond de la cellule. Le
réservoir et le sable sont séparés par un plancher perforé et une membrane géotextile. La
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sortie du réservoir est reliée a une vanne et un manometre permettant de déterminer la hauteur

de la nappe d’eau au cours de 1'expérience.

Le sable utilisé est un sable de silice de qualité 30/50. Des expériences sont effectuées au

cours de son étude sur ce sable afin de déterminer ses caractéristiques physiques.

Le Tableau 11-8 résume les caractéristiques et les tests menés.

Tableau 11-8: Caractéristique du sable 30/50

Parametres sable 30/50 Méthode
dso [mm] 0,41
le [mm] 0,33
deo [mm] 0,42 ASTM 2487
CU [-] 1!3
Cc ['] 1
P [g.cm?] 2,65 ASTM D854
-3
.cm 1,533 £ 0,035
Po o ] 8 tests (tassement différents)
0[] 0,421+ 0,013
K [m?] 3,46 10" 4 ASTM D2434+ 4 charge constant
05 [ 0,408
Funnel de Buchner
O, [ 0,046
: a, [m’] 3,01
Drainage Funnel de Buchner
Nyg 12,01
- a, [m] 5,19
Imbibition Funnel de Buchner
Nyg 4,365

10 sondes de tensiomeétre P1-P10, mesurant la pression capillaire, et 16 sondes R1-R16

mesurant la saturation en phase aqueuse par la conductivité électrique, ont été installées selon

une grille carrée de 7,5cm de c6té (cf. Figure 11-13). Les sondes ont été concentrées au centre

du réservoir ou se trouve le panache PLNAL. Les données des sondes ont été enregistrées par

un systéeme d'acquisition de type Sciemetrics relié a un ordinateur.

These, INSA de Lyon, 2015

132



Matériels et Méthodes

| 120 cm -~
Source d¢e NAPL ——— 937cm —— <3~
Surface de Sable —_— 887em —— \[i
pomit d'entré de NAPL ——  8]2em —— 1 o g

73.7cm Pl P2
/ SH2o0 = Ré RS " Re
dispostion des sondcs\ $8.7cm —— (o) (o) 0

R1-14 capteurs TDR ; 3
eurs 512cm —— ' 2
P1-10 tensiométres o nr2 g b rlll
437em — OPS OPG Op7 OPS O
362em —— RIZRI3 R4 RIS RIS
28.7¢cm ——- Q o Po 0] P10 (@) 0]
Table delean  —ooee- ] P E—— R R
(pression =0) : !
manometr \ 60 cm
référence d'altitude - 0ecm —
(pression) Cuve de Sable: 10 cm d'epaisseur

Sortie d'eau Reservoir jcm

Figure 11-13: Dispositif expérimental de Neumann (Neumann, 1992)
11.4.4.b. Les expériences réalisées

Chaque expérience d’infiltration de PLNAL est précédée par un simple drainage pour
atteindre le niveau de la nappe d’eau souhaité (fixé a 21 cm de hauteur). Le drainage dure
entre 2 et 3 heures. Les données des capteurs de tensiométre et de conductivité sont

enregistrées pendant le drainage.

La PLNAL utilisée dans les expériences est le Soltrol 130 (Chevron Phillips).Cette huile a été

choisie en raison de sa densité, sa faible solubilité et sa trés faible volatilité a l'air.

Tableau 11-9: Propriétés physico-chimiques du Soltrol 130

Paramétre Valeur

No. CAS 68551-17-7

Masse volumique a 20°C 0,753g.cm®
Viscosité dynamique a 20°C 1,45 10° Pa.s
Tension superficielle & 20°C 19,110° N.m*
Tension interfaciale (Soltrol-eau) & 20 °C 29,5102 N.m*
Pression de vapeur a 38°C 346 Pa (tres faible)
Densité de vapeur saturant (air = 1) 3

Solubilité dans I'eau Négligeable

e
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Quatre tests d’infiltration de Soltrol 130 ont été effectués dans cette étude. Le volume de la
PLNAL versée est estimé de sorte qu’il soit suffisant pour former une lentille bien définie sur
la surface de la nappe d’eau, et qui se propage assez latéralement pour atteindre I’ensemble
des sondes placées dans la cellule. Le volume utilisé est de 2,68 L pour le test 1 et 2,22 L pour

les autres tests.

Neumann constate dans son rapport que les tests 2 et 4 donnent des résultats cohérents, ou la
répartition des Soltrol est homogene, et ces deux tests sont modélisables.

La hauteur de la nappe a été définie comme une condition aux limites (charge constante) en
laissant I'eau s’écouler librement a travers le réservoir inférieur sur un tube de sortie fixé a la
hauteur de la nappe souhaitée. L'eau en sortie a été recueillie lors de I'expérience d'infiltration
pour surveiller le volume total d'eau déplacée. La sortie a été suivie plusieurs heures apres la
fin d’infiltration de la PLNAL.

Le Soltrol 130a été teint en rouge avec du Soudan 1V, afin permettre le suivi de 1’évolution
visuelle du panache avec le temps, en le tragant sur la paroi transparente de la cuve avec un

marqueur.
11.5.Conclusion

Avant de faire des expériences de MPE il faut faire un bon choix du sol et du polluant et les
caractériser. Dans ce travail le choix est fait sur deux sables d’Hostun : un fin et un moyen
HN34 et le HNO,4/0,8 comme sol et sur le toluene comme polluant. 11 s’agit de sables ayant
une distribution granulométrique homogene. Les perméabilités intrénsiques sont
respectivement de I'ordre de 3,5 10! m? et 3,3 10" m? déterminées par deux méthodes
expérimentales. Les courbes de rétention de 1’eau déterminées par la méthode de la cellule de
Richards et par la méthode du Hang Water Apparatus ont permis, en utilisant le logiciel
RETC, de déterminer les paramétres de van Genuchten.

Un descriptif du pilote mis en place et du protocole utilisé pour les 4 essais de transfert de
masse entre PLNA et phase gazeuse a eté détaillé dans ce chapitre.

Ainsi nous pouvons faire les expériences de drainage, d’infiltration et de transfert de masse au
cours de SVE/Venting avec les dispositifs décrits et les confronter aux résultats des
modélisations. Les résultats expérimentaux obtenus par Neumann (1992) nous permettront

aussi de vérifier la partie écoulement multiphasique de notre modele.
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111.1. Introduction

La modélisation conceptuelle d’une MPE doit étre fondée sur la compréhension de ses

processus & modéliser ainsi que de leurs relations mutuelles avec la conception du systéme

MPE. Cette modélisation décrit les différents processus physico-chimiques au cours de la

MPE traduits par des formulations mathématiques robustes. Les processus prédominants de la

MPE sont 1’écoulement multiphasique, le transport multicomposés et le transfert non-

équilibré entre phases dans le sol (Albergaria et al.,2008). Le modele doit donc prédire en

plus de ces processus, la distribution de la PLNA dans le sol. Il doit avoir la capacité de :

e déterminer la configuration optimale de la MPE (DPE, TPE, bioSlurping) a mettre en

place ;

e prédire les débits d'air et déterminer le vide a appliquer pour la meilleure conception ;
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e prédire les débits d'extraction de I'eau souterraine ;

e évaluer les différents emplacements des puits et les crépines afin d'obtenir le nombre et
les emplacements optimaux ;

e estimer la masse et la concentration des contaminants a éliminer du sol au cours du temps
dans les différentes phases (aqueuse, gazeuse, libre et solide), et déterminer ainsi le temps
de traitement et I’efficacité de la MPE.

I11.2. Hypotheses simplificatrices

Les processus impliqués dans les opérations de la MPE sur les terrains agissent simultanément
et sont inter dépendants. La compréhension pertinente et 1’adoption des hypothéses
simplificatrices pour la simulation mathématique sont toujours nécessaires pour obtenir des
solutions précises sur 1’efficacité de I’opération dans le temps pour un cas d’application
particulier. Généralement, la modélisation des processus d’écoulement multiphasique et du

transport est basée sur les hypotheses physiques simplificatrices suivantes :

e leau est le fluide mouillant préférentiel, la phase PLNA est le fluide mouillant
intermédiaire, la phase gazeuse est le fluide non-mouillant; la mouillabilité diminue dans
I'ordre de I'eau a la PLNA au gaz (Parker et al.,1987) ;

e la sorption sur la phase solide ne se produit que par la phase aqueuse (Kaluarachchi et
al.,1990) ;

¢ e milieu poreux est incompressible et la porosité est constante ;

e laloi de Darcy est valable pour un systeme d’écoulement multiphasique ;

e |e systeme est isotherme et a une température T [K];

e la migration vers la phase gazeuse due a I'évaporation de I'eau est négligeable ;

e I’hystérésis dans la courbe de rétention est négligeable et le processus est considéré
toujours comme du drainage ;

e les masses volumiques de I'eau et de la phase PLNA sont constantes ;

e lasorption par la phase gazeuse est negligee ;

e le modele de la biodégradation est negligé.

Thése -INSA de Lyon. 2015 138



Modélisation

111.3.L’échelle représentative du milieu souterrain

Pour résoudre un probleme de la physique en utilisant les outils mathématiques de solution
qu'offrent les équations différentielles, il est nécessaire d'avoir un milieu continu pour établir
des relations aux dérivées partielles. Dans les milieux poreux, les propriétés physiques
(porosité, permeabilité, ...) sont discontinues au niveau microscopique. La dérivation de
solutions de problémes d'écoulement doit donc toujours faire appel, implicitement ou
explicitement, a la définition dun Volume Elémentaire Représentatif (VER) (J.-F.
Daian,2013). A l'intérieur du VER les propriétés moyennes des fluides et des matériaux sont
supposées uniformes et continues. Le VER doit étre suffisamment grand (ADEME,2007) pour
que des propriétés globales moyennes puissent étre définies sans que les fluctuations d'un
pore a l'autre ne soient significatives. Le VER doit cependant étre suffisamment petit pour que
les variations d'un parameétre dans le domaine d'étude puissent étre représentées par des

fonctions continues.

111.4. La mise en équations

Généralement, la modélisation de la MPE consiste en la mise en équations des processus par
des formulations mathématiques et en résolvant le systeme par des équations différentielles
régissant numériquement avec un code informatique pour un scénario réel ou simplifié de la
MPE. D’une maniére générale, le systeme des équations mathématiques pour 1’écoulement
multiphasique et le transport isotherme des contaminants dans les milieux poreux résultent de

la combinaison de plusieurs principes et lois physiques tels que :

e laconservation de la masse globale ;

e laconservation de la masse par espece ;

e laloi de Darcy et son application étendue au sein de I'écoulement multiphasique ;
e leséquations d’état ;

e les relations constitutives ;

e le transfert de masse entre phases.
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111.4.1.L’équation de la masse globale (I’écoulement multiphasique)

En termes de principe de la continuité, la forme générale d'une équation différentielle partielle

continue pour I’écoulement s’exprime par :

WWM 0. J= Qi+ 2 E., + 2 R.y (-
B B

Q,°: terme puits/ source de la phase « [M.L® T ;

ZEQ, 5 - terme de somme des transferts vers la phase a pour tous les composés [M.L3TY;

B
ZRM : terme de somme des réactions géochimiques dans la phase o pour les composés [M.L™>.T%].
5

Dans le cas d’un sol pollué par une PLNA, trois équations de bilan globale de masse sont
incorporées dans le systéme d’équations aux dérivées partielles, et pour chagque phase mobile

présente dans le sol (gazeuse, aqueuse, PLNA).
111.4.2.Loi de Darcy pour un systeme multiphasique

Le débit d’écoulement (vitesse de Darcy) dans un systéme multiphasique est calculé par la loi

de Darcy :

Kk

g, =—"(VP, - p, gVz) (11-2)
Hy

Ainsi 1’équation de la continuité pour chaque phase devient :

a(saagfpa)W{K K., (VP — p, sz)] -Q,+YE,,+3R,, (111-3)
M, s A

111.4.3.L’équation de conservation de masse par espece (equation de transport)

La conservation de la masse d’un composé £ (le transport du composé dans la phase o) a

I’échelle de VER est généralement décrite par une équation de convection-dispersion (CDE) :

R ————
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s, C., Jevla.c., l-vlps, Busve, |- ., <., +R,, (111-4)

ZEQV , - terme de somme des transferts du composé 8 vers les phases [M.L3TY;

a

R, s : terme de réaction géochimique du compose /8 dans la phase « [M.L3TH.

Le tenseur de dispersion hydrodynamique dépend de la structure des écoulements, de la

saturation et de la géométrie du milieu poreux :

Uai Uaj

D =7, D%, 8, +| a; U, |5, + (@, —ar) (111-5)

(24

la tortuosité de la phase .7, est calculée par le modele de Millington (1959).

Pour un compose f ; quatre équations de transport dans chaque phase sont incorporées dans le
systeme de résolution par les EDPs, un pour chaque phase : gazeuse, aqueuse, PLNA et
solide.

111.4.4.1°état de la phase

On a supposé que les phases aqueuse, PLNA et solide sont incompressibles et ont une masse
volumique constante. Par contre la phase gazeuse est compressible et sa masse volumique est
liée a sa pression et la concentration en polluants, ce qui peut s’exprimer par le modele du gaz

parfait :

i N
P pair +Z_1Cg,ﬂ
pg(Pgng,ﬂ): : ﬁL

RT . N C
Pair +Z 9.8
_M p=1 Mﬂ _

(111-6)

air

111.4.5.Relations constitutives

Afin de résoudre les équations de continuité, un systéeme de fermeture permettant de lier les

perméabilités relatives en phases aux saturations et donc aux pressions est utilisé. Ce qui
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dépend du nombre des phases présentes dans le VER. Deux systéemes sont distingués : le

systéme diphasique et le systeme triphasique.
I11.4.5.a.Le systéeme diphasique (aqueuse et gazeuse)

Le modéle de van Genuchten-Mualem (van Genuchten,1980) est utilisé pour lier la saturation
et la permeéabilité relative a la pression capillaire pour chaque phase dans le systéme
diphasique. La phase mouillante est la phase aqueuse ainsi la pression capillaire est:

P, =P, — R, et lasaturation en phase agueuse est exprimée par :

sy SumSu _[Ir@Pa ) " R0
o 1- swr 1 ; chvv <0 (I I |_7)

La perméabilité relative pour les deux phases est exprimée par :

krw(S_w) = S_WO’5 IZ’I__(l_S_Wllmvg)mVQJ ’ (“l 8)
& & , & Umyg |2y )

ky (5,) = (1-85,)°°1-5,™ |
111.4.5.b. Le systéme triphasique (phase aqueuse, PLNA et phase gazeuse)

Le modéle de Parker et Lenhard (1987) est introduit dans le modéle pour le systeme

triphasique ou la saturation de chaque phase peut étre calculée par les relations suivantes:

§I (P. )= Sw +So _Swr _Sor _ |:(1+(ﬂgo Oy cho )nvg )7mvg ; cho > 0]

cgo 1—SWr 1 : cho <0
- S-S, 1+ P Pe]™ P >0
Sw (PCOW) — — ( (ﬂgo avg cow) ) cow (I | |_9)
1_Swr 1 : |:)cow <0
§,=1-5,-S,
- S __So
S or : saturation résiduelle effective en phase PLNA % = 1-5,, -
Py =P, —P,: Py =P, —PF,sont les pressions capillaires entre les phases gazeuse/PLNA et

PLNA /aqueuse respectivement ;
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By, et B, sont des coefficients de mise a I'échelle d’un systéme diphasique & un systéme

triphasique ; qui peuvent étre approximativement estimée parle rapport (Lenhard,1992) :

| Oyt 0y, _ Og + 0y,

ﬂgo_—ﬂow_— (“l'lO)

O Oow

OguOgo- Oy - tensions interfaciales entre les phases, gazeuse/aqueuse, gazeuse/PLNA et

PLNA/aqueuse respectivement.

Lenhard et al.( 2004) ont testé expérimentalement un modele pour mesurer la saturation

résiduelle effective en phase PLNA, cette saturation dépend de I’historique de la saturation :

— max

Sor =Ser (St —54)05 (1= Sy) (I1-11)

Ou:

Ser : saturation résiduelle effective maximale en PLNA [-1;

St saturation effective maximale historique en phase liquide totale [-].

Dans ce modéle la perméabilité relative de chaque phase est calculée par les formules

suivantes :

krw(gw):§W0‘5[1_(1_§W1/mvg )mvg ]2
k,(Sw,S¢)= (§t —gw)%[ﬁ—(gw L™ )1/ng _(1_§t1/m)mvg } 2 -
krg (gt ) = (1—51)0'5[1_ (1—§t1/mvg )mvg ]2

Kaluarachchi et al. (1992) ont proposé, en imposant a la pression d’entrée de la phase PLNA (

So >0) une condition de classer un endroit (nceud) en tant que systéme triphasique :

ﬂgwpg +ﬂowpw

P, >B,
P> Bou+ Bow ’ (111-13)
P, P, <P,

Pour éviter les oscillations numériques associées a des modifications d'un systéeme diphasique

gazeuse/agueuse a un systeme triphasique gazeuse/aqueuse/PLNA, une fois qu'un endroit
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dans le domaine (un nceud) est considéré comme triphasique, il ne sera plus autorisé a revenir

a un systeme diphasique.

Afin d’aider a la convergence de I’équation de la de la continuité de la phase PLNA qui est
une équation nulle partout dans le sous-domaine a un systeme diphasique, une diffusion
artificielle est ajoutée a cette équation. Cette diffusion artificielle est déterminée de facon a ce
qu’elle n’influence pas la qualité du calcul. Elle est de I’ordre de 10”° Pa™* de la variation de la

dp,
dt )

pression (le paramétre calculé) avec le temps (

D’autre part, le modele sur COMSOL traite les équations de la continuité des phases de facon
implicite ainsi que leurs pressions (Pw, Pg, Po) et traite les saturations et leurs permeabilités

relatives (Sw,Sg,So,Krw,Krg,Kro) de fagon explicite.

Etant donné que la phase PLNA n’est pas encore présente dans le sous-domaine & un systéme
diphasique, ainsi sa saturation et sa perméabilité relative doivent étre nulles partout. Quand
elle commence a s’infiltrer dans les premiéres mailles du sous domaine, la condition ajoutée
pour basculer la maille de systeme diphasique a triphasique et le traitement explicite de la

perméabilité relative, bloque 1’écoulement de la phase PLNA.

Ainsi pour résoudre ce probléme, la perméabilité relative de la phase PLNA, qui aune valeur
entre 0 etl, n’est pas considérée nulle mais & une valeur trés petite de I’ordre de 10™. Cette

valeur améliore la convergence de 1’équation de continuité et n’influence pas les résultats.
111.4.6.Le transfert de masse entre phases

Les modeles de transfert de masse entre phases sont discutés dans le paragraphe 1.5.4 du
chapitre 1. Ceux utilisés dans 1’établissement du modéle numérique sont des modéles

cinétiques de premier ordre. lls ont la formule mathématique suivante :

Eviazy =PS. A, (Cff}i —Caﬁ) (111-14)
E o2, terme du transfert de masse enter phase a; et axpour un composé M.L3TY;
A2, - COEfficient de transfert de enter phase a; et a, pour un composé [T;

Casf"; : concentration a 1’équilibre (& la saturation) du composé 4 dans la phase a [M.L™].
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I11.4.6.a. Transfert de masse PLNA/phase gazeuse (volatilisation)

Plusieurs modeles mathématiques de transfert de masse PLNA/phase gazeuse sont testés au
cours de la simulation de I’extraction sous vide/Venting. Les résultats de la simulation sont
compares avec les résultats expérimentaux qui sont présentés dans le paragraphelV.4.2 du

chapitre 1V :

E_ =08, (Eik—cgﬁ) (111-15)

0-gg g To-9.8

La concentration a 1’équilibre (& la saturation) est calculée par I’équation (1-41).
111.4.6.b. Transfert de masse PLNA/ phase aqueuse (solution)

L’échange entre phase PLNA/Phase aqueuse est calculé par loi de Fick :

Eovuy =0 Sy Aoy (S5 ~Cup) (111-16)

w “o-w,f

Ou le coefficient cinétique global de transfert PLNA/aqueuse incorporé dans le modéle est

calculé par la corrélation empirique de (Miller et al.,1990) :

2

Aoy d
Sy == 56— =12(9-0,)Re}7 6" SC5 (111-17)

0 - o

w.B
I11.4.6.c. Transfert de masse phase aqueuse/phase gazeuse (stripping)

Le modéle empirique d’estimation du coefficient cinétique globale utilisé est celui de Chao et

al. (1998):
E o5 |o S ll,s 10epp oy om gessyom|c _Cos (111-18)
wap = owtug | Swp T [P0 o Yy U My “ "R,
s

111.4.6.d. Transfert de masse phase aqueuse/phase solide (sorption)

Le modéle empirique d’estimation du coefficient cinétique globale de transfert aqueuse/solide

utilisé est celui de Brusseau et al. (1989):

R ————
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C, C,
Evs, =S, zw_g,ﬂ[cwﬂ e s J: ¢ S, Exp(0301-0668log(K, , ))[Cwﬂ _K_ﬁj (111-19)
d,s d,p

111.5. Evaluation globale du modeéle

Pour comparer les résultats mesurés avec ceux simulés, des indicateurs de concordance sont
utilisés a savoir: RMSE (Root Mean Square Error) et NRMSE (Normalized Root Mean

Square Error).Ces indicateurs, souvent utilisés dans la littérature, sont donnés par les formules
suivantes :

2

ZN:[yi—exp Y i og ]

RMSE=12 N (111-20)

NRMSE = RMSE (111-21)

max()/z'—cxp) - min()/i—cxp)

Et le coefficient de corrélation R, est donné par la formule :

N 2
z []i—cxp - ‘)/z'*mod ]
i=1

R=[1- ~ ~ 5 (1-22)
; [J’;eexp - )’i—cxp]

Ou :
N : nombre de points comparés ;

Yi_exp- Valeur expérimentale ;
Yi_meq - Valeur obtenue par 1’application du mode¢le ;
Yiex- Valeur expérimentale moyenne ;

MaX(y;_e,,), MIN(Y; ) : valeur expérimentale maximale et minimale.

La description d’un processus réel par un modele mathématique est meilleure pour une valeur

de RMSE et NRMSE proche de 0 et pour des valeurs du coefficient de corrélation R proches
de 1.
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Pour quantifier systématiquement la qualité des résultats des modeles a une échelle
logarithmique; pour évaluer les valeurs faibles de concentration dans la phase diffusionelle,
une formule d’erreur NSSRD (Normalized Sum of the Squared Relative Deviations) est

proposée par plusieurs auteurs (Gidda, 2003 ; Nguyen et al., 2013 ; Zhao, 2007) :

] . 2
1 109(C; .y, )—100C; 1o
NSSRD == 3" .o i 5.0 (111-23)
N Iog(Cg_exp)
Cy on'Cy mes CONCeENtration expérimentale et calculée dans le gaz extrait en mg.L~,

respectivement ;

Les parameétres de concordance RMSE, NRMSE, et R, sont utiles pour évaluer la concordance
globale du modele avec les résultats expérimentaux, ou les faibles concentrations dans la
phase diffusionnelle n’ont pas un grand effet. Par contre le NSSRD a I’échelle logarithmique
considere que les faibles concentrations ont le méme effet que les concentrations importantes

sur la concordance ainsi il est utile pour I’étude de ’effet de la trainé (tailing).
111.6. Outil de modélisation COMSOL

COMSOL Multiphysics® anciennement FEMLAB, est un logiciel scientifique interactif de
calcul d’ingénierie et de simulation multiphysique basé sur la méthode des éléments finis en
utilisant la plateforme de MATLAB. Il permet de résoudre de facon couplée plusieurs
systémes d’équations aux dérivées partielles fortement non linéaires avec des géométries
complexes et répond aux phénomenes d’interaction entre les différents processus simulés
(Ecoulement, diffusion-dispersion, thermique, mécanique, électromagnétisme, acoustique,

...etc.).

COMSOL incorpore toute la derniere méthode de simulation numérique par éléments finis en
ce qui concerne des multiples options de types et tailles de maille d'élément et la discrétisation
de domaines spatiaux et temporels. Les solveurs directs ou itératifs sont pré-conditionnés afin

de répondre aux besoins de divers paramétres complexes de modélisation.

Les différentes étapes pour la simulation d’un modele mathématique sur COMSOL sont les

suivantes :
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e initialisation d'un modeéle mathématique (choisir les types d’EDP) ;

e lamise en place du modele (la géométrie et le maillage) ;

e I’entrée des constantes et expressions (les équations des fermetures) ;
e [’entrée des conditions initiales et aux limites.

e choisir la méthode de la résolution numérique (Résoudre les EDPS) ;
o calibrage par rapport aux données connues ;

e post-traitement des résultats de la simulation numérique.

La discussion précédente dans le 1.6.2 sur les codes informatiques a montré qu’un logiciel
commercial spécialisé (comme MOFAT-2D, UTCHEM et SIMUSCOPP) n’est pas flexible et
a des limites d'étre modifié quant a I’intégration des processus complexes définis par
I'utilisateur. COMSOL étant un logiciel général de modélisation par la méthode des éléments
finis a surmonté les aspects limitants mentionnés ci-dessus qui limitaient la simulation
numerique des processus complexes. En outre, COMSOL a I’avantage pour le post-traitement

des résultats de simulation de les exploiter dans un univers de MATLAB.
111.7.Conclusion

Le modele de 1’écoulement multiphasique et de transport sous I’hypothése de non équilibre
local (transfert de masse cinétique) nécessaire a la simulation de I’extraction multiphasique se
compose de trois EDPs pour 1I’écoulement (phase gazeuse, phase aqueuse et PLNA) et quatre
EDPs pour le transport et ce pour chaque composé £ soit sept équations aux dérivées partielles
a résoudre pour chague composé B. Ce nombre peut étre réduit a tout moment selon les
conditions des sous-domaines, du transport ou encore de 1’équilibre entre phases. C’est le cas
par exemple de la simulation de la SVE/Venting ou une seule phase mobile est considérée et
donc la suppression de deux équations d’écoulement (PLNA et phase aqueuse), ou négliger
I’adsorption sur le sable (pas de mati¢re organique) et donc la suppression d’une équation de
transport. L’autre cas est 1’adoption de I’hypothése de I’équilibre local entre phases LEA dans
le modéle. Les quatre équations des phases se réduisent a une seule équation de la phase

mobile, en I’occurrence la phase gazeuse dans le cas de la SVE :

Sy . PoSuKyp, 0 = 0
(p(Sg +|_T+ : H : ﬂ)&cg,ﬁ +V[nggﬁ]—V[(0 S Dgﬁvcgﬁ]z PP a(woyﬂ So)+Qgﬂ +Ry (111-24)
g PN
A partir de la concentration calculée de composé £ dans la phase gazeuse, les concentrations

en phase aqueuse et solide peuvent étre déduites.
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IV.1. Introduction

Dans ce chapitre, le travail effectué pour la vérification du modele est présenté. Il consiste a

veérifier en premier temps les différentes parties du modéle MPE :

- Ecoulement diphasique

- Ecoulement triphasique

- Transfert de masse

Chaque partie est verifiée en n’utilisant que les équations qui la modélisent et en les

confrontant aux résultats expérimentaux.
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IV.2. Modéle d’écoulement diphasique

IV.2.1. Colonne du drainage

L’écoulement diphasique dans la colonne de drainage (cf. paragraphe 11.4.1) est simulé par
résolution des équations d’écoulement pour deux phases (aqueuse et gazeuse) et comparé aux

résultats d’expérience sur le sable HN34.

Deux équations de continuités (équation I11-1) de deux phases sont activées et utilisées dans
ce modele ; représentées par deux équations EDPs couplées ou les parametres initiales de

resolution sont Py et Py,

Pour coupler les deux équations et simuler I’effet capillaire entre les deux phases, le modele
de van Genuchten—Mualem est utilisé (équation I11-7). Les conditions initiales et aux limites

sont données dans la Figure 1V-1.

Dans I’expérience, I’eau sort par le bas de la colonne par un orifice de 5 mm de diamétre. Le
niveau de I’eau a la sortie du tuyau est gardé a 4 cm du bas de la colonne. La masse de 1’eau

drainée est mesurée par une balance.

La géométrie consiste en un seul sous-domaine axisymétrique. Il représente le sable HN34,
avec un orifice de sortie en bas de 5 mm de diametre. 3376 mailles triangulaires de type

Lagrange-quadratique sont utilisées, le maillage est bien raffiné au niveau de I’orifice.

Pour simuler le drainage, plusieurs conditions aux limites pour la sortie d’eau (orifice de

sortie) sont testées et comparées avec les résultats expérimentaux.

Le premier type de la condition aux limites testé pour la sortie d’eau est une pression

constante de type Dirichlet :
Pw—sortie :O’O4pw g= cte (lV-l)

Le deuxieme type de condition aux limites testé pour la sortie est un débit de drainage
variable. Ce débit est fonction de la pression de la phase aqueuse et la résistance extérieure a

I’écoulement ou la pression extérieure est une pression de 4 cmCE. Cette résistance (dans

These, INSA de Lyon, 2015 152




Résultats et Discussions

I’orifice, les deux grilles et le tuyau) est représentée par quelques centimétres de hauteur de

plus (L, ) du méme sable HN34 :

Ainsi la condition de sortie de type Neumann est :

K N
qw—sonie = —L(O1O4pw g- Pw )

w X

(IV-2)

L : Parametre équivalant de la résistance a I’écoulement en longueur de sable HN34 [L]

Z A
]
| Ouvert
| VP, =0.P,  =atm
A
(5]
>
g
.
g
> Sable HN34
< .
Paroi
£ 3 P, (r,z,0) = p,g(0,96 — z) VP, =
[{e] —
> Su(2,0) = 1 VPy =0
Pg(r,z, 0) = atm
$4(r,2,0) =0
) r
SOFtie gt >
P, = 4cm. L=1,5cm Parol
VP, =0 >
h 45cm

Figure 1V-1: Géométrie et les conditions initiales et aux limites de la colonne de drainage

Le Tableau IV-1 résume 1’évaluation d’erreur de plusieurs simulations avec les différentes

conditions aux limites en comparant avec les résultats expérimentaux du débit de drainage :

Tableau 1V-1: Evaluation de I'erreur pour les différentes simulations (débit de drainage)

P, =cte Débit sortie variable q,, = —— (0, 04 pwg —Py)
Condition aux MLy
P =4 L =1 L =13 L =14 L,=15 L,=16 L, =3
limites de la sortie cmCE om om om om om cm
RMSE [mL.min™] 18,4 42 2 1,5 1,1 1,83 4,44
NRMSE” [%] 60,1 13,6 6,6 4,87 3,58 6 14,5
R[] - 0,853 0,968 0,9824 0,991 0,973 0,831
"NRMSE ; est calculé pour un débit expérimental maximal de 30,6 mL.min™ et minimale de 0
e
These, INSA de Lyon, 2015 153




Résultats et Discussions

Les Figure 1V-2, Figure 1V-3 et Figure 1V-4 représentent les résultats experimentaux et ceux

des deux modeles (p,=4 cmCE et L _=1,5 cm) pour le débit du drainage, le volume de 1’eau

drainé cumulé et les pressions des tensiomeétres, avec leurs indices de concordance RMSE,
NRMSE et R.

x  Exp
i modele L=1,5cm
40 -

1 modéle P=4 cmCE
<
= RMSE[mL minl] NRMSE [%] R
3 Modele P,; 18,4 60,1 ?
é ModéleL,: 1,09 3,58 0,991
Q2
€
o
(2]
[<6)
©
=
o
\&) -

10 -
0 T T T T TA - T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 Temps [ r‘glqﬂ

Figure 1V-2: Débit du drainage en fonction du temps ; expérience, modele L _=1,5cm et modele

P,=4 cmCE
1000 -
i XA +  Exp
800 -
—_ i Mod L=1,5cm
-
£ Mod P=4cmCE
= 600 -
IS RMSE[mL] NRMSE[%] R
3 Modele P,; 285 30,2 0,42
2 ModéleL,: 19,8 2,11 0,998
S 400 -
©°
>
200 -
0 T T T T T T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300
Temps [min]

Figure IV-3: Volume d’eau drainé cumule en fonction du temps ; expérience, modele L _=1,5cm et

modéle P, =4 cmCE
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Modeéle P, % tens 1-Exp
70 RMSE[cmCE] NRMSE [%] R tens 2-Exp
] tensl: 12,2 13,7 0,378 % tens 3-E
tens2: 11,56 13,0 0,522 ens om=xp
tens3: 4,53 5,6 0,915 tens 1-Mod L=1,5¢cm
— 50 A totale: 10,05 13,2 tens 2-Mod L=1,5¢cm
EJ) Modeéle L, tens 3-Mod L=1,5cm
£ tensl: 1,78 2,0 0,991 _
3 30 - tens2: 1,45 1,67 0,994 tens 1-Mod P=4cmCE
@ tens3: 0,76 0,94 0,998 tens 2-Mod P=4cmCE
S :
k=3 totale: 1,41 184 tens 3-Mod P=4cmCE
(_?s 10 -
'§, Temps [min]
2 i
o -10 O 250 300
()} n
S
©
- i
O .30 -
50 -
.70 -

Figure 1V-4: Pressions des tensiometres en fonction du temps ; expériences, modele L =1,5cm et

modele P, =4 cmCE

Ces figures montrent la bonne concordance entre les résultats du modéle (la condition aux

limites L _=1,5) avec les résultats expérimentaux (NRMSE<3,6% et R>0,99). Par contre les
résultats du modele avec la condition aux limites p, =4 cmCE sont toujours en avance sur les

résultats expérimentaux, ainsi cette condition n’est pas valable comme une condition simple

du drainage.

1V.2.2. Résultats de drainage des travaux de Neumann(1992)

Dans cette partie, nous avons choisi de modéliser le test 4 pour I’infiltration du Sotrol 130 des
travaux de Neumann (1992). A cet effet, trois équations de continuité pour les phases
aqueuse, gazeuse et PLNA avec les relations constitutives de P-S-k; pour le systéme
triphasique détaillées dans le paragraphelll.4.5 sont activées. Le drainage de I’eau avant le

test a aussi été modélisé.

En effet, la modélisation du drainage a pour but de chercher les conditions aux limites les plus
adaptees et vérifiees par les résultats expérimentaux. La surface de la nappe d’eau est fixée a
un certain niveau (21 cm de référence d’altitude). Cependant la sortie de I’eau se situe a 20
cm en bas de I’altitude de référence, cette partie est remplie du méme sable. De plus une

plaque perforée et une membrane géotextile sont mises en bas de la cellule pour

These, INSA de Lyon, 2015 155



Résultats et Discussions

homogénéiser le drainage. Ce matériel retarde le drainage de 1’eau puisqu’il influence le débit
de sortie de 1’eau. Ainsi une simple condition aux limites pour la sortic de 1’eau de type

Dirichlet ne suffit pas.

Plusieurs conditions aux limites de type Neumann sont testées pour chercher les meilleurs
résultats en comparant avec les résultats expérimentaux. La meilleure condition obtenue était
du méme type pour la simulation de drainage de la colonne dans laquelle a été rajouté un

parametre d’ajustement K, :

k, K «
Qw—sortie :—(0121pw g- Pw ) (IV'3)
My Ly
Ou :
L, : hauteur du sable entre la sortie et la reférence (20 cm) (cf. Figure 11-13) ;

k, : est le paramétre d’ajustement du drainage. Ce parameétre qu’on a appelé parameétre

d’ajustement représente en fait la résistance a I’écoulement due aux matériels utilisés.

Les caractéristiques du sable30/50 et de Soltrol 130 utilisés dans les expériences sont données
respectivement dans les Tableau 11-8 et Tableau 11-9.

La cellule utilisée par Neumann est représentée par un sous-domaine 2D rectangulaire de
88,7cm de hauteur, et de 120 cm de langueur, avec 5158 mailles triangulaires de type linéaire.

Les conditions initiales et aux limites sont schématisées dans la Figure 1V-5 ci-dessous.
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A
y
vp,=0VP, =0, Pg =atm
A
Paroi
Paroi VP, =
VP, 50 VP, =
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Pw(x'yl 0) = pwg(0'887 _y)
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»
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Figure 1V-5: Géométrie, conditions initiales et conditions aux limites pour le drainage de I’eau
(Neumann 1992, test 4)

Le meilleur facteur d’ajustement k, obtenu est de 0,18, Cette valeur correspond a une erreur
minimale NRMSE de 6% sur la totalité des sondes de conductivité (saturations) et de 4% sur

la totalité de tensiometres (pressions de I’eau).

La Figure V-6 représente une comparaison entre les résultats du modele et ceux mesurés sur
les sondes de conductivité, avec 1’évaluation d’erreur pour chaque sonde et 1’évaluation

d’erreur sur la totalité des sondes.

R —————
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Figure 1V-6: Résultats expérimentaux et du modéle de drainage (capteurs de saturation en fonction

du temps) (Neumann 1992, test 4)

Avec cette condition aux limites les résultats obtenus sont cohérents en comparant aux
résultats expérimentaux.

Par contre on remarque qu’au début du drainage, une avance du modele par rapport a
I’expérience de quelques minutes pour les sondes RS et R9. Ces deux sondes se trouvent a 30
cm et 15 cm du niveau de la nappe respectivement. On peut expliquer cette avance par un

éventuel volume mort ou par le fait que le facteur d’ajustement n’est peut-&tre pas constant.

La valeur d’erreur totale RMSE de 0,05sur les sondes de conductivités est comparable a la

sensibilité des sondes repérées sur les sondes R12- R15 variant entre 0,97 et 1,01 au lieu de 1
normalement ; soit une différence de saturation de 0,04.
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Figure IV-7: Résultats expérimentaux et du modéle de drainage (Tensiométres) (Neumann 1992)

Pour les sondes de tensiomeétres, on remarque que le modele au début est en avance sur les
résultats expérimentaux de quelques minutes, mais ensuite, il est capable de simuler la totalité

du drainage.

Pour les sondes P2 et P4, les pressions capillaires obtenues (-26,3 et -254 cmCE
respectivement) par le modéle sont supérieures aux valeurs réelles (-32,1 et -30,7 cmCE).
Ceci peut s’expliquer par le fait qu’a ces points-la la saturation résiduelle est atteinte et la

perméabilité relative devient proche de zéro et donc 1’écoulement est nul.

La valeur d’erreur totale RMSE de 5,23 cmCE est comparable avec la sensibilité des sondes

de tensiometres qui est de 1’ordre de 3 cmCE.

La Figure 1V-8 ci-dessous montre les résultats de la saturation et de la pression capillaire en
fin de drainage (140min) en fonction de la hauteur par rapport au niveau de la nappe obtenus

par le modéle et ceux donnés par chaque sonde.

Il 'y a une parfaite concordance entre le modéle et les capteurs de conductivité en fin de
drainage. Par contre le modéle est en avance pour les tensiométres P2 et P4 comme cité

auparavant.
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Figure 1V-8: Conditions finales a t= 140 min, modéle et expérience (saturation et pression)

IV.3. Modéle de I’écoulement multiphasique

IV.3.1. Expériences d’infiltration de PLNAL de Neumann (test 4)

L’essai d’infiltration de Soltrol (paragraphe 11.4.4.b) mené par Neumann 1992, est simulé par
le modéle d’écoulement multiphasique ; trois équations de continuité des phases PLNA,
aqueuse et gazeuse. Le drainage de 1’eau qui anticipe 1’expérience est aussi simulé (1V.2.2).
Cette simulation a pour but de chercher les conditions initiales et aux limites pour I’essai

d’infiltration du Soltrol.

Les conditions initiales pour les phases gazeuse et aqueuse sont gardees : celles de la fin du
drainage de I’eau ; apres une journée de drainage a t=1440 min. Par contre la condition initiale
de la phase PLNA est extraite des résultats expérimentaux pour le test 4 a t=0; ou ils sont

approximativement donnés par 1’équation :

PO(X,y,O):(O,14—y)pr (IV'4)

Les conditions initiales et aux limites sont schématisées sur la Figure 1V-9 ci-apres.

These, INSA de Lyon, 2015 160




Résultats et Discussions

vp, =0VP, =0, Pg = atm

Point infiltration —
ml
9, =204 [— ];(0 <t <104 [min]) '

i £ Paroi
Paroi P, = 0
VP,|=0 br” o
VP, =0 P — 0
VPy[=0 Sable 30/50 g

£ P,(x,y,0) =p,g(0,21—y)
~ P,(x,y,0) = p,g(—0,14 — y)
g Py(r.z.0) = 0

v

Sortie de ’eau gq,, = %(0, 21p,g — pw), VP, = VP, =0

P »
< »

120 cm
Figure 1V-9: Géométrie, conditions initiales et conditions aux limites pour I'infiltration du Soltrol

(Neumann 1992, test 4)

La condition aux limites de la sortie de I’eau est gardée la méme que celle du drainage. La
condition aux limites du point d’infiltration est de type Neumann est fixée a un débit constant
de 20,4 mL.min™ pendant le temps d’infiltration de 104 min, ce qui représente un volume de
2120 mL de Soltrol infiltreé.

Les différents résultats obtenus sont représentés dans les figures qui suivent, que ce soit pour

les pressions capillaires, pour la propagation du Soltrol que pour le volume d’eau drainé.

La Figure 1V-10 représente 1’évolution de la pression capillaire en fonction du temps pour 4

tensiometres. Ces tensiométres ont été choisis pour leur emplacement dans la cellule.

On remarque tout d’abord une trés bonne présentation des résultats expérimentaux de

Neumann par notre modele quel que soit le tensiometre utiliseé.

Dans la zone non saturée du sol (Tensiometre P1 et P4), quel que soit le tensiométre utilisé on
trouve la méme allure des courbes. En effet au début de I’infiltration et dés que le polluant
arrive au contact du tensiomeétre, la pression capillaire augmente brutalement. Ensuite pendant
le temps de l’infiltration (environ 105 minutes) la quantité de polluant qui arrive quitte le
tensiomeétre pratiquement en méme temps, ce qui est représenté par un palier. A la fin de
I’infiltration le polluant quitte le tensiometre et la pression capillaire chute jusqu’a une

pression capillaire correspondant a la saturation résiduelle en polluant.

These, INSA de Lyon, 2015 161



Résultats et Discussions

0 T T T T T T Tpm'nq [mln]
(L 200 400 600 800 1000 1200 1400

T T T
E + 4+ 4+ bt o+ o+ o+ o+ 4+ o+ o+ o+ +
L P1-Mod
<Z(-10 1 RMSE[cmCE] NRMSE% R Eg:mgg
5 . P4 122 1,86 0,993 “vio
.15 | P5 185 4,99 0,993 - PLEX
o P7 238 43 0,989 * PaBxp
= s +  P5-Exp
= - x  P7-Exp
0-20 - FXXTHRK % x

g XxXXxxxxxxxxxxx**XXXXxxxxxxXxxx
o - L

Q_'25 T x . \-.\_‘_ ________________________________________

-

-30 -

Figure 1V-10: Pression de Soltrol en fonction du temps (expériences et modéle) pour les
tensiometres (P1, P4, P5 et P7)

Quant aux deux autres tensiomeétres (tensiometres PS5 et P7), 1’évolution de la pression
capillaire en fonction du temps suit la méme allure que celle des deux autres tensiometres
mais sans ’existence du palier. Ceci s’explique par le fait que ces deux tensiomeétres sont
situés dans la frange capillaire et le polluant en arrivant au niveau du tensiometre, reste
présent en partie. La présence de la frange capillaire empéche le polluant de descendre et donc
il s’étale. C’est pourquoi la pression capillaire n’est pas constante pendant I’infiltration et le
palier trouvé pour les autres tensiométres n’est plus la. La pression va donc chuter et se

stabiliser a une pression capillaire correspondant a une saturation constante.

On remarque aussi que les valeurs de la pression capillaire sont différentes pour les
tensiometres car ils ne se trouvent pas au méme niveau et la pression capillaire de 1’eau est
différente. Ceci se confirme par les résultats trés proches des tensiomeétres 5 et 7 qui sont au

méme niveau mais a 2 endroits différents.

Sur les Figures 1V-11(A-L) est représentée 1’évolution de la propagation du Soltrol donnée par
Neumann (1992) et celle donnée par le modele respectivement. Méme si la superposition des
photos sur les résultats de Neumann (1992) est difficile, la comparaison visuelle montre que la

encore le modele représente bien les résultats expérimentaux.
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Figures IV-11(A-L) : Evolution de la propagation en Soltrol ; comparaison entre résultats du modéle avec celles de I’expérience
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Les Figure I1V-12 et Figure 1V-13 présentent la saturation en eau en fonction du temps pour les
différentes sondes de conductivité. La Figure 1V-12 rassemble les résultats des sondes R12,
R13 et R14 qui sont toutes les trois dans la frange capillaire a 8,5 cm du niveau de la nappe.
Quant a la Figure 1V-13, elle rassemble les résultats des sondes R7, R8 et R9 placées a 23,5
cm du niveau de la nappe. Les sondes R2 et R5 qui se trouvent dans la zone non saturée du sol

sont aussi representées dans la méme figure.
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Figure 1V-12: Saturation en eau en fonction du temps (expérience et modele) pour les sondes de
conductivité (R12, R13 et R14)
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Figure 1V-13: Saturation en eau en fonction du temps (expériences et modele) pour les sondes de
conductivité (R2, R5, R7, R8 et R9)
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En regardant ces figures le modéle représente bien les résultats experimentaux de Neumann
pendant D’arrivée du polluant, mais une différence est constatée entre le modele et
I’expérience a partir de 1’étalement du polluant. Sauf pour les sondes R2 et R5 dont la
saturation reste constante car on est a saturation résiduelle en eau. Le polluant prend la place

de D’air et non de 1’eau.

Dans les résultats de Neumann, une chose apparait anormale est le fait que les sondes, situées
au méme niveau donnent des valeurs différentes a la fin de I’expérience alors qu’elles doivent
donner la méme saturation pour un sol homogéne comme celui utilisé dans ces travaux. En
effet a un moment donné on doit se retrouver en equilibre et la saturation devrait étre la méme

a n’importe quel niveau sauf aux endroits a saturation résiduelle en eau.

Les résultats obtenus précédemment concernant les tensiométres et 1’évolution de la
propagation du Soltrol ont été bien représentés par le modéle, il n’y a pas de raison de trouver

une différence concernant la saturation.

Nous pensons que les résultats obtenus par Neumann sont valables car ce sont des expériences
répétées. Par contre ’installation utilisée ne représente pas tout a fait la réalité du terrain. En
effet quand le polluant prend la place de I’eau, cette eau ne disparait pas pour autant. Pendant
I’étalement du polluant il est tout a fait normal que la saturation en eau augmente a cause de la
capillarité. Or dans I’expérience de Neumann 1’eau quitte 1’installation par le bas a travers un

manometre mesurant la pression totale.

Et c’est justement pour cela que dans notre installation nous avons pris en compte ce
probleme en ajoutant notre systeme de réservoir (cf. Figure 11-11). Notre modele prend en

compte ce phénomeéne par une condition aux limites du type de 1’équation (1V-4).

La Figure 1V-14 montre les résultats du modéle et ceux de Neumann (1992) concernant la
quantité infiltrée du Soltrol et la quantité de I’eau drainée. On remarque une représentation

parfaite des résultats par le modele concernant I’ infiltration.
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Figure IV-14: Volume d’eau drainée et Soltrol infiltré en fonction du temps (expériences et modéle)
1V.3.2. Résultats de I’expérience d’infiltration effectuée en laboratoire

Un essai d’infiltration de toluéne a été effectué¢ sur notre dispositif MPE. Cet essai a été
simulé avec le modéle d’écoulement multiphasique. Trois équations de continuité concernant

les phases PLNA, phase agqueuse et phase gazeuse ont été utilisées.

Le pilote est décrit dans le 11.4.3. Comme le montre la Figure 11-11 du méme chapitre, la
hauteur de la nappe dans le pilote est gardée constante a 10 cm du bas de la cellule. Ceci est la
condition initiale et aux limites pour la phase aqueuse. Quant a la phase gazeuse elle est a
pression atmosphérique. Pour la phase PLNA la pression initiale est supposée égale a

I’équation :
P(x,y0)=p, 9(0-Y) (1V-5)

L’infiltration de polluant est faite par un point central a une profondeur de 5 ¢cm sous la
surface du sable pour éviter 1’évaporation de toluéne, & un débit constant de 67 mL.min
pendant 14 min, ce qui fait 1 litre de toluéne infiltré dans le pilote. Ce débit est choisi aprés
une simulation de maniére qui donne une saturation en PLNA de I’ordre de 0,5 au début de
Pinfiltration. La perméabilité intrinséque du sable HNO,4/0,8 étant de 1’ordre de 4,2 10" m?.

Pour un débit de 21 mL.min™* la perméabilité doit étre de I’ordre 4 10™'m?,
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Les conditions initiales et aux limites sont schématisées dans la Figure 1V-15 ci-dessous.
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Figure 1V-15: Géomeétrie, conditions initiales et conditions aux limites pour I'infiltration du Toluéne

(dispositif MPE)

Les FigureslV-16(A-H) représentent 1’évolution de la propagation en toluene pendant

I’infiltration. Les résultats expérimentaux sont comparés aux résultats du mode¢le.

On remarque que le modéle simule bien I’infiltration pendant les 16 premiéres minutes, c’est-
a-dire jusqu’a l’arrivée du toluéne au niveau de la nappe ou malheurecusement le passage du
toluéne entre la paroi de la cellule et le sable fausse les résultats expérimentaux comme déja
expliquée dans le paragraphe 1VV-2 du chapitre Il. Ceci ne nous empéche pas de conclure que
notre modele simule bien la réalité (FigureslvV-16 (A-H)) et qu’il peut simuler aussi

infiltration au niveau de la nappe (FiguresIV-16 H).

e
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H )

FiguresIV-16(A-H) : Evolution de la propagation en toluéne ; comparaison entre résultats du

modeéle avec celles de ’expérience (le cadre en blanc dans le modéle correspond a la photo)
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IV.4. Etude du transfert de matiére
IV.4.1. Introduction

Compte tenu de la difficulté de faire des expériences en extraction multiphasique, nous nous
proposons d’étudier le transfert de matieére en extraction sous vide (SVE), pour des débits
d’extraction allant de 600 a 3600 mL.min™". La pompe d’extraction ne pouvant descendre au-
dessous de 600 mL.min™nous utiliserons pour ce débit le Venting. En effet les deux procédés
sont similaires du point de vue phénomenes de transfert de matiére. En outre, vu la complexité
du transfert entre toutes les phases présentes, le lien entre elles et le manque de travaux dans
la littérature, nous nous contentons de proposer un modele sur le transfert de matiere entre

PLNA et la phase gazeuse. Nous utilisons le Venting et I’extraction sous vide.
IV.4.2. Extraction sous vide/Venting
IV.4.2.a.Coefficient de transfert

Le procédé d’extraction sous vide/Venting est un élément trés important de la technique
d’extraction multiphasique, ou le but est de restaurer la zone non saturée du sol en enlevant
par ’évaporation la PLNA a saturation résiduelle piégée dans ces zones. L’évaporation des
polluants se fait par la circulation de 1’air sous un gradient de pression dans les pores au
contact avec la PLNA. En effet les polluants se trouvent dans cette zone sous plusieurs
formes : dissoutes dans 1’eau a saturation résiduelle, adsorbées sur la matiére organique du
sol, évaporées dans ’air et en phase libre a saturation résiduelle. Normalement, dans cette
zone les deux phases aqueuse et PLNA sont considérées non-mobiles a la saturation

résiduelle, par contre la phase gazeuse est mobile sous le gradient de pression.

Le paramétre le plus important dans cette technique est le coefficient global du transfert de
masse entre phases PLNA/phase gazeuse. Ce parametre a une grande influence sur les
résultats de la modélisation (Zhao, 2007). En effet, la grande difficulté de simuler le
SVE/Venting a I’échelle de pilote ou a 1’échelle de terrain est de trouver un modéle
mathématique qui estime ce coefficient en se basant sur les caractéristiques de 1’écoulement,

du milieu poreux et du polluant et sa teneur (cf. paragraphe 1.5.4.a).
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Duggal et al.,(2009) ont comparé les resultats de modeélisations des expériences menées sur
une colonne 1D (6,8 cm en diametre 20 cm en hauteur) et sur un pilote radial 3D (40,5 cm de
diamétre et 51 cm en hauteur avec un puits d’extraction de 3,2 cm en diameétre) pour deux
types de sol ; sable d’Ottawa et limon d’Elora, et pour différents débits d’extraction. Ils ont
remarqué que le coefficient global initial est tres important pour la colonne (de 944 a
250000h™ pour un débit de 1,5 & 21,8 L.min™") par rapport & celles du pilote (de 4,5 & 43 h™

pour les mémes débits d’extraction) pour le sable.

Le méme constat est relevé par notre precédent travail (Boudouch et al., 2015) ou nous avons
compare les résultats de modélisation de plusieurs expériences menées sur un pilote 3D et une
colonne 1D. Ce qui est cohérent, car dans nos modeles numériques celui de 3D-SVE-L de
(Zhao, 2007), nous avons utilise un coefficient global constant sur la totalité des sous-
domaines. En fait, cette considération est acceptable pour la colonne 1D quand la vitesse des
pores est homogene, mais a 1’échelle du pilote radial ou a 1’échelle de terrain, cette vitesse est

variable selon la distance du puits.

En effet, I’extrapolation des résultats expérimentaux menés sur une colonne pour simuler le
SVE/Venting a 1’échelle de terrain, doit passer par un modele d’évaporation intégrale qui

prend en compte les différents parametres.

L’¢équation de conservation de masse du polluant dans la phase gazeuse et le transfert

PLNA/phase gazeuse pour une géométrie 1D est donnée par :

0Cy 4 oCy 4 n azcgﬁ sat
P, ot +0 ax ~ ¢Sy Dy 2 =93, /10—g,ﬂ(Cg,/?_Cgﬁ) (1Vv-6)
Accumulatn Advection Dispersion Transfert

Pour déduire le coefficient global de transfert 4,  ,

a partir des données expérimentaux, van
Genuchten et al., (1982) ont proposé une solution analytique de cette équation en état
stationnaire. Cette solution, donnée ci-dessous, est présentée dans les travaux de Anwar

(Anwar, 2013) :

= 2

C

i =2y 2D In@——=2£y | —u 2 (1V-7)
9 Csat ¢}

4D, L. 0.6

L, : hauteur de la colonne 1D polluée en PLNA [L].

e
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Wilkins et al., (1995) ont adopté une autre solution analytique simplifiée. Cette solution

néglige la dispersion hydrodynamique Doy:

9

C

C
In(1-—-2%) (1V-8)

ﬂo—g,ﬂ:_ Csat
9.8

Aogs =S, 4, 4 s€st le coefficient global du transfert PLNA/gaz.

Ils ont déduit une relation empirique a partir de données expérimentales menées sur une
colonne de 5 cm de diametre et 10 cm de hauteur pour plusieurs types de sols et plusieurs

polluants en état stationnaire :

* | 0,32
A 0-9,8 =10 05812 D;,ﬂ U

0,68 0,36
Oy,

; (1V-9)

Dans les mémes conditions opératoires ;Yoon et al., (2002) ont répété les expériences et ont

confirmé ce modéle par leur relation empirique :

* | 0,38
Aogp =10 04z Dg,ﬂ U

062 044
d50

g (1IV-10)

Ces relations montrent bien que le coefficient global de transfert est proportionnel a la vitesse
interstitielle des pores et au diamétre moyen des granules du sol. Les deux modeles
empiriques ont intégré la teneur en phase gazeuse dans 1’estimation du coefficient de transfert,

et ont négligeé la dispersion hydrodynamique.

Parmi les expériences de Wilkins et al., (1995), I’une concerne un sable Ottawa 20/30 et le
toluéne comme polluant, ce qui est proche de nos conditions opératoires. Gidda et al., (2006)
ont étudié¢ le régime hydrodynamique d’un sable Ottawa par des essais de tracage d’un
effluent gazeux (SF6).Leurs résultats montrent que ce type de sable a un coefficient
longitudinal de dispersion ¢, de 1,2 cm pour une teneur en eau de 0,03 et 0,6 pour le sable

SecC.

Pour éclaircir ce point concernant 1I’importance ou non de la dispersion hydrodynamique, nous
avons rassemblé dans les Figure 1V-17, Figure 1V-18, les résultats obtenus par Wilkins et al.,
(1995), Yoon et al., (2002) et les resultats obtenus par la solution analytique dispersion-

convection proposée par van Genuchten et al., (1982) avec différentes valeurs de « .
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Tableau 1V-2: Conditions opératoires de Wilkins (1995)

Sable Ottawa 20/30 Toluéne
dso Cy o S Sro Po Dg B
[em] [] [ [ [] [g.cm”] [em? 5]
0,071 1,2 0,343 0,086 0,05 0,867 0,085
1000 - -1
] t
L - 0,8
£,
Y e
= - 06 =
< &
= 100 - OO’
§ *  Wilkins - 04 O
E (] Yoon i
g * : Analy disp-conv (aL 0 cm)
© o o Analy-disp-conv (¢L 0,6 cm)
¢ ° Analy-disp-conv (aL 1,2 cm) 0,2
° Analy-disp-conv (aL 2,75 cm)
—— Wilkins (Cg/Cg_sat) |
10 - === IYoon (CgI/Cg_s:at) . 1o
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1 Vitesse de pore [cm.S'l]10

Figure 1V-17: Comparaison entre les modeles d’estimation de coefficient global de transfert PLNA/

gazeuse
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Figure 1V-18: Comparaison relative (a modele de Wilkins) entre les modeles d’estimation de

coefficient global de transfert PLNA/ gazeuse
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Les deux modeles empiriques (Wilkins et Yoon) montrent la validit¢ de 1’hypothése
d’équilibre local pour des vitesses de pores faibles ne dépassant pas le 0,1 cm.s™. La
concentration a la sortie de la colonne étant proche de la concentration a la saturation (cf.
Figure IV-17).

Ces résultats montrent que le modéle de Yoon (2002) donne une estimation moins importante
pour les vitesses de pore faibles, et une valeur plus importante pour des vitesses plus élevées
comparée a celles données par le modele de Wilkins et al. (1995). La différence entre les deux

modeles est inférieure al5%, ce qui reste une valeur acceptable.

On constate aussi que I’effet de la dispersion hydrodynamique négligée dans les deux modeles
est bien clair pour les vitesses de pore inférieures & 0,3 cm.s™ ou erreur relative dépasse les
40% pour un coefficient de dispersion (@ =1,2 cm). Aux vitesses des pores les plus
importantes, cet effet diminue. 1l est donc possible de négliger cette dispersion pour les
vitesses supérieures a 1 cm.s™. Méme en négligeant la dispersion (¢.=0 cm), la diffusion
moléculaire joue un réle important pour les vitesses faibles, ou I’erreur dépasse les 30% pour

les vitesses inférieures & 0,06 cm.s™.

On peut dire que les modeles de Wilkins et al., (1995) et Yoon et al., (2002) sont des modeles
validés expérimentalement pour des vitesses de pores supérieures a 0,3 cm.s. En effet
plusieurs auteurs ont défini le rayon d’influence d’un puits d’extraction par SVE a une zone
ol la vitesse des pores dépasse le 0,01 cm.s™ (DiGiulio et al., 2001a ; Dixon et al., 2006 ;
US.ACE, 2002). C’est pour cela qu’une correction de ces modeles est nécessaire pour les

vitesses de pores plus faibles, 1a ou I’effet de dispersion hydrodynamique est important.

Suite a ces résultats, il nous est apparu évident de déterminer le coefficient de dispersion o

avec nos conditions expérimentales comme décrit plus loin dans le pargraphe 1V.4.2.b.

Par ailleurs, plusieurs auteurs ont constaté que le coefficient global de transfert diminue avec
la diminution de la saturation en PLNA par évaporation. Ceci est d0 a I’effet de la diminution
de la surface de contact ou I’aire interfaciale (Harper, 1999 ; Nguyen et al., 2013 ; Yoon et al.,
2002 ; Yoon et al., 2003 ; Zhao, 2007). Une amélioration du modele est proposée par ces
auteurs pour relier le coefficient global a la saturation en PLNA, ainsi que le temps

d’extraction (état transitoire) :
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. s
o = %“_';,ﬁ[si—sn] (IV-11)

Yoon et al.,(2002) dans leur article ont montré que ce parametre empirique est lié a la
saturation en phase aqueuse et a ’homogénéité (uniformité) du sol, ou sa valeur varie entre
0,5 et 1,2 pour une saturation allant de 0,13 & 0,35 et de 1,2 a 4,6 pour une saturation de 0,48 a
0,61 pour un sol sableux

Pour mieux expliquer I’effet de ce paramétre, il est nécessaire d’expliquer I’allure de la
concentration du gaz extrait en fonction du temps. Cette courbe est représentée dans la Figure
IV-19 donnée par Anderson et al., (1994). On remarque sur cette figure la présence de trois
étapes : une premiére étape appelée étape d’évacuation : pendant cette étape la concentration
du polluant extrait reste quasi constante. Cette phase correspond a 1’évacuation de PLNA
mobile et de la phase gazeuse a 1’équilibre. La deuxiéme appelée étape d’évaporation et qui
correspond a 1’évaporation des polluants en phase PLNA accessible au courant de I’air. Dés
que la concentration en polluant diminue atteignant une certaine valeur limitant 1’accessibilité
de I’air, la concentration en gaz extrait commence a diminuer atteignant I’étape de diffusion.
Cela peut se traduire par une diminution du coefficient global de transfert de masse a cause de
la diminution de la surface de contact entre les phases.

Concentration des gaz exrtait

Etape . Etape . Etape e ——— .
d'évacuation . d'évaporation Diffusionelle

Temps

Figure 1V-19: Allure de I’évolution de la concentration en polluant du gaz extrait en fonction du
temps (Anderson, 1994)
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L’autre intérét de la correction apportée par le paramétre d’ajustement est de simuler aussi
I’effet de trainé (tailing effect) dans la simulation de la SVE ou Venting, ou la concentration
du gaz extrait dans 1’étape de diffusion (derni¢re étape) décroit de facon inattendue. Ce
phénomeéne est observé par plusieurs autres dans des études de la SVE a 1’échelle du pilote et
a 1’échelle du terrain (CampagnoloJR., 1995 ; Harper, 1999 ; Nguyen et al., 2013 ; Yoon et
al., 2003 ; Zhao, 2007). En effet cette période correspond a 1’extraction des polluants dissous
dans la phase aqueuse, adsorbés sur la phase solide, et des polluants en phase libre piégés

dans les petits pores peu accessibles au flux gazeux.

Plus le parametre empirique est faible (g, <0,6), plus I’étape d’évacuation est importante au

détriment des deux autres étapes. Tous les polluants libres sont accessibles au courant d’air.
Le coefficient de transfert reste important et proche du coefficient initial, on est donc proche
de I’allure de 1’équilibre local LEA. La concentration dans la phase de diffusion est proche de

Zéro.

Plus g, est important (,>1) plus la concentration dans I’étape de diffusion reste aussi

importante, ainsi qu’une partie de polluant libre non accessible au courant d’air. Il s’agit du
cas observé par Yoon (2002) ou I’augmentation de la saturation en phase aqueuse diminue

I’accessibilité au PLNA.

D’autre part, une valeur importante de 8, ,>1,5 se traduit par une diminution rapide du

coefficient global de transfert du premier pas de temps et ainsi de la concentration.

Les modeéles mentionnés ci-dessus sont établis pour estimer le coefficient de transfert
PLNA/gaz du procédé SVE/Venting dans la zone non-saturée, ou la teneur en polluant et en
eau est limitée a la saturation résiduelle, aussi immobile. Par contre dans le procédé de la
MPE, la teneur en polluants et en eau n’est pas limitée. L’atout de la MPE est de restaurer
aussi la frange capillaire et la zone saturée asséchée au cours du procédé par le rabattement de
la nappe par la SVE, donc la saturation en PLNA et en eau varient dans 1’espace et dans le

temps.

Ainsi, on peut dire que le choix de la saturation initiale en PLNA dans I’équation (IV-11) ne
convient pas a la simulation de la MPE. Nous proposons d’utiliser une saturation de référence

en polluant assortie de conditions comme mentionne ci-apres :
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ini . ref
ﬁ,o_tgﬁ 1S, > S,
p) = P (1IV-12)
°0-9.8 ini So . ref
l"—tgvﬁ[sm_) 'S, <!

Dans laquelle S est la saturation de référence en PLNA.

Ce modéle a I’avantage de séparer les deux étapes : évaporation et diffusion par la condition
ajoutée, et de libérer le modele de la saturation initiale, qui n’est pas applicable dans le

procédé de la MPE. Par contre la difficulté dans le modele est de déterminer la valeur de S,

qui doit étre determinée expérimentalement.

En conclusion Il faut déduire une corrélation empirique permettant d’estimer le coefficient
global de transfert prenant en compte en plus de la vitesse des pores, le diametre moyen du
sol, la caractéristiqgue physique du polluant, la teneur en polluant et la teneur en phase

aqueuse.

IV.4.2.b. Détermination du coefficient de dispersion longitudinal a,

Pour déterminer le coefficient de dispersion longitudinal ;. nous avons procédé a une étude
de distribution du temps de séjour sur notre colonne. L’expérience consiste a effectuer une
injection échelon d’un traceur a I’entrée de la colonne et suivre sa concentration a la sortie.
Cette expérience a déja été faite dans notre laboratoire sur un sable similaire au notre (these
de Brusturean, 2004). Nous n’avons pas jugé utile de la refaire. Le traceur utilisé était de
I’oxygeéne. L’expérience a été completée par 1’application d’un second signal appelé : purge
échelon. Ceci consistait a remplacer I’alimentation en traceur de la colonne par de
I’azote.Nous avons donc utilisé la courbe de distribution des temps de séjours obtenue et la

comparer & nos résultats de modélisation (cf. Figure 1V-21).

Le modele consiste a activer deux équations EDPs, une simule 1’écoulement de la phase
gazeuse (I’équation de continuité (111-1), I’autre simule la dispersion-diffusion du composé

suite a une injection échelon (la conservation de masse (I11-4) dans la phase gazeuse).

Le modele a pour but de chercher le coefficient de dispersion hydrodynamique optimal qui

répond mieux aux résultats expérimentaux. Il est donné par la formule suivante :

These, INSA de Lyon, 2015 177



Résultats et Discussions

B =1, D4y, +| U, b+l )

Ug Uy
Vsl

(IV-13)

Le coefficient de diffusion moléculaire de I’oxygeéne dans I’azote (diffusion binaire Dg‘ ﬁ.)

utilisé est donné par la littérature. Sa valeur est de 0,219 cm?s™ & 20°C (Welty et al., 1984).

La tortuosité z; est calculée a partir du modele de Millington (1959). Plusieurs auteurs ont

estimé le coefficient de dispersion transversale o; égal a 10% du coefficient longitudinal

a; =01 a, (ADEME, 2007b ; Dridi, 2006 ; J.F. Daian, 2013 ; Nguyen et al., 2013).

Deux géométries différentes sont modélisées, 1’une est unidimensionnelle 1D et I’autre 2D

axisymétrique. Les deux géométries sont schématisées avec les conditions initiales et aux

limites sur la Figure 1V-20 .
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Figure 1V-20: Géométries, conditions initiales et conditions aux limites pour modele

hydrodynamique

Le Tableau IV-3 résume des évaluations d’erreur pour différentes simulations.

e
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Tableau IV-3: Evaluation d'erreur pour les différentes simulations (modéle hydrodynamique)

Modéle Modéle 2Daxy Modéle 1D
o [cm] 6 4 3 2,75 2,5 2 0,5 0 0,275
RMSE [-] 0,856 0,40 0,221 0,210 0,221 0,30 0,675 1,3 31
NRMSE %] 4,07 1,91 1,05 1 1,05 1,43 3,2 6,2 14,8
R[] 0,990 0,999 0,99967 0,9997 0,99967 0,9994 0,997 0,988 0,932

*NRMSE ; est calculé pour une concentration maximale de 21% et minimale de 0%

La valeur du coefficient de dispersivité longitudinal &, , qui répond mieux aux résultats

expérimentaux est trouve égale a 2,75 cm avec une erreur de NRMSE de 1 % et un coefficient
de corrélation de 0,9997.

Cette valeur correspond a la valeur calculée par la solution analytique citée par Benremita (
2002) :

o :Bg,ﬂ :Ug(to,84 _to,m)
U 8t, 5

Y

=28 cm (IVv-14)
togs:tos:to1s 1€S temps correspondants respectivement a concentration relative de 84%,

50% et 16 % du traceur a la sortie de la colonne [T].

L’évolution de la concentration du traceur a la sortie de la colonne et les résultats des

simulations sont présentés dans la Figure 1V-21 ci-dessous :

e
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Figure 1V-21: Evolution de la concentration du traceur a entrée et a la sortie de la colonne de sol

pour un signal « échelon » et « purge échelon »

En comparant les résultats de 1’expérience a ceux du modéle 1D, un effet d’avancement est
remarqué (cf. Figure 1V-21). Les résultats du modele 1D est en avance par rapport a ceux de

I’expérience, méme dans le cas ou on néglige la dispersion mécanique.

Le modeéle 1D considere que le champ de vitesse (vitesse de Darcy) de la phase gazeuse est
constant a travers la colonne :

d =%: o =1274 em.min’ (1V-15)
T

Par contre, dans le modele 2Daxy le champ de vitesse (vitesse de Darcy) dans les sous-
domaines (graviers et sable) est variable avec I’espace d’un point a 1’autre en obéissant a la loi
de Darcy (cf. Figure 1V-22) et en respectant une vitesse moyenne de 1,274 cm.min™. Ce qui
est plus proche de la réalité dans la colonne. On peut dire que le modéle 2Daxy simule mieux
le champ de vitesse ainsi que le transport dans la colonne. En revanche le modéle 1D

surévalue la vitesse de Darcy dans la totalit¢ de la colonne ainsi que la convection

(’advection).
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Figure 1V-22: champ de vitesse de Darcy en cm.min™ dans les graviers et le sable pour le modéle

2Daxy

En outre, on remarque pour le champ de vitesse que les deux couches de graviers ont joué leur
role en homogénéisation de I’écoulement dans le sable, qui les rend utiles. De méme

I’épaisseur utilisée est suffisante.

1V.4.2.c. Résultats expérimentaux

Quatre expériences avec des conditions opératoires différentes ont été menées sur la colonne
(11.4.2.a) avec le sable HNO,4/0,8. Le polluant étudié étant le toluéne (cf. Tableau I11-1).

Le Tableau 1V-4 résume les conditions opératoires des quatre essais menés sur la colonne. Les
saturations en eau et en PLNA sont choisies inférieures a celle de la saturation résiduelle en
simulant la zone non saturee et en s’assurant de I’immobilité de ces phases.

Les débits du Venting/extraction sont choisis aussi de maniéere a respecter les vitesses des

pores dans le procédé SVE.
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Le Tableau I1-6 et le Tableau 11-1; mentionnes dans le chapitre 1l : Matériels et Méthodes,
récapitulent les parametres du sable HNO,4/0,8 et du polluant, respectivement utilisés dans la

manipulation, et introduit dans le modéle.

La perte de toluéne pendant la préparation des essais est estimée a moins de 2,5 % de la masse

totale. La perte est calculée pour les deux essais 1 et 3 par 1’équation :

M e = Minic = Mot = Mgorage 1V-16)
Ou:
M ., : Masse de polluant perdu en préparation d’échantillon [M] ;
M., : masse initiale du polluant introduit dans 1’essai [M] ;
M.t - Masse du polluant extraite par SVE/Venting [M] ;
Mgrage - Masse du polluant résiduelle restante apres I’extraction, mesurée par le séchage
a105°C [M].

Une perte de masse de 1’eau est aussi observée pour les deux pilotes 2 et 4, cette perte est de
17,2 % pour I’essai 2 et 42% pour 1’essai 4. Ces pertes sont dues a I’évaporation de I’cau dans

Iair.

Le rendement d’extractionz est calculé apres la déduction de la masse perdue dans la

préparation :

M trait
=g <100 IV-17
=W (Iv-17)

int perdu
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Tableau 1V-4: Conditions opératoires des essais de transfert de masse

L. " Venting SVE

Conditions Unité

Essai 1 Essai 2 Essai3  Essai 4
Masse du sable [0] 1216 1223 1218 1225
Porosité ¢ [-] 0,4154 0,412 0,4145 0,411
Quantité de toluéne [mg] 8397,7 8339,5 8301,1 8413
Saturation en toluéne [-] 0,0297 0,0297 0,0294 0,03
Quantité de I’eau [mg] 0 24424 0 24535,3
Saturation en eau [-] - 0,0755 - 0,076
Débit de gaz [mL.min™] | 591 604 3183 3203
Température du sol [°C] 20,8+0,6 20,3+0,6 | 19,8+0,6 19,3+0,6
Concentration a saturation [mg.L ™M 114,5 111,7 108,9 106,2
Concentration d’évacuation (moyen) [mg.LY] 104,3 102,6 77,8 73,8
En pourcentage a la saturation [%] 91,3 90,5 71,4 69,9
Concentration pulsé (redémarrage) [mg.L™Y] 18,2 16,31 7,68 6,85
Concentration en fin d’extraction [mg .L'l] 0,042 0,065 0,016 0,029
Temps de traitement (aprés I’arrét) [h] 7,5 (3) 8 (2,7) 46 (1,3) 5(1,2)
Mass extrait [mg] 7908,5 7725,2 7671 7623,3
Masse extrait apres une nuit d’arrét [mg] 62,95 51,9 106,73 83,4
Masse apres séchage (eau+toluéne) [mg] 210,2 21312,8% | 349,7 al GALER
En pourcentage (eau+toluene) [%] 2,5 82,8" 4,2 57 gb
Masse perdu dans la préparation [mg] 216,3 216,3° 161,7 161,7°
En pourcentage [%] 2,57 2,59 1,95 19
Masse reste dans le pilot [mg] 210,2 349,2 362,77 543,7
En pourcentage [%] 2,5 4,19 4,36 6,5
Rendement d’extraction (sans la perte) d [%] 96,7 95,1 94,3 92,4
Rendement aprés une nuit d’arrét [%] 97,4 95,74 95,6 93,4

* masse de I’eau resetée dans le colonne de ’essai 2 et 4 aprés ’extraction ; mesurée par séchage a 105°C.

®nourcentage de la masse restée

¢ la perte du polluant pendant la préparation des essais 2 et 4 est considérée la méme que pour les essais let 3, respectivement.

% |e rendement = masse extraite / (masse initiale —masse perdu dans la préparation).
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Les Figure 1V-23, Figure 1V-24 représentent 1’évolution de la concentration du gaz extrait en

échelle logarithmique et la masse extraite cumulée au fil du temps d’extraction.
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Figure 1V-23: Concentration en gaz a la sortie de colonne pour les quatre essais
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Figure 1V-24 : Masse extrait cumulée avec le temps pour les quatre essais

Les deux figures montrent la bonne reproductibilité des quatre expériences. On remargue un
effet de dilution pour le débit le plus important (Essais 3, 4), ou la concentration a la sortie

dans la phase évacuation/évaporation pour ces essais est moins importante d’environ 70% de

e
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la concentration a la saturation contre 91% pour les essais 1 et 2. En effet, en augmentant le
débit et ainsi les vitesses des pores, cela augmente aussi 1’évaporation (le coefficient global)
selon les relations d’estimation (Wilkins et Yoon), mais I’augmentation est moins importante

que I’augmentation due a la convection qui emporte le polluant vers la sortie.

On remarque aussi une légére différence pour le rendement d’extraction. Le rendement est
meilleur pour le débit faible avec un sable sec (essai 1). Il diminue un peu avec
I’augmentation de la saturation (essai 2) et le débit (essai 3). Cela peut s’expliquer par
I’accessibilité de I’air aux pores (pour la saturation), et au fait que le temps nécessaire a la

diffusion est plus important pour les débits faibles.

Zhao et al., (2008) ont proposé une méthode d’estimation du temps optimal d’arrét d’un
systéme d’extraction basée sur la courbe de la concentration de gaz extrait. Ils ont défini un

terme appelé I’efficacité du systéme de décontamination noté E [%] :

E :tEx100 (1V-18)

e
P : pente relative de la courbe d’extraction [T™].

Elle est definie par I’équation suivante :

5 2Cs 1 _ Cyp=Coy 1 (1IV-19)
init init
At CMTT g, ot Cm

i+1 i

t,: temps parcouru depuis le démarrage de I’extraction, [T].

Zhao et al., (2008), ont montré qu’a partir d’une efficacité E inférieur & 10 [%], le traitement
par la SVE n’est plus rentable économiquement. Ils proposent le terme de « temps optimal de

traitement » quand ’efficacité atteint cette valeur.

Nous avons déterminé ce temps optimal de traitement pour nos quatre essais en representant
I’efficacité définie par Zhao et al., (2008) en fonction du temps (Figure 1V-25). Le temps

optimal pour chaque essai est donné dans le Tableau 1V-5.
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Figure 1V-25: Efficacité du systéme d’extraction SVE/Venting pour les quatre essais

Tableau 1V-5: Temps optimal d’arrét pour les quatre essais

Pilote Essai 1 Essai 2 Essai 3 Essai 4
Temps optimal [min] 232 227 76 73
Concentration [mg.L™] 0,264 0,331 0,192 0,223
Masse extrait [mg] (temps optimal) 78924 7698,1 7628,9 7562,56
Rendement 1 [%] (temps optimal) 96,5 94,8 93,7 91,6
Temps totale (traitement continu) 449 478 280 303
Masse extrait [mg] (temps totale) 7970,4 7777 7777,3 7707,2
Rendement n [%] (temps totale) 96,73 95,1 94,3 92,4

On remarque que cette méthode pour déterminer le temps optimal d’arrét de traitement par
SVE/Venting peut étre appliquée. En effet le gain du rendement aprés ce temps est moins de
1% de la totalité de la masse extraite pendant 1’extraction continue pour un temps d’extraction

deux a trois fois plus important. Ainsi la consommation d’énergie peut étre limitée.

Un autre phénomeéne est remarqué : lorsque le systeme est arrété, un accroissement de la
concentration est observé en reprenant 1’extraction. Pendant cette période d’arrét, le toluéne
continue de passer a 1’état gaz et a diffuser dans le sol, sa concentration augmente ; la
concentration & ce point pour I’essai 1 est d’environ 18,2 mg.L™ au lieu de 0,042 mg.L™ en fin

d’extraction.

Ce phénomene a été remarqué aussi par plusieurs auteurs (Harper et al., 1998 ; Kaleris et
Croisé 1997 ;Johnson et al., 1994 ; Grathwohl, 1998 et Smith et al., 1996). Selon ces auteurs,
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la derniere étape d’extraction ; I’étape diffusionelle, peut étre optimisée par 1’application du
« Venting pulsé » ou « Venting en discontinu ». Le principe repose sur les déclenchements et
arréts intermittents du systéme. Selon Kvapil (2000), I’optimisation de ces périodes permet
d’obtenir le méme rendement que par 1’application de I’extraction continue tout en ayant des

gains energétiques considérables.
IV.4.3. Modélisation de SVE/Venting

Les quatre essais ont été simulés avec le modéle numeérique et les résultats sont comparés aux

résultats expérimentaux.

Le modele consiste a activer cinq équations EDPs : une qui simule I’écoulement de la phase
gazeuse (I’équation de continuité (111-1)), les autres équations simulent la conservation de la
masse des phases gazeuse mobiles, PLNA, la phase aqueuse et la phase solide immobile
(équation (111-4)).

Le transfert de masse entre les phases aqueuse et gazeuse, organique et aqueuse et aqueuse et
solide se passe en respectant les modéles detaillés en paragraphe 111.4.6.

Plusieurs simulations sont effectuées avec plusieurs modeles d’estimation du coefficient

global de transfert PLNA/phase gazeuse.

La géométrie du modele avec les conditions initiales et aux limites sont schematisés sur la

Figure 1V-26 pour les deux cas SVE et Venting.

On suppose dans le modele que 1’équilibre local est atteint au bout de deux jours ; ce temps
est le temps de repos des échantillons avant de démarrer I’extraction, ainsi les conditions

initiales des concentrations pour le modeéle sont :

P’ M
__98 B
C,(r,z0)= : T

gp
C,(r,z,0)0=S,,
C.(r,z,0)=K, ;S ,
La pression initiale du gaz est la pression atmospheérique : P, (r,z0)=1atm

La saturation initiale en PLNA est S_(r,z,0) =S
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Dans le procédé de Venting I’entrée de la colonne est reliée a une bouteille d’azote et le tuyau
de la sortie est laissé libre a la pression atmosphérique sous une housse. Ainsi les conditions
aux limites sont :
- Pour I’écoulement
De type Dirichlet :

P, =1atm(Orifice de la sortie pour Venting, orifice de I’entrée pour le SVE)

De type Neumann :

K k
q, = = (VP, + p,9Vz) Orifice de I’entrée (Venting), orifice de la sortie (SVE)

Hq

(VP, + p,9Vz) =0 (Les parois de la colonne)

- Pour le transport de la phase gazeuse :
De type Dirichlet :

C, =0 (Orifice de ’entrée, gaz propre)
De type Neumann :

q,C, —D=gVCg =0 (Parois)

D=gVCg = 0 (Orifice de la sortie)

- Pour les autres équations de transport

De type Neumann :

VS, =VC, =VC, =0(Parois, entrée et sortie)

Les deux géométries avec les conditions initiales et aux limites sont schématisées sur la

Figure 1V-26 ci-apres pour les deux cas étudiés : SVE et Venting.

2848 mailles triangulaires avec des éléments de type Lagrange-quadratique sont utilisées. Le
maillage est raffiné a I’entrée et a la sortie de la colonne et aussi au niveau du contact

graviers/sable.
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Entré ¢=0,5%rt Entré ¢=0,54m
P, = atm ml
8 = 6001
_ _l . Qg = 600— .
c,=0.VS, =0 Paroi min Paroi
¢ A ’ == Cg=(}ll750=_
Graviers Graviers
g Py(r, z, 0)= atm g Py(1, 2, 0)= atm
N Cy (1, 2, 0) =Csar; So=0 N Ca (1, 2, 0) =Csar; So=0
2 Sable HNO,4/0,8 Paroi @ Sable HNO,4/0,8 Paroi
£ > VP =0 5 =3 VP, =0
g = Py(r, 2, 0)= atm g < & Py(r, z, 0)= atm s =
S So(T,2,0)= Ssinit VS, =0 = g So(1,2,0)= Syt e e — o
5| Gla0-cm sl ~ V6 =0 | B Ga0=gm ve=0
< Cw (1,2,0)= S Ve, = N Cw (1,2,0)=SF @ =
3 Co(1,2,0)=Ka SF Ve, =0 & Co(1,2,0)=Ka S Ve, =0
Graviers Graviers
Py(1, z, 0)= atm Py(1, z, 0)= atm 5
v Ca (1,2, 0) = Csat, So=0 r v Ca (1, 2 0) = Csar, So=0 or
> — - >
Sortie $=0,5 cm Paroi Sortie $=0,5 cm Paroi
— 3400 ml Py (r,z,t) = atm
Q= min VS, =0,VDVC, =0
7S, =0,VDVC, =0
SVE Venting

Figure 1V-26: Géométries, conditions initiales et conditions aux limites pour modéle SVE/Venting
IV.4.3.a.Essai 1

La Figure 1V-27 représente 1’évolution expérimentale de la concentration avec le temps, ainsi
que celles de la simulation des cing modéles d’estimation du coefficient global de transfert
pour I’essai 1. Le Tableau I1V-6regroupe les valeurs du coefficient global initial de transfert

obtenues par ces modeles :

- modele d’équilibre Local LEA équation (111-24)) ;

- modele empirique de Wilkins et al., (1995) équation (1V-9);

- modeles empirique de Yoon et al.,(2002) équation(1V-10);

- modele proposé a saturation référentielle de (S =0,01) équation (1V-12) ;

- solution Analytique-convection 1D équation (1V-8) ;

- solution Analytique dispersion-convection 1D équation (I1V-7). Dans ce modéle deux

C 9.8
Sat
9.8

estimations du coefficient de transfert de masse a partir de la concentration de sortie

ont été utilisées :
= 0,913 est la moyenne de résultats expérimentaux dans la phase

évacuation/évaporation ;

e
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= 0,98 représente une majoration du coefficient pour une meilleure concordance entre

le mode¢le et I’expérience.

100

N [e2] (o]
o o o
P P M

C,/Cy52 [%]

N
o
P

Concentration relative du gaz extrait

Essail

equilibre locale LEA

modéle proposé (A=472; $=1,37; So_ref=0,01)
analy disp-conv(A=947; p=1,18; ¢/C_sat=0,98)
analy disp-conv (A=472; $=0,93; C/C_sat=0,913
Analy conv (A=275; $=0,6; C/C_sat=0,913)
Wilkins (p=0,5)

Yoon ($=0,5)

50

100

150

400 450
Temps [min]

300 350

Figure 1V-27: Résultats expérimentaux et de plusieurs modélisations de !’essail/\Venting

Tableau 1V-6: Différentes modélisations de ’essai 1 avec ’évaluation des erreurs

Coefficient Concordance
C globalinitial RMSE NRMSE R NSSRD
5 9.8 init -1
Modete c S R (T I O R S W & i
9.p (vitesse de pore Global Tailing
1D 0,313cm.s™)
Eq“"'i’é;'oca'e 1 oo 0 1602 1517 0924 -  Mauvais Mauvais
Modeéle proposé | modele 0,924 Trés  Trés
Sr" =0,01 Estimé 1D 0,913 e Lt Sz S I e bien bien
Modele 0,99 Tres Tres
ralydizicay | < s 008 9475 118 324 307 0997 0092 1= |0
1D & . .
(D) Modele 0028 5 4725 093 627 6 0989 152  Bien Mauvais
Analy-conv (1D) | podele 08 275 05 1123 1064 096 114 Mauvais Mauvais
max 271
Modele 0,812 min 238,3 ) _
Wilkins (1995) moy 243,3 05 13,24 125 0,949 10,25 Mauvais Mauvais
Estimé 1D 0,889 247,9
max 254,9
& in 220,8 . .
Yoon (2002) Modele 0,79 mm(;; 225 of 05 1444 1368 0,939 11,83 Mauvais Mauvais
Estimé 1D 0,871 230,5
init
J‘J‘/lo_gﬂ( r,z)drdz
2 la moyenne du coefficient sur la colonne est calculée par : ﬂ,:)n_';;oy =Lz

Hdrdz
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On remarque que les modéles basés sur la solution analytique-convection en 1’occurrence :
Wilkins et al., (1995), Yoon et al., (2002) et le modéle analytique-convection sous estiment le

coefficient global initial de transfert de masse 4,_, ou la concentration relative initiale du gaz

extrait est & 0,81 ; 0,79 et 0,84 de la concentration a 1’équilibre respectivement, contre de
0,913 pour I’expérience (Tableau 1V-6). Cela est bien I’effet du fait de négliger la dispersion

hydrodynamique dans le calcul du coefficient global.

En revanche, on observe que les modeles se basant sur la solution analytique-dispersion-

convection ont Iégerement surestime le coefficient global initial zgi;ﬁ (Tableau I1V-6).

On remarque aussi une chute de la concentration et donc du coefficient global de transfert au
premier pas de temps. Cette chute est reliée a la valeur de 4’ et au coefficient global initial (cf.
Figure 1V-29).

Le modéle a I’équilibre local simule avec des erreurs importantes (NRMSE>15 %) la

premicre étape d’extraction.

Trois modeles présentent de meilleures solutions avec des erreurs modestes (Tableau 1V-6). I

s’agit du modele proposé, du modele de dispersion-convection avec surestimation

Aot 5 =947h™ B =118, Cgsf =098 et relativement le modele dispersion-convection
9.5

A 4720 5, =093 21 ~0913

-9 ’ﬂy— M st T '

9.8

La Figure 1V-28 représente les résultats des modeéles a une échelle logarithmique, ou I’effet de
trainé (tailing) est mieux observé (les faibles concentrations).
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100 P = Essail

] 5 equilibre locale LEA
rae)
§ modeéle proposé (A=472; p=1,12, So_ref=0,01)
% analy disp-conv(A=947; =1,18; ¢/C_sat=0,98)
N 10 4 analy disp-conv (:=472; p=0,93; C/C_sat=0,913)
g’ ] Analy conv (A=275; p=0,6; C/C_sat=0,913)
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Figure 1V-28: Résultats expérimentaux et de modélisations a I’échelle semi logarithmique de

Dessai 1/Venting
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Figure 1V-29: Coefficient de transfert du masse des plusieurs modélisations de ’essai 1/Venting

A cette échelle, on remarque que seuls le modele proposé et la solution analytique de

1I’équation de dispersion-convection (avec

faibles concentrations (tailing effect).

ﬂinit

ong.5 SUrEstime) ont la capacité de simuler aussi les
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Enfin la légere différence de I’estimation du coefficient globale moyen par des modé¢les
Wilkins et Yoon, sur la géométrie 2Daxy et la géométrie 1D (Tableau IV-6), montre la

répartition homogene de la vitesse sur la colonne.

En conclusion les deux modéles de Wilkins et al. (1995) et Yoon et al. (2002), représentent
des modeles tres appréciés ; ils sont bien capables d’estimer le coefficient global initial pour
de grandes vitesses. Une correction, qui prend en compte la dispersion, de ce modeéle est bien
utile pour simuler aussi les vitesses faibles, cette correction doit se baser sur des résultats

expérimentaux sur différents types de sols, différents polluants et différentes vitesses.

1V.4.3.b.Essai 2

La Figure 1V-30 et le Tableau IV-7 représentent 1’évolution de la concentration du gaz extrait
pour différents modéles et 1’évaluation de leurs erreurs avec les résultats expérimentaux pour

’essai 2 en échelle logarithmique.

x Essai 2

---------- equilibre locale LEA

modeéle proposé (A=511; p=1,44, So_ref=0,01)
analy disp-conv (A=1044; p=1,26; C/C_sat=0,98)
analy disp-conv(A=511; p=0,93; C/C_sat=0,905)
—— Wilkins (=0,5)

100

[y
o
il

o
[EEN
I

Concentration relative du gaz extrait
Cy/C 2 [%]
[3=Y

0,01 T T S T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350 400

TerAr'15st [min]

Figure 1V-30: Résultats expérimentaux et de modélisations a I’échelle semi logarithmique de

Dessai 2/Venting
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Modele proposé (A=511, p=1,44, So_ref=0,01)
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i ] Analy disp-conv (A=511, $=0,93,C/C_sat=0,913)
(2]
[%2]
£ 10 : —— Wilkins ( p=0,5)
p E
©
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ERNEE
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Figure 1V-31: Coefficient de transfert de masse de plusieurs modélisations de I’essai 2/Venting

Tableau IV-7: Différentes modélisations de I’essai 2 avec l’évaluation des erreurs

Modele

Equilibre locale
LEA

Modeéle proposé
Sr" =0,01

Analy disp- conv-
(1D)

Wilkins (1995)

Coefficient Concordance
C global initial
9.8 2,' [h'l] RMSE NRMSE R NSSRD
. -1
cx T AoImgl] [%] [ 1 Giopal Tailing
9.8 (vitesse de pore
1D 0,348cm.s?)
1 o) 0 14,5 14,1 0,933 - Mauvais Mauvais
Modele 0,92 Tres Tres
Estimé 0,905 511,5 1,44 3,2 3,12 0,997 0,036 bien bien
Modeéle 0,991 Tres Tres
Estimé 1D 0,98 1044 1,26 3,93 3,83 0,995 0,097 bien Bien
Modeéle 0,92 . .
Estimé 1D 0,905 511,5 0,93 6,75 6,57 0,986 0,24 Bien Mauvais
max 286,8
Modele 0,815 min 254
moy259,2 0,5 12,93 1259 0,947 0,59 Mauvais Mauvais
Estimé 1D 0,88 273,9 (1D)

Le coefficient global initial est proche de celui de I’essail. La différence est due a la petite

différence du débit, mais aussi a 1’effet de la saturation en eau a 0,0755. En effet cette

saturation diminue la teneur en phase gazeuse et augmente donc la vitesse au niveau des

pores. Elle diminue aussi la tortuosité et la dispersion hydraulique.

La concentration ne chute pas a une valeur nulle comme 1’essai 1. Dans ce cas la présence de

I’eau (saturation a 0,075) active le transfert de masse entre phases

. aqueuse/gazeuse,
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PLNA/aqueuse et aqueuse/solide (cf.111.4.6). Cela permet 1’échange entre les phases vers la

phase gazeuse qui augmente la concentration du gaz extrait dans 1’étape de diffusion.
IV.4.3.c.Essai 3et 4

Les résultats concernant les essais 3 et 4 sont représentes dans les Figure 1V-32, Figure 1V-33
et Figure 1V-34, Figure 1V-35 respectivement ainsi que les Tableau I1V-8 et Tableau 1V-9
respectivement. Les commentaires et conclusions faites sur les essais 1 et 2 restent valables
pour ces deux essais. On peut rajouter que seul le modele proposé est capable de simuler les

résultats expérimentaux contrairement aux deux autres essais ou la solution analytique de

I’équation de dispersion-convection (avec A4, , surestime) donne aussi une bonne estimation.

Aussi, on remarque ici que le modele de Wilkins (1995) estime mieux le coefficient globale
initial du transfert pour les essai 3 et 4 en comparant avec celles des essai 1 et 2, sous I’effet
de diminution relative de 1’effet de dispersion hydrodynamique avec I’augmentation de la

vitesse de pore.

100 *  [Essai3
---------- equilibre locale LEA
§ 10 | modéle proposé (A=994; p=1,54; So_ref=0,01)
g 3 analy disp-conv (A=994; p=0,74; C/C_sat=0,7)
§ analy disp-conv(A=1417; =1,06; C/C_sat=0,8)
_g 1 . — Wilkins ($=0,5)
S 8
()
= <01
c O
2
-
© .
e
<
€ 001 -
o
2 3
S}
o T :
0,001 ‘ . . . . ; .
0 50 100 150 200 250 300
Temps [min]

Figure 1V-32: Résultats expérimentaux et de modélisations a I’échelle semi logarithmique de
Dessai 3/SVE
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Figure 1V-33: Coefficient de transfert de masse des plusieurs modélisations de ’essai 3/SVE

Tableau 1V-8: Différentes modélisations de I’essai 3 avec l’évaluation des erreurs

Coefficient Concordance
C global initial
Modéle gaf /1:)_9 [h—l] 5 RMSI_E1 NR;VISE R NSSRD
C : mg.L71 [%] [l [l  Global Tailing
9.p vitesse de pore
1D 1,689cm.s*
Equilibre locale 1 o 0 1373 177 0764 -  Mauvais Mauvais
LEA
Modele proposé | modele 0,72 Trés Trés
S* —001 | Esimé0705 994,5 154 1,79 23 09% 006 .= W
Modéle 0,81 Tres .
skt 1417 118 28 361 0991 0,18 ' bien
Analy disp-cony | ESime08 bien
1D :
(e E"o.de',e 0.72 9945 074 345 445 0987 635  Bien Mauvais
stimé 0,705
max 772,5
Modele 0,63 min 677,9
Wilkins (1995) moy692,3 0,5 5,81 7,5 0,962 6,49 Mauvais Mauvais
Estimé 0,686 705 (1D)
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Figure 1V-34: Résultats expérimentaux et de modélisations a I’échelle semi logarithmique de

DPessai 4/SVE
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Figure 1V-35: Coefficient de transfert de masse de plusieurs modélisations de I’essai 4/SVE
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Tableau 1V-9: Différentes modélisations de I’essai 4 avec l’évaluation des erreurs

Coefficient Concordance
C global initial
Modéle %f /llofg [h-l] 4 RMSE NR(!VISE R NSSRD
C . mg.L°] [%] 1 [l Glopal Tailing
9.8 vitesse de pore
1D 1,85cm.s™
EQUI“IE)I;; locale 1 0 0 1484 199 07 - Mauvais Mauvais
Modele proposé | pmodgle 0.73 Trés Tres
Sc,)ef —0,01 Estimé 0,695 1051,8 1,54 2,41 3,23 0,993 0,063 bien i
Modele 0,82 Tres .
Analy disp-conv | Estimé0,3 1550 1,18 2,42 224 0993 0,356 bien bien
(1D) Modéle 0,73 . .
Estimé 0,695 1051,8 0,74 3,34 45 0,986 0,324 Bien Mauvais
max 807
Modgle 0,64 min715,4
Wilkins (1995) moy 729 0,5 4,65 6,23 0,973 0,424 Bien Mauvais
Estimé 0,674 746,3 (1D)

IV.4.3.d.Evaluation de la masse extraite des phases

Pour activer 1’échange entre la phase aqueuse et la phase solide, on suggére que le sable
contient une tres petite fraction de masse organique f, de 0,02% a la condition d’équilibre

locale pour les pilotes 2 et 4. 12,6 mg de toluene est retenue dans la phase aqueuse et 22,9 mg

est retenue dans le sable.

La Figure 1V-34 représente 1’évolution de la masse de toluéne extraite des phases aqueuses et
solides. L’extraction du toluéne diminue en fonction du temps. Cette diminution est plus

prononcée pour 1’essai 4 du fait d’une vitesse d’écoulement plus importante.
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Figure 1V-36: Evolution de la masse de polluant en phase aqueuse et solide pour les essais 2 et 4
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Figure 1V-37: Evolution des coefficients de transfert de masse entre phases pour les essais 2 et 4 du

modele proposé

1V.5. Conclusion

Le modéle d’écoulement multiphasique et transport/transfert entrephases est validé

expéerimentalement par la vérification les différentes parties du ce modele.
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Résultats et Discussions

Le modeéle d’écoulement diphasique est Vérifié par les deux expériences de drainage :

I’'une est menée dans le laboratoire LTDS sur une colonne. Une tres bonne
concordance des résultats de modélisation avec le débit de sortie, le volume drainé et
la pression capillaire mesurée sur les tensiometres est observée. Par ailleurs, cette
modélisation montre I’importance du choix des conditions aux limites de la sortie.

I’autre est menée par Neumann (1992) sur une cellule 2D de type Hele-show équipée
de capteurs pour mesurer les saturations et les pressions a différents endroits. La aussi
une bonne concordance des résultats de modélisation avec ceux mesurés sur les

différents capteurs est observée avec une erreur NRMSE de moins de 5%.

Le modéle d’écoulement multiphasique est Vérifié par deux expériences d’infiltration :

L’une est menée par Neumann (1992) sur une cellule de Type Hele-show équipé par
des capteurs mesurant les pressions et la saturation a différents endroits, ou les
résultats de modélisation sont confortés a celles de I’expérience. La aussi une bonne
concordance est trouvée pour les capteurs de pression et pendant ’infiltration sur les
capteurs de saturation. Aussi une comparaison visuelle entre les résultats donne une
bonne concordance.

L’autre est menée sur le pilote MPE ; ou une comparaison visuelle avec les résultats

du modéle donne une bonne concordance.

Le modéle du transport de polluant en phase gazeuse est vérifié avec succes par un essai de

tracage mené sur colonne par Brusturean (2004). Les résultats de simulation montrent

I’importance de choix de la dimension du modéle, ou un modele 1D surévalue le champ de la

vitesse ainsi la convection comme un mécanisme de transport.

Le modele du transport/ transfert de masse entre phase PLNA/phase gazeuse est vérifié par

quatre essais menés sur une colonne simulant la technique SVE/Venting. Les essais ont été

modélisés avec plusieurs modéles de transfert, les résultats montrent que la dispersion

hydrodynamique ne peut étre négligée dans I’estimation du coefficient du transfert de masse

et en particulier pour les faibles vitesses. Enfin un modele ayant la capacité de simuler avec

une bonne concordance 1’étape de diffusion (derniére étapes) a été propose.
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Chapitre V.: ESSAI D’APPLICATION A L’ECHELLE DU TERRAIN
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V.1. Introduction

Pour tester la capacité du modéle a simuler les processus d’écoulement multiphasique et
transport de polluant au sein de 1’extraction multiphasique dans le cas d’un site réel exposé a

cette technique, nous avons imaginé un scénario de pollution décrit ci-dessous.

Une citerne contenant 8 m® de toluéne s’est déversé accidentellement sur un sol sableux
(supposé de type HN34) sur un rayon de 1,5m. Une quantité suffisante pour développer le
panache. Pendent 12heures la pollution s’infiltre dans le sol & une vitesse de Darcy de 0,157
cm.min™t. Au fil du temps la pollution atteint la frange capillaire et la nappe phréatique qui se
situe a une profondeur de 3 m. Le PLNAL s’étale sur la frange capillaire et constitue une

lentille de phase libre sur un rayon de 8 m avec une épaisseur de 5 cm du polluant flottant.

Apres quelques temps, la pollution se propage dans le sous-sol dans les trois phases ;
aqueuses (dissolution), gazeuse (évaporation) et solide (sorption). La pollution s’enveloppe
d’un panache en phase gazeuse dans la zone non-saturée par ’action de la diffusion

moléculaire.

Deux mois apres I’accident, une intervention de restauration du site par la technique de
I’extraction multiphasique classique sans rabattement de la nappe (de type TPE) est appliquée

pendant lannée.

Pour simuler ce scénario, le modele MPE complet est active ; c’est-a-dire six équations EDPs,
trois équations qui simulent 1’écoulement multiphasique des trois phases avec leurs relations
constitutives de capillarité, et trois équations qui simulent le transport et le transfert entre les

trois phases (le modele avec ces équations est détaillé dans le chapitre 111).
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Les parametres nécessaires du sol (sable HN34) et du polluant (toluéne) pour le modéle sont

détaillés dans le Tableau V-1.

Tableau V-1: Paramétres d’entré pour le modéle

Paramétre Symbole Valeur
Perméabilité intrinséque (HN34) K 3,75 10 m?
Porosité (HN34) 2 0,4

Masse volumique apparente Lo 1,59 g.cm?
Paramétre de VG a, 2,8m*
Paramétre de VG vg 58
Dispersivité longitudinale o, 2,75cm
Saturation résiduelle en eau S 0,16
Saturation résiduelle maximale en PLNA Sa 0,15

Teneur en carbone organique fo 0,03

Masse volumique de I’eau Puw 1000 g.L™
Viscosité de I’eau Hoy 10%Pa.s
Masse volumique de 1’air Py 1,28 g.L*
Viscosité de I°air Hy 1,8310°Pas
Masse molaire (toluene) Mﬁ 92,14 g.mol™*
Pression de vapeur saturant de toluene Pg‘f 5 2910 Pa

Masse volumique de toluene (PLNA) o 867¢g.L"
Tension superficielle (air-PLNA) O gu 28,510° N.m*
Tension superficielle (PLNA-eau) o 34,510° N.m™
Tension superficielle (air-eau) Oy 68,510° N.m*
Viscosité dynamique de toluene M, 0,59 10°%Pa.s
Solubilité de toluéne dans I'eau Sw.p 0,515¢g.L™
Coefficient de partage octanol/eau kow‘ 5 490 L kg™
Coefficient de partage toluéne/ carbone organique (Rahbeh et al., 2007) koc’ 8 182 L.kg™
Constante de Henry adimensionnelle H 5 0,27
Coefficient de diffusion moléculaire du toluéne dans I'air D; 8,7.10°mz.s™
Coefficient de diffusion moléculaire du toluéne dans I'eau D, 4 8,6 .10"m2s™
Equivalant de la résistance & I’écoulement dans la crépine L, 5cm
Saturation référentielle (modele proposé dans chapitre 1V) S;ef 0,05

Constante du modele proposé ,By 2
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Deux étapes de simulation sont réalisées ; I’infiltration, la redistribution et la propagation de
la pollution dans le sous-sol pendant 2 mois, suivi de 1’extraction multiphasique pendant 1 an.
Les résultats de la fin de I’étape de propagation seront les conditions initiales de 1I’étape de

I’extraction.

Les conditions aux limites pendant la premiére étape sont :
- pour I’écoulement :

De type Dirichlet :

P, =atm(La surface du sol et ’extrémite droite)

P, =(2-12)p,9 (L extrémité droite)

De type Neumann :

g, =0157cm/min0 <t <12h (la surface de I’infiltration)
(VP, + p,gVz) =0(les autres limites)

(VR, + p,,9Vz) =0(les autres limites)

- pour la propagation de la pollution :
De type Neumann :

,VC, = 0(surface du sol)

C, —D,VC, =0(les autres)

o]

9
D,VC, = 0(extrémité droite)
q,C,, — D,VC,, = 0(les autres)
VC, =0 (partout)

VS, =0 (partout)

Les conditions aux limites pour la deuxieme étape, 1’extraction multiphasique :
Les conditions aux limites de 1’écoulement et du transport sont celles de la derniere

etape, sauf pour la crépine (un vide de 50 cmCE est appliqué (P, )):

De type Neumann (& la crépine se trouve a -30cm =+ 90 cm du niveau de la nappe) :

K.,
qg :/J—L(Ppuits - Pg)
g —x
Kk
qw = /u—IiN(Ppuits - PW)

Thése, INSA de Lyon, 2015 205



Essai d’application a l’échelle du terrain

Kk
0o~ ) I:i Ppuits - Po)
D,VC, =0
D,VC, =0

Les autres conditions sont gardées les mémes que celles de la derniére étape.

La Figure V-1 schématise la géométrie, les conditions initiales et aux limites pour le scénario

proposé.
z
. A
Axe symétrique T 15m _
< >
4
) Infiltration Py =atm,VR, =0,VF, =0
P =P P_a‘g;; Py qo = 0,157 cm/min ; 0<t<12 pv¢, =0,q,C, —DVC, =0,VC; = 0,Vd; = 0
w g — [
q,C, — DVC,
qwCy —DVC,, 3
VC, S
: Sable HN34
b 8 d P, =1,59 g/cm3
3m Crepl%i (t>2mois) (fac :)3%
Crépine (t>2moif) B _ g o, 5 P,(r,2,0) = atm 3
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= 3 Ry P ,2,0) = 0— w — Pw -
Dggw_ 0 Eqw = m(Ppuit _Pw) O(r Z, ) png( Z) VPO =0
- - = pa—
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r
Paror impermeable >
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A

[

8m

Figure V-1: Géométries, conditions initiales et conditions aux limites pour le scénario MPE
V.2.Résultats de simulation de la propagation de la pollution

Les Figures V-2(A-F) montrent la progression du polluant dans le sous-sol au fil du temps.

En effet, la quantité de PLNA est choisie de maniére qu’elle soit suffisante pour traverser la
zone non saturée, et atteindre la zone saturée. En laissant des traces derriere lui (saturation
résiduelle en PLNA), le polluant flotte sur la zone saturée et constitue une lentille du PLNA
libre. Cette derniére se propage au fil de temps jusqu’a atteindre 1’extrémité du domaine

(r=8m) en 15 jours.
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Figures V-2 (A-F) : Evolution de la saturation de PLNA avec le temps (étape de propagation)

La Figure V-3 montre la saturation résiduelle en PLNA, cette saturation est propositionnelle a
la saturation en phase aqueuse (Benremita, 2002 ; Cotel, 2008).La saturation résiduelle en
PLNA dans la ZNS est de 3a 4% par contre dans la ZS elle est de 5 a 7,5%.
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Figure V-3: Saturation résiduelle en PLNA a 2 mois de propagation (étape de propagation)

Une dégradation de la saturation avec le temps est observée. Cette dégradation est plus

remarquée dans la zone saturée, en effet cela est ’effet du transfert de masse avec les autres

phases (gazeuse, aqueuse et solide). Cet effet est bien remarqué aussi sur la Figure V-4 qui

montre 1’évolution du volume total du polluant (mobile, immobile et totale) avec le temps.
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Figure V-4: Volume de PLNA total, résiduelle et mobile (étape de propagation)
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A cause de la saturation résiduelle, la phase organique mobile récupérable diminue avec la
propagation de la pollution, ou plus de la moitié du polluant est retenue en phase PLNA

immobile dans le sous-sol apres une quinzaine de jours apreés le déversement.

Les modéles d’estimation du coefficient de transfert de masse entre phases (PLNA/phase
gazeuse, phase agqueuse/phase gazeuse et PLNA/phase aqueuse) (cf. 0), sont liés aux vitesses
des pores de la phase gazeuse et la phase aqueuse, respectivement. Cette vitesse est nulle
partout. Ainsi afin de I’activer dans le sous-domaine, on ajoute une petite vitesse des pores
correspondant @ moins de 0,1% de la permeabilité intrinséque aux modeéles associés. Cette

valeur donne des coefficients de transfert de masse interphases suivant :

Tableau V-2: Coefficients de transfert entre les phases (étape de propagation)

PLNA/ PLNA/ phase aqueuse/ phase aqueuse/
phase gazeuse phase aqueuse phase gazeuse phase solide
init -1 init -1 init -1 init -l
ﬂ.o_gﬁ [h™] ﬂ,o_wﬁ [h™] ﬂuw_g y [h™] ﬂ,w_sﬁ [h™]
2,4 0,35+0,97 0,018 0,64

" liée a la saturation en phase PLNA

Les valeurs du coefficient de transfert estimées sont proches de celles trouvees dans la
littérature(Chao et al., 2008 ; Gidda et al., 2011 ; Rahbeh et al., 2007 ; Rahbeh, 2004).
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Figures V-5 (A-F) : Concentration relative de polluant en phase gazeuse ( ) (étape de propagation)

sat
9.8
Les Figures V-5 (A-F) montrent I’évolution de la concentration du polluant en phase gazeuse
au fil de temps. Ici la concentration atteint presque la saturation au bout de 6 heures de

propagation dans la zone non saturée (a la saturation résiduelle en PLNA).

Sous I’effet de la densité de la phase gazeuse (cf. 1.5.3.d), la concentration la plus élevée se

trouve en bas (au-dessus de la frange capillaire) et en contact avec la phase PLNA libre.

s
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En outre I’évolution de la concentration gazeuse est plus rapide que celles en phase aqueuse
(qui est presque nulle & cette échelle de temps). Cela montre bien ’effet de la diffusion

moléculaire du polluant dans Iair, qui est 10* fois supérieure & celle en phase aqueuse.

A (12 h) B (3 jours)

C (7jours)

F (2 mois)

Cuyp
eff
w.B

Figures V-6 (A-F) : Concentration relative du polluant en phase aqueuse ( ) (étape de propagation)

Les Figures V-6 (A-F) montrent I’évolution de la concentration en phase aqueuse. Au bout de
5 jours de propagation, la concentration en phase aqueuse atteint plus de 90% de la solubilité
dans la ZS. Une autre remarque a noter : le panache de la phase gazeuse dans la ZNS se
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dissout dans la phase aqueuse et forme aussi un panache dans la phase aqueuse et cette

derniére s’adsorbe sur la phase solide (Figures V-7(A-F)).

5

A (12 h) B ( 3 jours)

=]
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3l I o | =] =] =] =
[T ) — (=] =] = = [l |
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L3 I o] (] [ — — [T L e T
= =

mg polluant

sol

Figures V-7 (A-F) : Concentration du polluant en phase solide (CS,ﬁ { }) (étape de propagation)
Les Figures V-7 (A-F) montrent I’évolution de la concentration en phase solide. Au bout de
12 jours de propagation la concentration en phase solide atteint plus de 2500 mg.Kg™ dans la
ZS. On remarque aussi que 1’adsorption est un processus lent en comparant avec la dissolution

et I’évaporation.

s
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Figure V-8: Volume de PLNA transféré vers les phases (solide, agueuse, gazeuse, vers

DUatmosphére) (étape de propagation)

La Figure V-8 montre 1’évolution de la quantité totale du polluant transférée vers les
différentes phases (solide, aqueuse, gazeuse et vers I’atmosphére). Au bout de 2 mois, plus de
1026 L de polluant est adsorbé sur la phase solide qui contient 3% de matiére organique, 34,2
L dissous dans 1’eau et 13,9 L évaporé dans 1’air, dont 4,4 L part vers I’atmosphére. Ce qui
représente 13% du polluant déversé, 1’autre partie de polluant se trouve en phase PLNA (50%

en phase piégé immobile et 37% en phase mobile).
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V.3.Résultats de simulation de I’extraction multiphasique (MPE) de la pollution

La Figure V-9 montre le champ de vitesse de Darcy et les lignes de courant pour la phase
gazeuse a 2 jours d’extraction, elle montre que le rayon d’influence du puits au vide appliqué
(50 cmCE) est de 4,7 m selon le terme utilisé dans la littérature (une vitesse qui dépasse 0,01

cm.s™). Elle montre aussi que plus de 80% du gaz extrait passe par cette zone.

J/0.002

Q

0 1 2 3 & 5 ] 7 3

Figure V-9: Lignes de courant et champ de vitesse en cm.s™ de la phase gazeuse (étape MPE)

La Figure V-10 montre le champ de vitesse de Darcy et les lignes de courant de phase aqueuse
a 2 jours d’extraction. Elle montre qu’a un rayon de 4,7 m la vitesse de Darcy dépasse 5 10™
cm.s™. En effet ’emplacement de la crépine et le vide appliqué ont une influence importante
sur le profil du champ de vitesses. Si la crépine est placée que dans la ZNS, cela provoque une
montée da la nappe a coté du puits qui rend difficile ’extraction de la phase PLNA libre, cela
interrompe la continuité de cette derniére. Par contre une crépine placée plutét dans la frange
et la ZS conduit a un débit important de la phase aqueuse et diminue 1’extraction de la phase
gazeuse. Le meilleur choix de I’emplacement de la crépine et du vide appliqué doit étre fait
par l’utilisation d’un modé¢le numérique validé pour répondre mieux aux objectifs de

remédiation.
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Figure V-10: Lignes de courant et champ de vitesse en cm.s™ de la phase aqueuse (étape MPE)

La Figure V-11 montre la saturation et le champ de vitesse de Darcy de la PLNA. Ici on
remarque que les vitesses sont trés faibles (de I"ordre de 10™ cm.s™) en comparant avec celles
des autres phases. Cela est I’effet de sa faible perméabilité relative ; propositionnelle a sa

saturation, qui diminue au fil de I’extraction, et rend difficile I’extraction de la PLNA libre.

0 0.5 1 1.5 2 25 3 3.5 4 4.5 S 5.5 6 6.5 7 7.5 8

Figure V-11: Saturation, lignes de courant et champ de vitesse en cm.s™ de la phase PLNA & 2

Jjours d’extraction (étape MPE)
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La Figure V-12 montre les débits d’extraction. Elle montre qu’au fils du temps les débits de
phase aqueuse et de phase gazeuse augmentent Iégerement pour le méme vide appliqué, di a
I’augmentation de leurs perméabilités relatives avec la dégradation de PLNA. Un rapport de
100 entre les deux débits (2200/33 m*.jour™) est ddi au rapport de leur viscosité dynamique et

de leurs perméabilités relatives.
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Figure V-12: Débit volumique d’extraction de phase aqueuse et phase gazeuse (étape MPE)

Les Figures V-13 (A-H) montrent 1’évolution de la saturation en PLNA. Au bout de 20 jours
d’extraction, la phase PLNA disparait de la ZNS a cause du flux convectif de la phase gazeuse
qui évapore la PLNA. Le flux aqueux dissous la PLNA dans la nappe, au bout de 3 mois le
polluant disparait la aussi. Mais en revanche le polluant résiste dans la frange capillaire, ou les

deux flux gazeux et aqueux sont faibles.

En effet il est possible d’améliorer la conception de ce systéme pour gagner du temps et de
I’énergie soit par le rabattement de la nappe phréatique (par une pompe submersible, ou par
une barriere hydraulique) qui rend la frange capillaire accessible aux flux gazeux, ou soit par
I’utilisation de plusieurs puits d’extraction. Ici pour la méme zone contaminée (rayon de 8m)

on a besoin au moins de trois puits d’extraction.
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Figures V-13 (A-H) : Evolution de la saturation de la PLNA avec le temps (étape MPE)
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Les Figures V-14(A-D) montrent 1’évolution de la concentration en phase gazeuse. Elles
montrent que la concentration en phase gazeuse chute rapidement dans la ZS, mais résiste

dans la frange capillaire, la ou le flux gazeux est faible.

A (2 jour) B (7,5 jours)

Maw 1

Min: 0

C
Figures V-14(A-D) : Concentration relative du polluant en phase gazeuse ( gsatﬁ ) (étape MPE)
9.8
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Figure V-15: Coefficient de transfert PLNA/gaz /10_9, pen h™a I journée d’extraction (étape MPE)
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La Figure V-15 montre le coefficient de transfert de masse PLNA/gaz a 1 journée d’extraction.
Elle montre qu’il est propositionnel a la vitesse de darcy mais aussi a la saturation en PLNA.
Il est calculé par I’intégration du modele de Wilkins (1995) et le modéle proposé dans le

chapitre 1V. Le coefficient diminue au fils de I’extraction avec la diminution de la PLNA.

Les Figures V-16 (A-F) montrent 1’évolution de la concentration en phase aqueuse. Au bout de
50 jours la concentration chute jusqu’a zéro dans la ZNS, ou le flux gazeux évapore le
polluant dissous dans la phase aqueuse, mais résiste dans la frange capillaire.
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Figures V-16(A-F) : Concentration relative du polluant en phase aqueuse ( ) (étape MPE)
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Les Figure V-17 et FigureV-18 montrent I’estimation du coefficient de transfert de masse
phase aqueuse/phase gazeuse et PLNA/phase aqueuse, respectivement. Il est calculé par le
modele de stripping de Chao et al. (1998) dans le premier cas et le modéle Miller et al. (1990)

dans le deuxiéme cas.
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Figure V-17: Coefficient de transfert phase aqueuse/phase gazeuse ﬂw_g‘ pen [h™] (étape MPE)
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FigureV-18: Coefficient de transfert PLNA/phase aqueuse A w3 €N [h™] & 1 journée (étape MPE)

L’ évolution de la concentration en phase solide est représentée dans les Figures V-19 (A-F).

Au bout de 3 mois la concentration dans la ZNS chute & moins de 8 mg.kg™, moins du seuil

s
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VCI pour un sol a usage sensible. Mais par contre la concentration reste tres élevee dans la
frange capillaire, méme apres une année du traitement, ou le polluant en PLNA résiste a

I’extraction.
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Figures V-19 (A-F): Concentration du polluant en phase solide (Csﬁ { }) (étape MPE)

Des coefficients de transfert de masse moyens entre les différentes phases sont calculés par la

formule suivante :
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II(D Sa;tal—azﬁ(ryz) dr dz

it oS, ardz

al-a2,f —

(V-1)

La Figure V-20 donne 1’estimation de ces coefficients moyens. On remarque pour les trois
coefficients PLNA/phase aqueuse, phase aqueuse/phase gazeuse, et phase aqueuse/phase
solide, il subsiste une petite variance en comparant avec celui de PLNA/gaz. Cette variance

est de 30 & 0,1 h%, ce qui explique I’importance de ce paramétre dans la modélisation de
SVE/MPE.

Toute la difficulté de la modélisation est de trouver des modéles validés pour 1’estimation des
coefficients de transfert de masse (PLNA/gaz, PLNA/phase aqueuse, phase aqueuse/phase
gazeuse, et phase aqueuse/phase solide), ce qui doit étre fait expérimentalement a 1’échelle du

pilote ou a I’échelle du terrain.

Aqueuse/gazeuse
PLNA/gazeuse

10 - ——PLNA/Aqueuse

Aqueuse/Solide

coefficient de transfert moyen [h]

0,1 T T T T T T T

0 50 100 150 200 250 300 350
Temps [jours]

Figure V-20: Estimation des coefficients de transfert moyens pour les différentes phases en [h™']
(étape MPE)

La Figure V-21 donne 1’évolution du flux de polluant en phase extrait et le volume de polluant
extrait par chaque phase. Elle montre qu’aux premiers jours on récupére plus de 180 L.jour™
de PLNA. Cette récupération ne dure pas longtemps. Le flux de la phase PLNA chute

progressivement avec la diminution de la phase libre, a 100 jours de récupération de cette
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phase. A 50 jours d’extraction on récupére presque la totalité de la PLNA mobile, soit 2385 L
extrait sur 2870 L mobile. Ce qui represente 83% de rendement. Cela confirme 1’efficacité de
la MPE a récupérer la phase PLNA mobile.

La méme remarque peut étre faite pour le flux gazeux. Aux premiers jours (4 jours), le flux en
phase gazeuse est important, plus de 50 L.jour™, mais il chute trés rapidement avec la disparation

de la PLNA dans la ZNS. Ce qui montre 1’efficacité de SVE/MPE a traiter la ZNS.

Par contre, le flux en phase aqueuse reste modeste autour 10 L.jour™, car la plupart de la

quantité du polluant est piégée dans la frange capillaire non accessible au flux aqueuse.
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Figure V-21: Flux du polluant en phase gazeuse, aqueuse et PLNA et volume d’extraction en
fonction de temps (étape MPE)
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La Figure V-22, montre 1’évolution de la concentration relative en phase agqueuse et gazeuse
au fils du temps. La concentration en phase gazeuse chute trés rapidement, aprés 1’évacuation

du polluant en PLNA. L’étape diffusionelle (effet de trainée) de la courbe est bien observée.

La concentration en phase aqueuse a la méme allure générale, mais la concentration dans
I’étape diffusionnelle reste importante, car le polluant dans la frange capillaire reste plus

accessible au flux aqueux qu’au flux gazeux.

concenration gazeuse (Cg/Cg_sat)

concenration aqueuse (Cw/Cw_sat)

02

concentration relative en phase extrait [-]

0,001 . . . . . . .
0 50 100 150 200 250

300 50
temps [jou rs?]

Figure V-22: Concentration relative en phase aqueuse et phase gazeuse (étape MPE)

V.4.Conclusion

Ce dernier chapitre a permis de tester ’ensemble du modéle MPE mis au point et vérifié

précédemment en le fractionnant en plusieurs parties.

Deux étapes sont effectuées dans ce chapitre : étape de propagation du polluant et étape de

I’application de la MPE.

L’étape de la propagation de la pollution a permis de simuler 1’étendu de la pollution sur une
période de deux mois avec la distribution du polluant dans les différentes phases ainsi que
dans les deux zones du sol ZS et ZNS. Les valeurs du coefficient de transfert sont estimées.

Les résultats ont mis en évidence la diminution de la saturation résiduelle en PLNA avec le

R
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temps, due aux transferts entre phases. Il a été observé aussi que la propagation par diffusion

de la phase gaz est plus importante que la phase liquide.

L’étape de Dl’application de la MPE montre en premier lieu I’influence importante de
I’emplacement de la crépine et du vide appliqué sur le profil du champ de vitesse. Le modé¢le
a montré aussi la limite de cette méthode dans la frange capillaire qui reste non dépolluée
apres une année de traitement. Ce qui confirme la nécessité d’améliorer la conception de ce
systeme soit par le rabattement de la nappe phréatique qui rend la frange capillaire accessible
aux flux gazeux, soit par I’utilisation de plusieurs puits d’extraction. Les valeurs du
coefficient de transfert sont ici estimées a partir de modéles de la littérature. L’importance de

la bonne identification de ce paramétre est mise en évidence.

Cet outil de modélisation reste trés intéressant dans la conception d’un systéme d’extraction
multiphasique. Il prend en compte un nombre important de parametres utiles dans la
conception. Le modele est capable de prédire le temps de traitement et 1’efficacité¢ d’une

configuration de conception et ainsi de trouver la meilleure conception.

Cette simulation d’un scénario de la MPE avait le but de tester la capacité du modéle a
répondre a une problématique de dépollution sur terrain. Il manque la vérification par la

comparaison avec des résultats issus de données de terrain.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

L’extraction multiphasique est une technique de remédiation in-situ trés efficace pour les
polluants volatils qui opere en zone saturée et zone non saturée du sol. Dans ce travail le but
¢tait de construire un modele numérique permettant de simuler I’opération de dépollution via

cette technique.

En premiere étape de travail le modele général numerique est réalisé. Il permet de décrire
I’écoulement multiphasiques des fluides, le transport et le transfert de masse entre les phases.
Il se compose de trois EDPs pour I’écoulement (gazeuse, aqueuse et PLNA) et quatre EDPs
pour le transport, et ce pour chaque composée soit sept équations aux dérivées partielles a
résoudre. Sa vérification est réalisée par I’application de différents modules qui le constituent
séparément sur des résultats expérimentaux.

En suite Nous avons réalisés des expériences sur deux types de sols sableux. La
caractérisation de ces sols a permis de mesurer des propriétés physiques telles que les
perméabilités et les courbes granulométriques ainsi que de tracer la courbe de rétention de

I’eau qui a permis de déduire les parameétres de van Genuchten.

Des expériences de drainage dans la colonne 1D réalisées au laboratoire ont permis la
veérification de la partie du modéle traitant 1I’écoulement diphasique. Le modéle a permis ainsi
d’estimer des parameétres tels que : le débit a la sortie de la cellule, le volume drainé cumulé,
la saturation, la charge hydraulique et la pression capillaire a différents endroits de la cellule.
Par ailleurs, cette modélisation montre I’importance du choix des conditions aux limites de la

sortie.

Cette verification a été confirmée par I’utilisation des résultats d’expériences de drainage sur
une cellule 2D de type Hele-show équipée de capteurs pour mesurer les saturations et les
pressions a différents endroits issue de la littérature (Neumann, 1992). Une bonne
concordance des résultats de modélisation avec ceux mesures sur les différents capteurs est

observée avec une erreur NRMSE de moins de 5%.

L’expérience d’infiltration sur cellule 2D réalisée au laboratoire ainsi que les résultats issus de
la littérature (Neumann, 1992) sur le méme type de cellule ont permis de vérifer la cohérence
et la pertiences des approches thépriqueintroduites dans la partie du modele d’écoulement

multiphasique.
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Une comparaison visuelle avec les résultats de 1’expérience d’infiltration et du modéle donne

une bonne concordance.

Les résultats de 1’expérience menée par Neumann (1992) sur une cellule de Type Hele-show,
sont compares ceux de la modélisation numérique. Une bonne concordance est trouvée pour
les capteurs de pression et pendant I’infiltration sur les capteurs de saturation. Aussi une

comparaison visuelle entre les résultats confirme cette bonne concordance.

Le modéle du transport de polluant en phase gazeuse est vérifié avec succes par un essai de
tracage mené sur colonne par Brusturean (2004). Les résultats de simulation montrent
I’importance du choix de la dimension du modele, ou un modéle 1D surévalue le champ de la

vitesse ainsi la convection comme un mécanisme de transport.

L’expérience d’extraction sous vide a permis de Vérifier la partie du modéle transport/transfert
de masse entre phase PLNA/phase gazeuse. Il s’agit ici de quatre essais menés sur une
colonne simulant la technique SVE/Venting. Les essais ont été modélisés avec plusieurs
modeles de transfert, et montrent que la dispersion hydrodynamique ne peut étre négligée
dans I’estimation du coefficient du transfert de masse et en particulier pour les faibles vitesses
d’écoulement. En outre un modéle est proposé, ce modele a la capacité de simuler avec une

bonne concordance 1’étape de diffusion (tailing effect).

En derniere application, le modele MPE est appliqué a I’échelle du terrain. Les
caractéristiques du sol sont fixées, les dimensions de la zone polluée et le type de pollution
sont précisés. Un premier modeéle est appliqué afin d’évaluer la propagation de la pollution

dans le terrain. Ensuite le modeéle MPE est utilisé afin de simuler 1’étape de dépollution.

Les résultats de I’étape propagation de la pollution ont mis en évidence la diminution de la
saturation résiduelle en PLNA avec le temps, dues aux transferts entre phases. Ces résultats
ont montré aussi que la propagation par diffusion de la phase gaz est plus importante que la

phase liquide.

L’étape de D’application de la MPE montre, en premier lieu, I’influence importante de
I’emplacement de la crépine et du vide appliqué sur le profil du champ de vitesse. Le mode¢le
a montré aussi la limite de cette méthode dans la frange capillaire qui reste non dépolluée
apres une année de traitement. Ce qui confirme la nécessité d’améliorer la conception de ce

systeme soit par le rabattement de la nappe phréatique qui rend la frange capillaire accessible
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aux flux gazeux, soit par I’utilisation de plusieurs puits d’extraction. Les valeurs du
coefficient de transfert sont ici estimées a partir de modeles de la littérature. L’importance de

la bonne identification de ce paramétre est mise en évidence.

Cet outil de modélisation reste trés intéressant dans la conception d’un systéme d’extraction
multiphasique. 1l prend en compte un nombre important de parametres utiles dans la
conception. Le modele est capable de prédire le temps de traitement et I’efficacité d’une

configuration de conception et ainsi de trouver la meilleure conception.
Des voies d’amélioration du modéle sont nombreuses :
D’abords la prise en compte de certains phénomenes négligés dans ce travail tels que :

o la dégradation biologique nécessairement présente dans tous les sols,
e le phénomene d’hystérésis.
¢ le phénomene de sorption entre phase gazeuse/ phase solide,

e La réactions de dissoulution/précipitation des minéraux.

L’expérience pilote mise au point pendant la thése peut étre ameliorée techniquement de
fagon a permettre de voir I’infiltration du polluant dans les différentes zones ZNS et ZN sans
que des volumes morts ne perturbent 1’écoulement. Des capteurs de mesure de pression, et de
saturation peuvent étre rajoutés au dispositif a différents niveau de profondeurs de sol. Enfin,
I’opération de MPE peut étre étudiée grace a ce nouveau dispositif ce qui donne des résultats

a I’échelle pilote 2D qui peuvent étre confrontés aux résultats du modéle.

La validation du modéele avec des résultats issus de I’expérimentation a I’échelle du terrain est
aussi nécessaire pour tester sa robustesse et I’adopter pour d’éventuelles conceptions fines de

la MPE et assurer de cette technologie vers le milieu socio-économique.
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ANNEXES

Annexe A.Taux d’utilisation et coiits des techniques de gestion et traitement des sites
pollués en France en 2010
e polluants dans traitée dans les sols et les eaux souterraines

Pollants traités en 2010 sur les chantiers Polluants traités en 2010 sur les
Sols chantiers Eaux souterraines

PCB | .

e Taux d’utilisation des techniques de traitement de sol

Traitement thermique H
1%

p \/ C
(INS 1,2%, SS 0,89
2%

e Taux d’utilisation des techniques de traitement des eaux souterraines

Pompage+stripping SS
5%
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e codts des techniques de traitement des sols

Bio-augmentation/Bio-stimulation
ISDI

Venting-Bioventing

Oxydation / Réduction chimique
Stabilisation physico-chimique
Biodégradation

Stabilisation physicochimique
Cimenterie

ISDND
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Traitement thermique

ISDD

Installation d'incinération

10
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—
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e coUts des techniques de traitement des eaux souterrains
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Pompage + stripping —
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Extraction multi-phasique
Variabilité des
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B ——
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Annexe B.Modélisation de I’expérience de la cellule de Richards :

Les constants du modeéle de cellule de Richards

Paramétres HN34 Plaque céramique
K [m] 3,7520,09 10 8,76 10™°

® [ 0,4 0,45

Swr [ 0,164

o [1/m] 2,55

n [ 6,61

Deux sous-domaines axisymétriques sont désignés dans le modeéle. Le premier représente
I’échantillon de sable HN34 ou les deux équations de continuité sont prises en compte. Le

deuxiéme représente la plaque poreuse ou la phase aqueuse seule est prise en compte.

3436 mailles triangulaires avec des éléments de type Lagrange-quadratique sont utilisées. Le

maillage est raffiné au niveau du contact des deux sous-domaines (plaque-sable) et aussi a la

surface de sous-domaine.

Pression d’air

variable
I VP, =0

Axe Axisymétrique

t
Sable HN34 Paroi
P, (r,z0) = p,g(0,024 — z) VE =
1,5cm Sy(r,z,0) =1 VR, =0
Py(r,2,0) = atm
Sy(r,z,0) =0 Surface de
x plague
0,95cm Plaque poreuxsaturé VF, =0
P, (r,z,0) = p,g(0,024 — z) Continuité de 1a
Sy(r,zt) =1 r
v >
0 P,=0
4.cm

Géométrie et les conditions initiales et aux limites de la cellule de Richards

La condition aux limites pour la phase gazeuse a la surface du sable (une pression de I’air

variable avec le temps et les pas de pression appliqués) est de type Dirichlet, entrée par une

fonction mathématique simule les pas appliques avec le temps Hq(t) P, (t) = H, (t) o, 9

Temps [h]
Charge appliqué [cmCE]

0 2 5 7,5
5 12 19 29

22,8 24,6 28,8 33,4

58 80 98 98
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25 ~
=
E 2 -
= * EXxp
=]
g - Mod
; 15 - 40 . o Pression d'air [cm-H,0]
c
g RMSE 1,15 [mL]
o 10 - NRMSE 4,75 [%]
S R= 0,994
£
5 -
2 &
>
12 19
O 4 T T ! ! ' I
0 5 10 15 20 25 30 e
Temps [h]

Volume d'eau drainée cumulée résultats d’expérience et de simulation (cellule de Richards)

1
12 19 \ 29 —— saturation Simulée
Pression d'air [cm-H,0]
0,8 -
%0'6 7 40
c
=t
804 -
=2
& 58
02 - 80 98
0 T T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 35
Temps [h]

Saturation simulée (cellule de Richards)
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