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THEME I

TRANSFERT ET DISPERSION DE MATIERE

ET D'ENERGIE EN MILIEU SOUTERRAIN

-1]-




=12~



QUELQUES REFLEXIONS CRITIQUES SUR LA MODELISATION DU
TRANSPORT DE POLLUANTS EN MILIEUX POREUX

MARSILY G. de, Laboratoire de Géologie Appliquée
Professeur & I'Université Paris VI
URA CNRS 1367

INTRODUCTION ET RESUME

Le probléme de la compréhension et de la prévision du
déplacement des éléments en solution dans les milieux poreux
est devenu depuis quelques années un sujet important du fait
de la contamination croissante des eaux souterraines peu ou
moyennement profondes par les activités humaines.

L'effort de recherche a initialement porté sur 1'étude
des phénoménes de dispersion des éléments conservatifs,
c'est a dire ne subissant pas d'interactions avec le milieu
solide traversé; ce type de probléme est caractéristique
d'une pollution ponctuelle dont on cherche a prévoir la pro-
pagation dans l'espace, et la facon dont la dispersion en
réduit la concentration au cours du temps. Alors qu'en labo-
ratoire, la caractérisation de la dispersion est possible
par un coefficient qui n'est fonction gque du milieu, de la
vitesse du fluide et du coefficient de diffusion moléculai-
re, 1l s'avére que sur le terrain, la complexité du champ
des vitesses réelles engendre un effet dispersif complexe
qui est fonction de 1la distance parcourue par 1l'élément
transporté, au moins initialement, et qui est trés diffici-
lement prévisible.

Les efforts de recherche ont ensuite porté sur 1'étude
de la rétention éventuelle des éléments par le milieu tra-
versé; il s'agit de prendre en compte le rdle de "filtre®
que peut jouer 1le sol pour réduire la concentration et la
vitesse de propagation des polluants. Les métaux ont fait
l'objet des premiers travaux, suivis par les polluants orga-
niques hydrophobes, et plus récemment par les éléments a
1'état colloidal. Un cortége de connaissance est aujourd'hui
disponible, pouvant aller jusqu'a rendre possible la modéli-
sation de l'ensemble de la spéciation géochimique de la so-
lution; les constantes thermodynamiques, les cinétiques de
réaction, les paramétres caractérisant les propriétés géo-
chimiques du milieu sont en principe accessibles en labora-
toire, mais en fait généralement assez mal connues; cepen-
dant 1le probléme de la variabilité spatiale de ces proprié-
tés et de son estimation reste posé. L'accessibilité des
fractions chimiquement actives par les éléments transportés
par l'écoulement oblige & se pencher sur les concepts de
double porosité des milieux, & toutes échelles.

-13-




La généralisation récente des problémes ce pollution
diffuse, le plus souvent d'origine agricole (engrais, fumu-
res par les déjections d'élevages intensifs, produits phyto-
sanitaires...), a conduit & poser avec acuité les problémes
de la dégradation et de la transformation bactérienne des
éléments organiques dans leur transport dans le sous-sol;
une part importante de ces processus a lieu dans la tranche
superficielle des sols, qui est soumise aux aléas climati-
ques, aux changements dans les pratiques agricoles (assole-
ments, états hivernaux, profondeurs du travail du sol, en-
fouissement des chaumes, compaction par les engins...) et
aux états hydriques et d'oxydo-réduction; 1la complexité des
phénoménes mis en jeu rend toute prévision dans ce domaine
hasardeuse, alors que ces pollutions diffuses sont probable-
ment celles qui menacent de la fagon la plus préoccupante 1la
qualité des eaux souterraines sur l'ensemble du territoire.

Le comportement des éléments polluants non miscibles a
fait l'objet de nombreux travaux, concernant surtout les hy-
drocarbures, ou encore les produits organo-chlorés denses.
Ce type de pollution est généralement assez localisé, son
étude vise a développer des moyens de lutte et de réhabili-
tation des sites pollués, 1les techniques & 1'étude portent
sur la biodégradation in situ, 1l'extraction par ventilation
dans un courant d'air, l'extraction par solvants ou par ten-
sio-actifs dans l'eau, la combustion ou la pyrolyse in situ;
le devenir de la fraction soluble des composés initiaux, de
leurs métabolites ou produits de dégradation thermique ou
chimique, ou encore des adjuvants utilisés, est souvent 1l'un
des problemes les plus préoccupants de ce type de travaux.

On passera briévement en revue, dans le texte ci-apreés,
quelques uns des problémes évoqués tout au long de cette in-
troduction.

LA DISPERSION HYDRODYNAMIQUE

Formalisme Eulérien.

11 est classique, en hydraulique, de définir deux types
de vitesses, les vitesses Eulériennes et les vitesses La-
grangiennes; nous commencerons par nous placer dans une dé-
finition Eulérienne des vitesses, qui sont les plus usuel-
les. Ce sont celles que l'on définit, observe ou mesure en
des points FIXES de l'espace; ce sont les seules vitesses
gqu'il est possible de déterminer expérimentalement en milieu
poreux, soit par essais directs (par exemple 1la dilution
ponctuelle en forage), soit par mesures indirectes (par
exemple valeur du gradient hydraulique et de la perméabili-
té). Il est classique de dire que la dispersion hydrodynami-
que est la conséquence de 1'hétérogénéité du champ des vi-
tesses Eulériennes par rapport a la moyenne d'espace de ce
champ de vitesses, qui est celle que l'on utilise dans le
terme convectif de 1'équation classique du transport en re-
pére Eulérien (par exemple BEAR, 1972, 1979; MARSILY, 1981,
1986), qui s'écrit & une dimension d'espace

-14-
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(') (dc—c-—uc>=wg-(i (1)

est la concentration volumique,

est le Coefficient de dispersion hydrodynamique,
est la vitesse Eulérienne de DARCY de 1l'écoulement,
est la porosité cinématique du milieu.

ol :

Egpn

La difficulté pour définir en pratique le coefficient
de dispersion provient simplement de la nécessité de changer
d'échelle quand on passe de l'échelle du laboratoire a celle
du terrain. Supposons en effet que l'on sache, par mesure en
laboratoire sur échantillon, déterminer expérimentalement le
coefficient de dispersion qui caractérise le transport a
1'échelle décimétrique, par exemple; pour passer a une
échelle supérieure, on devra moyenner (dans 1'espace géomé-
trique ou dans l'espace des réalisations, si on raisonne en
milieux aléatoires) les grandeurs définies localement et les
équations du transport. Montrons par exemple comment s'éta-
blissent les équations moyennes & 1l'échelle supérieure en
utilisant la méthode de perturbation (GELHAR, AXNESS, 1983).

Soit le développement des fonctions c et u autour de
leurs valeurs moyennes, & l'échelle supérieure

Cc
u

CcC+c' avec c' de moyenne nulle (2)
U+ u' avec u' de moyenne nulle (3)

On suppose que d est un coefficient de dispersion local
connu, on substitue c et u dans 1l'équation (1)

0 J ., . ,
a_I dg(c-}-c')—(U%-u)(C-%-C) _U_(C+ ) (4)
Soit E() l'opérateur prise de moyenne; on peut le défi-
nir comme une moyenne spatiale : E(A) est alors une intégra-
le d'espace de la fonction A sur un volume fini, ou méme sur
un volume infini si on pondére, dans l'intégrale, la fonc-
tion A par une fonction d'espace dont l'intégrale est 1'uni-
té; on peut aussi, et c'est plus usuel, définir E(A) comme
la moyenne d'ensemble de la fonction aléatoire A dans l'es-
pace des réalisations (voir MARLE 1967, MARSILY 1986); on a:

E(C + c')
E(U + u')

E(C) + E(c')
E(U) + E(u')

C
8

nn
nou

o]
—~

[
S

nn

car par définition E(c') = E(u') = 0 et E(C) = C, E(U)

De plus, E(A) est un opérateur linéaire qui va commuter avec
les opérateurs différentiels en espace ou en temps, Qque sa
définition soit spatlale ou aléatoire

0A
5 | 5a] = = ()
On applique 1l'opérateur E() & l'équation (4), il vient:

g [,9C _oc (5)
Ee [d———UC E( )] =w,

-]15-



On retranche cette équation de l'équation (4) il reste:

0 ac' dc

— |d—-Ud =u'C+ E(| =w =

5z | %02 W+ Bc)| =w, (6)
Tout est dit ! Il y a, dans l'équation (5), un terme

nouveau, E(u'c'), qui est a priori inconnu et provient seu-
lement du changement d'échelle; c'est la moyenne du produit
des fluctuations de u et de ¢ dans l'espace, on 1'appelle
une covariance croisée. Pour l'évaluer, il va falloir résou-
dre (6), car méme si on sait caractériser les variations u'
de la vitesse autour de sa moyenne U, on ne peut prédire les
variations c¢' de la concentration ¢ autour de sa moyenne C,
car la concentration est l'inconnue du probléme. Mais, nou-
veau probleme, pour résoudre (6) nous avons besoin de con-
naitre C et E(u'c'), ou tout au moins leurs gradients, donc
d'avoir résolu (5) ! Ce probléme, a priori sans solution,
est dit "probléme de fermeture': pour résoudre gquand méme
l'équation supplémentaire nécessaire pour changer d'échelle,
il faut faire des hypothéses simplificatrices pour calculer
une solution approchée de (6) qui donnera le terme E(u'c')
nécessaire 4a la résolution de (5). GELHAR et AXNESS (1983)
on fait 1l'hypothése que (grad C) n'était une fonction ni de
l'espace ni du temps, grdce a quoi ils ont obtenu pour
E(u'c') un terme de la forme (-D'grad C), aprés des pages et
des pages de calcul et d'hypothéses. Ce terme s'ajoute donc
au terme de dispersion locale de (5) (+d grad C), donnant un
coefficient de dispersion & 1l'échelle supérieure égal a
(d+D'). Ces auteurs sont méme capables de donner un expres-
sion de ce coefficient D', qui est fonction du temps et des
propriétés statistiques du champ de vitesse u, en particu-
lier la covariance de u' et son anisotropie.

DAGAN et NEUMAN (1992) ont cependant montré que 1'hypo-
thése de base de la fermeture n'était pas justifiée, et que
1'expression de GELHAR et AXNESS (1983) n'était valable que
pour les temps grands. GRAHAM et McLAUGHLIN (1989) propo-
sent, dans le méme esprit, d'estimer les moments de u', se-
lon certaines hypothéses de fermeture, afin de pouvoir esti-
mer non seulement la concentration moyenne, C, mais aussi
son incertitude par les moments de la variation c', par
exemple la variance ou la covariance de ¢'; 1ils proposent
aussi de conditionner les solutions des équations (5) et (6)
par les mesures locales Eulériennes de u dans 1l'espace.
McLAUGHLIN (1992) étudie aussi des solutions numériques ité-
ratives de (5) et (6) ou on approche peu & peu les termes
inconnus. NEUMAN (1990) suggére une approche auto-similaire
de la croissance de la dispersivité avec la distance. NEUMAN
et ORR (1992) proposent, pour 1l'équation de 1'écoulement, un
formalisme basé sur l'utilisation des fonctions de Green.

On peut conclure de cette bréve revue que

-(i) Le coefficient de dispersion & 1'échelle supérieu-
re est une fonction du temps, et dépend beaucoup plus de la
fluctuation dans l'espace du champ de vitesse, sur des di-.
mensions décametriques & kilométriques, que de la dispersion
locale, que l'on saurait, quant & elle, mesurer en labora-
toire ou sur le terrain a petite échelle (expériences de
tracage sur courtes distances par exemple); ce coefficient
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de dispersion devrait tendre vers une valeur constante pour
des temps grands. Nous verrons plus précisément au paragra-
phe suivant quelle est la signification de ces valeurs éle-
vées du coefficient de dispersion a grande échelle, qu'il ne
faudrait pas confondre avec un pouvoir de dilution trés éle-
vé du milieu.

-(ii) L'estimation a priori de ce coefficient demande
d'estimer 1les fluctuations du champ de vitesses a grande
échelle, chose pour le moins difficile; quelques cas (2 a 3)
dans le monde entier ont été suffisamment instrumentés pour
mesurer le champ Eulérien dans de nombreux foresges (par es-
timation de la perméabilité locale, par exemple au moyen
d'essais d'injection d'eau en forage avec mesures au micro-
moulinet); ces cas ont semblé montrer que les formules ap-
prochées utilisées pour résoudre le probléme de fermeture
seraient acceptables (SUDICKY, 1986; REHFELDT 1988); il n'y
a cependant pas assez d'exemples pour dire si cela est for-
tuit ou réel. De trés nombreux travaux théoriques sont ac-
tuellement publiés (et probablement encore a venir), qui ob-
tiennent (ou obtiendront peut-étre) des résultats différents
en faisant de subtiles hypothéses différentes pour la réso-
lution du probléme de fermeture.

-(iii) La difficulté est énorme, dans la pratique, pour
choisir quelle est la meilleure hypothése pour traiter un
cas réel donné, et surtout pour mesurer les paramétres qui
représentent le milieu (covariance du champ de vitesses Eu-
lérien). Ce qui est s@r, c'est qu'une expérience de tracage
unique sur de faibles distances ne sert & rien, & moins
qu'elle ne soit faite & 1'échelle du transport que l'on vou-
drait prévoir, ce qui est inopéran: dans la pratique; on
peut dans certains cas mettre quelque espoir dans l'utilisa-
tion de traceurs environmentaux anthropiques ou naturels qui
auraient été répandus dans 1l'environnement & une date recu-
lée, et permettraient de caler un coefficient de dispersion
empirique sur un historique & l'échelle du transport & pré-
voir.

-(iv) En 1'absence de mieux, les praticiens en sont hé-
las réduits a wutiliser une régle empirique, & savoir que
pour une distance de transport a prévoir de x, 1la dispersi-
vité a utiliser est x/10, tout en sachant que cette régle
est fausse, n'est fondée sur aucune théorie, mais semble
ressortir des tracages disponibles, quel que soit le type de
milieu (voir par exemple LALLEMAND-BARRES et PEAUDECERF,
1978, GELHAR, 1986, HOEHN et SANTSCHI, 1987). Nous examine-
rons plus loin le sens & donner a ce coefficient.

Approche Lagrangienne.

Le champ de vitesse Lagrangienne est celui que l'on dé-
fini, que 1l'on observerait ou mesurerait le long d'une tra-
jectoire de 1'écoulement; pour un point de départ donné, la
vitesse est donc une fonction du temps seulement. Il est
évident que cette vitesse n'est pas mesurable en milieux po-
reux, puisque, ces milieux étant opaques, on ne peut obser-
ver quelle est la trajectoire dans l‘'espace, et donc encore
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moins. quelle est la vitesse le long de cette trajectoire.
Tout au plus peut-on observer, sur un tragcage, la vitesse
moyenne entre les points de départ et d'arrivée, sans con-
naitre les fluctuations de la vitesse le long de cette tra-
jectoire. 11 est évident qu'en milieu poreux, 1la diffusion
transversale (ou dispersion hydrodynamique transversale lo-
cale) va faire qu'un élément en solution, méme injecté de
facon ponctuelle, ne va pas suivre une seule trajectoire,
mais traverser le milieu en "bavant" sur un ensemble de tra-
jectoires contigués. La dispersion a grande échelle va donc
étre fonction de la variabilité spatiale de la vitesse La-
grangienne, c'est a dire de trajectoires partant de points
de plus en plus éloignés au fur et & mesure que la distance
parcourue est élevée.

Le modéle de transport Lagréngien est particuliérement
simple; il s'écrit (par exemple MATHERON et MARSILY, 1980)

X(t)=Xo+ft+/; V(X(r)) dr (7)

ou : X(t) représente les coordonnées d'une "particule"
de traceur ou de polluant l&chée en X, a t=0;
V(X(t)) est la vitesse Lagrangienne de la parti-
cule au temps t, & l'emplacement X(t) ou elle se
trouve;

€t est un terme de dispersion ou diffusion loca-
le, isotrope ou non, représenté généralement par
un mouvement Brownien.

On peut montrer que ce modéle Lagrangien de transport
est équivalent au modéle Eulérien présenté plus haut, si les
paramétres des deux modéles se corsespondent, en champ de
vitesse régulier; 1la variance O¢ de la position X de la
particule est liée au coefficient de dispersion 4 par

1 do?

i=3 ot (8)

Le changement d'échelle s'effectue par calcul des pre-
miers moments de la position X de la particule; sous certai-
nes hypothéses, en particulier que le champ de vitesse Eulé-
rien soit & divergence nulle (DIEULIN et al, 1981), on trou-
ve alors que le tenseur de dispersion équivalent donné par
(8) est de 1a forme :

t
d=/0 CovV(r)dr (9)

oi Cov V est la matrice de covariance du champ de vitesse
Lagrangien du milieu.

On retrouve ici la dépendance du tenseur de dispersion
du temps et des fluctuations du vecteur vitesse; cette for-
mulation, soumise & des hypothéses beaucoup plus légéres car
ne nécessitant pas d'hypothéses de "fermeture", est cepen-
dant inopérante en pratique car le champ de vitesse Lagran-
gien ne sera jamais accessible a la mesure, sans parler de
sa covariance ! Cette expression, plus rigoureuse que celles
obtenues par les méthodes Eulériennes, montre de fagon ex-
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plicite que ces derniéres ne peuvent é&tre qu'approchées,
puisqu'il n'y a jamais identité entre les deux champs de vi-
tesse, et donc que la covariance de l'un ne peut étre esti-
mée par la covariance de l'autre : les méthodes Eulériennes
ne sont jamais que des succédanés. Cette approche Lagran-
gienne montre de plus que toute modification du champ de vi-
tesse va modifier le coefficient de dispersion : il est donc
irréaliste de proposer un tracage expérimental avec un dis-
positif d'écoulement radial (pompage dans un puits, pour ac-
célérer les vitesses par exemple), puis d'utiliser la dis-
persivité obtenue pour un autre champ de vitesse, uniforme
en écoulement naturel par exemple, puisque les covariances
seront par définition entiérement différentes. La dispersion
n'est pas une caractéristique du milieu poreux seul, mais
une caractéristique du champ de vitesse imposé a un milieu
donné.

Il v a lieu de revenir un instant sur la signification
des coefficients de dispersion équivalents obtenus par les
méthodes Eulériennes ou Lagrangiennes sur des distances de
déplacement importantes. A l'échelle d'une colonne de labo-
ratoire, la dispersion traduit le mélange du traceur & tra-
vers le "front" de propagation, par rapport a un écoulement
piston, sur le diamétre de la colonne, quand on analyse le
flux sortant de cette colonne. A plus grande échelle, il
traduirait de méme le mélange du "front" de propagation, si
la surface d'observation du passage du traceur augmentait
dans la méme proportion que la distance a la source. Ainsi
par exemple, si le déplacement d'un polluant injecté ponc-
tuellement dans un aquifére se fait sur 1 km, un coefficient
de dispersion équivalent permettra de prédire 1l'évolution de
la concentration MOYENNE si l'on prélevait le flux sortant
sur une largeur par exemple de 100 m; il ne permettra en re-
vanche pas de prévoir la concentration "ponctuelle" gue 1l'on
pourrait rencontrer sur une "veine” de polluant empruntant
un cheminement particulier le long d'une hétérogénéité de
perméabilité du milieu. Ceci se comprend facilement & partir
de la formulation Lagrangienne (7) du transport : si X(t)
représente les coordonnées d'une "particule" de traceur, 1la
variance 0y de la position X représente l'incertitude sur
la position de cette particule au long de son déplacement,
calculée par moyenne d'ensemble sur les réalisations possi-
bles du milieu. Pour un milieu unique donné, la "particule"
n'occupe bien sir qu'une seule position, c'est 1l'incertitude
de cette position par manque d'information que traduit 1la
variance; “le coefficient de dispersion équivalent que l'on
obtient par (8) ou (9) a donc la méme signification. Il n'y
a équivalence entre cette dispersion et le "mélange" que
l'on observe sur une colonne de laboratoire que si, par er-
godicité, moyennes d'espace et moyennes d'ensemble devien-
nent équivalentes. Ceci n'est obtenu que si l'injection du
polluant est rélisée non pas en un point, mais sur une ligne
de grande extension perpendiculaire a la direction d'écoule-
ment, avec collecte du flux sur une ligne d'extension équi-
valente ou supérieure. SALANDIN et al. (1992) ont montré que
des distances trés importantes sont nécessaires pour obtenir
cette ergodicité.

Pour une injection ponctuelle, le coefficient de dis-
persion équivalent ne permet donc pas de prévoir la concen-
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tration du polluant in situ. C'est tres regrettable, car
pour des problémes de protection de l'environnement, c'est
justement la connaissance de la concentration d'un polluant
in sitg qui permettra de dire si une norme est dépassée ou
non apres une certaine longueur de migration.

L'approche Booléenne.

La divergence entre approches Eulérienne et Lagrangien-
ne peut €tre illustrée simplement par la notion de ‘“court-
circuit". Supposons que le transport dans un aquifére donné
soit susceptible de se produire de facon trés rapide au sein
d'un petit nombre de "courts-circuits", représentés par
exemple par des chenaux plus perméables, ou des fractures,
ou des strates particuliéres. Rechercher ces ‘"courts-
circuits" par un examen des vitesses Eulériennes est a prio-
ri voué a l'échec, puisque, si ces "courts-circuits" sont
peu nombreux, une recherche méme systématique de leur empla-
cement n'a que peu de chance d'aboutir, méme si ici ou la
une zone A forte vitesse peut étre détectée : il sera tou-
jours impossible de dire, en champ Eulérien, si deux zones a
fortes vitesses sont connectées et forment un ‘“court-
circuit" continu; il suffit, pour s'en convaincre, de se
rappeler la difficulté de la prospection d'eau en milieu
karstique, il est quasiment impossible de retrouver des con-
duits Kkarstiques dans l'espace, sauf si des conditions par
exemple structurales permettent de les localiser a priori;
et une fissure méme localement élargie n'est pas nécessaire-
ment connectée au réseau karstique principal conducteur. Au
contraire, dans une approche Lagrangienne, le long d'une
trajectoire rapide, 1les ‘"courts-circuits" vont étre, en
quelques sortes, en série, les zones & forte vitesse jouant
le r8le de "drains" pour attirer vers elles les trajectoires
venant des zones amont déja plus conductrices. Si le champ
de vitesse Lagrangien était accessible, 1le probléme des
"courts-circuits" ne se poserait pas.

Une approche qui permet d'engendrer des champs de vi-
tesse Lagrangien prenant en compte la connectivité des zones
conductrices est la simulation (au sens de Monte Carlo) de
répartition Booléenne "d'objets" dans 1l'espace, sensés re-
présenter des zones particuliéres du milieu (voir par exem-
ple HALDORSEN'et DAMSLETH, 1990). On peut par exemple décr%—
re un sédiment comme une répartition aléatoire de corps sé-
dimentaires aux formes prédéterminées (parallélépipéde, el-
lipsoide, <croissant...) dans une "matrice" continue moins
perméable; ou encore un milieu fissuré peut-il étre simulé
par une répartition aléatoire de disques dans l'espace (voir
par exemple CACAS et al, 1990).

On remplace alors la difficulté de prédire la covarian-
ce d'un champ de vitesse Eulérien ou Lagrangien par celle de
savoir décrire la géométrie des corps sédimentaires ou des
fractures (ou de tout autre hétérogénéité), de facon sto-
chastique. On suppose connaitre les propriétés dispersives
locales, et le changement d'échelle est résolu numériquement
par la simulation de Monte Carlo, en utilisant généralement
une représentation Lagrangienne du transport (déplacement
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convectif de particules associé a une dispersion locale par
marche au hasard). On obtient évidemment autant de réponses
au probléme que l'on a simulé de chiamps, mais ceci permet de
calculer les moments statistiques des grandeurs caractéri-
sant le transport, par exemple la moyenne et la variance du
champ de concentration dans 1l'espace et dans le temps, ou la
distribution cumulée des temps d'arrivée du polluant. La
difficulté est de savoir caractériser la forme et les dimen-
sions des objets booléens dans l'espace, de facon statisti-
que, A& partir d'observations aux affleurements ou en sonda-
ge.

Certaines recherches vont méme jusqu'd simuler non pas
les corps sédimentaires eux-méme, mais les processus de
transport fluviatile et de sédimentation/érosion des dépdts
(KOLTERMAN et GORELICK, 1990, 1992). Cependant ces méthodes’
booléennes ou génétiques ne permettent pas le conditionne-
ment par les stratigraphies (ou fracturations) reconnues en
sondage ou & l'affleurement, c'est a dire que les milieux
simulés ne reproduisent pas fidélement les fractures ou les
faciés observés aux sondages de reconnaissance.

GALLI et al. (1987), MATHERON et al. (1988), GUERILLOT
et al. (1990) ont proposé, pour permettre le conditionnement
des structures sédimentaires simulées par les observations
aux puits, une méthode nouvelle basée sur des simulations de
faciés de roches par la méthodes des Gaussiennes seuillées.
Cette méthode a pour 1'instant été utilisée dans l'industrie
pétroliére mais pas pour prévoir le transport des polluants.
Il semble que ce type d'approche, qui permettrait de prendre
en compte d'autres types de données, par exemple les données
de géophysique telles que la tomographie sismique ou les
cartes de résistivité apparente, soit plus prometteur a ter-
me que la recherche a tout prix de coefficients de disper-
sion & partir d'estimations sujettes a caution, du point de
vue théorique comme du point de vue pratique, des fonctions
de covariance du champ de vitesses. Une approche voisine a
cependant été utilisée pour représenter les alluvions qua-
ternaires de la riviere Limmat prés de Ziirich et y calculer
1'écoulement et le transport de traceurs (FURGER, 1990).

TRANSPORT D'ELEMENTS REACTIFS

Rétention ou retard des métaux.

La premiére approche utilisée, encore d'actualité, est
de définir l'interaction entre un métal en solution et la
matrice solide par un coefficient de partage entre la quan-
tité du métal présente en solution et celle fixée par le so-
lide. Ce coefficient peut &tre supposé indépendant de 1la
concentration (isotherme dite linéaire), ou dépendant d'elle
(isothermes de Freundlich, de Langmuir). La fixation peut
8tre réversible ou non, instantanée ou non. Les modéles de
transport savent inclure sans difficulté ce type d'interac--
tion, qui est considéré comme acceptable dans le cas d'un
métal unique en concentration trés diluée, c'est a dire in-
férieure d'un ordre de grandeur au moins a celle des autres
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cations de la solution (voir par exemple MARSILY, 1981,
1986, SARDIN et al., 1986, BORKOVEC et al., 1991, SIGG,
STUMM, BEHRA, 1992). La mesure du coefficient de partage (ou
de distribution) Kd est, en général, faite en laboratoire en
"batch" sur échantillon remanié, bien qu'une mesure in situ
ou a défaut en colonne non remaniée en laboratoire soit de
loin préférable; en effet, le remaniement (ou pire, le
broyage) peut rendre accessible & la solution (et donc a
1'adsorption) des surfaces minérales qui sans cela ne le se-
raient pas. Ce type d'interaction conduit & un retard dans
la migration de 1'élément adsorbable, par rapport a la wvi-
tesse d'un élément conservatif; on constate que les minéraux
argileux ou les oxydes métalliques jouent un rdéle majeur
dans ce type de rétention. Dans le cas de 1l'adsorption 1li-
néaire, réversible et instantanée, on montre que ce partage
entre phases solide et liquide conduit simplement & intro-
duire un ‘“"coefficient de retard" R par lequel on divise la
vitesse de 1l'écoulement : tout se passe comme si la vitesse
de transport convectif par le fluide se trouvait réduite par
une facteur R dans l'équation de transport, tous les autres
termes gardant la valeur qu'ils avaient pour un élément
"conservatif". On pourrait donc déterminer le transport 4'é-
léments non conservatifs en évaluant d'abord celui d'un élé-
ment conservatif, par exemple un bon traceur, puis en déter-
minant en laboratoire le facteur de retard, et enfin en ap-
pliquant le "coefficient de retard" au terme convectif de
l1'équation de transport.

Trois difficultés viennent restreindre 1l'applicabilité
de cette approche. (i) Chagque élément en solution est suppo-
sé se déplacer indépendamment du reste des éléments trans-
portés, et interagir seul avec le milieu; en réalité, 1l'en-
semble des éléments présents dans le mlieu vont interagir.
(ii) Il est nécessaire de connaitre dans 1l'espace la valeur
des coefficients empiriques K4 a utiliser, donc de multi-
plier les points de mesure, ce qui est lourd. (iii) L‘'hypo-
thése de simple réduction de la vitesse convective par le
facteur de retard, tous les autres paramétres restant in-
changés, est contredite par des phénoménes observés tels que
l'exclusion anionique ou la différence de nature des phéno-
ménes d'adsorption entre métaux.

Sur le premier point, 1la réponse a été d'utiliser d'a-
bord des coefficients de sélectivité de plusieurs éléments
migrant ensemble dans le milieu, auxquels on associe une ca-
pacité d'échange maximum du milieu, 1la Capacité d'Echange
Cationique (CEC) : on résout ainsi de facon couplée autant
d'équations de transport qu'il y a d'éléments cationiques
transportés, une fixation par sutant d'équations de sélecti-
vité qu'il y a d'éléments moins un, et l'équation d'équili-
bre des charges traduisant la capacité d'échange du milieu
(voir par exemple VALOCCHI et al, 1981). La deuxiéme réponse
est d'utiliser un modéle de spéciation géochimique couplé au
modéle de transport, supposant soit 1l'existence d'un équili-
bre thermodynamique au sein du milieu, soit postulant une
cinétique de réaction du premier ordre dont les coefficients
seraient connus (voir par exemple COUDRAIN-RIBSTEIN, 1988,
JAUZEIN et al., 1989, YEH et TRIPATHI, 1989, CHUPEAU, 1991).
Non seulement les réactions entre 1les différents éléments
contenus dans le fluide sont prises en compte, mais aussi
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celles avec l'encaissant : on représente ainsi simultanément
précipitation, dissolution, formation de complexes, adsorp-
tion, etc.

Cette approche thermodynamique est réaliste, elle a
permis par exemple de déterminer des valeurs locales de Kd
équivalents (BEHRA, 1987; BEHRA et al., 1990); la difficulte
& résoudre est la nécessité de connaitre les minéraux pré-
sents et leurs propriétés vis a vis de la solution (adsorp-
tion, formation de solutions solides...) tout au long de la
trajectoire. Si par exemple le milieu traversé est géochimi-
quement hétérogéne, il y aura lieu de savoir caractériser
cette hétérogénéité. Une difficulté majeure est de savoir
s'il existe une covariation de 1'hétérogénéité du champ de
vitesse et de celle de l'hétérogénéité géochimique; ainsi
par exemple si les zones "actives" chimiquement se trouvent
étre 1les plus argileuses, il peut se produire que les
"courts—-circuits" ol les vitesses sont les plus élevées se-
ront aussi les zones les moins réactives pour la fixation
des polluants. L'existence ou 1l'absence en pratique de tel-
les covariations est malheureusement rarement connue. Elle
oblige a se poser la question de la représentation a "double
porosité" du milieu : si une zone a forte vitesse est pré-
sente dans le milieu, elle est nécessairement bordée de part
et d'autre par un milieu a vitesse plus lente, & pouvoir de
fixation peut-étre plus élevé. Méme si la vitesse convective
y devenait nulle, les éléments transportés dans la zone &
vitesse rapide vont diffuser transversalement dans les mi-
lieux a vitesse lente par diffusion moléculaire. En milieu
fissuré, ce type d'interaction est appelé "diffusion dans la
matrice", le milieu étant défini par deux porosités, l'une &
vitesse élevée, dans les fractures, et l'autre & vitesse
nulle, dans la matrice. NERETNIEKS (1980) a montré que cette
diffusion dans la matrice était susceptible de produire un
facteur de retard trés important dans la migration des élé-
ments en solution, méme en 1l'absence d'interaction géochimi-
que entre éléments transportés et milieu solide. HAYOT
(1992) par exemple a obtenu des réultats similaires en étu-
diant le transport dans un milieu a double porosité consti-
tué de billes sphériques microporeuses en alumine. Cette no-
tion reste a généraliser a tous types de milieu ol un con-
traste de vitesse important peut exister, et peut relativi-
ser l'importance des "courts-circuits" déja cités, ou des
covariations des vitesses avec la réactivité géochimique
il n'est peut-&tre pas indispensable que les zones réactives
se trouvent sur les trajectoires Lagrangiennes a vitesse
élevée, si la diffusion ou la dispersion transversale sont
susceptibles de mettre en contact les éléments avec les zo-
nes réactives.

Le rdle de la "diffusion dans 1la matrice" en milieu
fissuré a cependant été remis récemment en question par
l'observation d'une chenalisation trés importante des écou-
lements au sein des plans de fracture, voir par exemple CA-
CAS et al. 71990), ce qui limite la surface de contact entre
le milieu &4 vitesse rapide et le milieu & vitesse lente,
donc les échanges entre ces deux milieux.

Notre deuxiéme point - variation dans 1'espace des
coefficients de rétention K4 (ou des quantités présentes de
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minéraux dans une approche thermodynamique) - a déja été im-
plicitement abordé dans la discussion précédente sur la va-
riabilité spatiale des pPropriétés géochimiques et surtout de
leurs covariations avec la vitesse. Il est donc nécessaire
de tenter de déterminer cette variabilité spatiale; com-
ment ? On peut - et on doit - multiplier les points de pré-
lévement et tenter de cartographier dans 1l'espace ces gran-
deurs, par exemple par géostatistique; cependant s'il faut
déterminer en laboratoire sur chaque échantillon prélevé une
armée de coefficients (sélectivité, ou Kd pour chaque métal,
ou nature de chaque fraction minérale...), la difficulté de-
vient considérable. Pour 1la contourner, deux approches ont
été proposées : déterminer un paramétre unique mesurable
simplement sur les échantillons, et trouver ensuite une cor-
rélation satisfaisante (calée sur quelques échantillons seu-
lement) entre ce paramétre unique et les coefficients dont
on a besoin. JACKSON et INCH (1989) ont proposé comme para-
métre unique la surface spécifique du milieu (mesurée par le
BET), jugée plus représentative que la CEC; cependant BUNZL
et SCHIMACK (1988) ont obtenu sur des sols superficiels, une
variabilité spatiale complétement non corrélée entre les va-
leurs des K4 de différents cations mesurés en laboratoire,
remettant ainsi en cause cette notion de paramétre unique
capable de caractériser la variabilité géochimique des mi-
lieux. Si les déterminations ont lieu in situ, il est néces-
saire de mesurer en méme temps les concentrations dans 1la
phase liquide et sur la phase solide.

JAUZEIN (1988) a proposé une méthode plus intégratrice
pour identifier cette variabilité spatiale des propriétés
géochimiques : la notion de "substance relais". On choisi un
€élément qui est faiblement retenu par le milieu, par exemple
un métal comme le lithium dont le coefficient de sélectiviteé
par les solides est en général faible; on effectue une expé-
rience de migration in situ avec un tracage au lithium (en
plus d'un traceur conservatif), déterminant ainsi un terme
d'échange intégré sur la distance de parcours. On compare
ensuite en laboratoire sur colonne la rétention du lithium
avec celle des autres cations auxquels on s'intéresse, et on
prédit 1le transport de ces autres métaux par “"anamorphose"
simple (coefficient de retard) ou complexe (thermodynamique
de 1l'échange) sur le trajet tracé. Deux questions se posent:
(i) peut-on extrapoler ces résultats au-dela de la distance
tracée ? (ii) 1le tragcage au lithium "identifie" in situ les
caractéres géochimiques du milieu qui agissent sur le li-
thium; si un autre métal interagit avec le milieu selon des
mécanismes différents, 1le réle de substance relais permet-
tant "1'anamorphose" est moins justifié, ou tout au moins
Plus complexe a établir. Des travaux supplémentaires dans
ces domaines sont donc indispensables.

La troisiéme question posée, & savoir la validité des
mémes paramétres de transport pour représenter 1le déplace-
ment de différents éléments en milieu poreux, a déja en par-
tie été abordée au cours de 1la discussion sur les "substan-
ces relais". Un point critique supplémentaire est 1'existen-
Ce d'une différence de porosite accessible dans le milieu en
fonction de la nature de 1'élément transporté. A cet égard,
deux types de travaux méritent d'@tre mentionnés. L'un est
donné par GVIRTZMAN et GORELICK (1991) qui montrent gu'en
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milieux poreux non saturés, argileux et & faible perméabili-
té, la migration verticale d'eau marquée d'une part au tri-
tium,. d'autre part par des anions (sulfates et chlorures),
doit étre interprétée avec des porosités et méme des coeffi-
cients de dispersion trés différents (facteur 10 environ).
Ils expliquent ces observations par le phénomene d'exclusion
anionique, la porosité accessible au tritium étant plus éle-
vée que celle accessible aux anions, car les charges élec-
triques négatives portées en général par le solide "repous-
sent" les ions chargés négativement, bloquant ainsi 1l'entrée
de la microporosité aux anions; les trajectoires des élé-
ments dans le milieu poreux sont ainsi différentes, condui-
sant 4 des vitesses mais aussi a4 des coefficients de disper-
sion trés différents.

Une autre information intéressante a été donnée par DE
PRETER et al. (1991). La porosité accessible & différents
éléments (tritium, iode, grosses molécules organiques) sur
échantillons d'argile a été étudiée en fonction de la réduc-
tion de la porosité totale de 1l'argile par compaction en
conditions drainées : il a été montré que la réduction de la
porosité totale par compaction s'accompagne d'une réduction
fort différente de la porosité accessible par diffusion,
pour chacun des éléments considérés, le tritium ayant tou-
jours accés & la porosité la plus élevée.

Ces travaux montrent que tous les paramétres de tran-
sport dans 1l'équation du mouvement devraient étre spécifi-
ques a chacun des éléments transportés; ceci est cependant
plus particuliérement important pour les matériaux argileux
peu perméables, les matériaux dgrossiers (sables, gra-
viers...) étant moins sensibles & ces effets. Le rdle du pH
de la solution est lui aussi déterminant.

Nous ne parlerons pas ici de la décroissance in situ
des éléments transportés (radiocactive, biodégradation...)
qui peut facilement &tre ajoutée & une équation de trans-
port, dans la mesure ou les lois en sont connues (période de
décroissance radioactive par exemple, demi-vie de biodégra-
dation, cette derniére en général mal connue et fonction de
l'état du milieu).

La théorie hydrophobe.

Pour les éléments organiques non polaires en solution,
il a été montré qu'il existe de méme un coefficient de par-
tage similaire a celui qui gouverne 1l'adsorption des métaux
par les minéraux argileux. Les solides adsorbant les élé-
ments organiques sont cependant de nature différente : il
s'agit des particules solides de petite taille formées de
carbone organique; 1l'adsorption est plutdt une "fixation" de
1'élément organique dans la microporosité des particules or-
ganiques solides. Cet effet est de méme nature que la réten-
tion des éléments organiques par le charbon actif, qui est
utilisée couramment en traitement des eaux. L'utilisation de
ce coefficient de partage se traduit, dans les modéles, par
un "coefficient de retard" analogue & celui défini ci-avant
pour les métaux.
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La theorie hydrophobe fournit cependant un moyen empi-
rique pour estimer ce coefficient de partage pour n'importes.
quelle molécule organique, sans avoir besoin de le mesurer.
Elle consiste & déterminer le coefficient de partage réel
par "anamorphose" avec celui d'une substance relais, qui est
ici un solvant organique classique, l'octanol. Pour une mo-
lécule organique donnée, on commence par déterminer son
coefficient de partage eau-octanol; il s'agit souvent d'ail-
leurs d'une grandeur directement disponible dans des tables,
car caractérisant bien 1'hydrophobicité des produits. Ce
coefficient de partage est simplement le rapport de la con-
centration de la molécule dans l'octanol a sa concentration
dans l'eau, quand la molécule est mise en présence simulta-
née d'eau et d'octanol. A partir de ce coefficient, le coef-
ficient de partage entre la concentration dans l'eau et la
fraction adsorbée par le sol va étre obtenu par corrélation
en fonction de la teneur en matiére organigque solide du sol
considéré (voir KARICKHOFF, 1981, SCHWARZENBACH et WESTALL,
1984, ou MARSILY, 1986).

Le domaine le plus important & étudier, pour les molé-
cules organiques, reste cependant la biodégradation in situ
et le devenir des métabolites engendrés par cette biodégra-
dation. La possibilité d'agir sur cette biodégradation est
aussi étudiée, voir par exemple BEHRA et al. (1991).

Les colloides.

Le rdle des colloides dans le déplacement des polluants
dans les nappes est actuellement un domaine en plein déve-
loppement. La raison en est que les techniques récentes d'a-
nalyse ont permis de constater gqu'il existe dans les eaux
naturelles des quantités tout & fait considérables de col-
loides minéraux ou organiques (entre 109 et 1012 particu-
les par litre, DEGUELDRE et al, 1989; GSCHWEND et REYNOLDS,
1987; LONGWORTH et IVANOVICH, 1989; KIM et al, 1987; SHORT
et al, 1988). Ces colloides, dont la taille est comprise en-
tre 1 et 10,000 nm, sont susceptibles de se déplacer dans
les milieux poreux, en transportant donc des polluants s'ils
sont eux-méme formés d'éléments toxiques ou indésirables, ou
surtout s'ils ont complexés ou adsorbés de tels éléments. Le
déplacement des colloides se fait en interaction constante
avec le milieu solide; 1la filtration est le mécanisme natu-
rel d‘'élimination des colloides par le solide (voir une re-
vue par exemple dans STUMM et MORGAN, 1981, MARSILY, 1986,
ou CAYEUX, 1988). Cette filtration conduit en général au
blocage des particules dans la porosité, apres une distance
de parcours relativement réduite (c'est ce qui explique la
rétention des matiéres en suspension contenue dans les eaux
des riviéres, lorsque l'on préléve ces eaux par forage dans
les berges, et également le colmatage de ces berges, méme si
la taille des particules filtrées est bien inférieure au
diamétre des pores). Il a cependant été constaté que si la
taille des colloides est inférieure 4 5 % de la taille des
pores, cet effet de filtration ne joue plus, et les colloi--
des peuvent se déplacer sur des distances considérables dans
les milieux poreux. Il leur est méme possible de s'y dépla-
cer a une vitesse supérieure a la vitesse moyenne du fluide,
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par effet connu sous le nom de "chromatographie hydrodynami -
que" (DODDS, 1982), a cause de la taille des parti.ules qui
les empéche de se rapprocher des parois des pores, ou la vi-
tesse du fluide est la plus faible. Les travaux sur les col-
loides portent aujourd'hui sur 1'étude de leurs interactions
physico-chimiques avec d'une part les éléments en solution
transportés, d'autre part avec les phases solides du milieu,
ces interactions pouvant &tre de nature électrostatique ou
chimique. La charge des particules, 1la force ionique de la
solution, le pH sont des paramétres majeurs influencant le
transport des colloides. Il reste de nombreux travaux a ac-
complir dans ce domaine, le transport des bactéries dans les
milieux poreux pouvant par exemple &tre décrit comme un
transport colloidal (CHENEVIERE, 1989).

LA POLLUTION DIFFUSE

Les sources de pollution diffuse sont hélas nombreuses:
la pollution agricole (fertilisants, pesticides), mais aussi
la pollution liée aux transports (désherbage des voies SNCF,
drainage des voies de communication, des pistes d'aérodrome,

fuites des conduites de transport diverses...) ou simplement
les dépots par retombées atmosphériques (PCB, PAH, métaux
lourds, ou pluies acides...). Les fuites des cuves de stoc-

kage d'hydrocarbures doivent &tre rangées dans la méme caté-
gorie, vu leur trés grand nombre sur le territoire (station
services, mais surtout stockages individuels de fioul domes-—
tique pour le chauffage ou les besoins agricoles).

Ce type de pollution est actuellement trés préoccupant
dans la mesure ou il menace la qualité des eaux souterraines
sur l'ensemble du territoire, et non pas en quelques points
seulement, comme le font les pollutions accidentelles loca-
lisées. La lutte prioritaire contre ces pollutions diffuses
est d'ailleurs l'une des recommandations majeures du récent
rapport sur la "Pollution des nappes d'eau souterraine en

France" publié par 1'Académie des Sciences (GUILLEMIN et al,
1991).

L'activité agricole et industrielle en surface ne pou-
vant €tre bannie pour assurer la protection totale des eaux
souterraines, deux voies d'action semblent possibles. La
premiére est de tenter de bénéficier du pouvoir épurateur
naturel des sols superficiels pour annuler (ou au moins ré-
duire & des valeurs tolérables) les flux polluants vers les
nappes. Le sol est en effet un milieu biologiquement trés
actif, ou les biotransformations de 1'azote pourraient ré-
duire ou contenir les flux de nitrates labiles, ou éliminer
les pesticides biodégradables. Il est donc naturel et impor-
tant que de nombreuses équipes se penchent sur ce probléme,

voir par exemple BEHRA et al. (1991). Son corollaire est
évidemment un risque d'accumulation de certains éléments
dans certaines tranches du sol. Il existe déja de nombreux

modéles qui s'efforcent de prédire le comportement de ces
polluants dans les sols; un examen attentif et un test dé-
taillé de deux des plus fameux de ces modéles a été réalisé
récemment par KAUARK-LEITE (1990). Les conclusions de cet
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auteur ue sont pas des plus réconfortantes : il a pu montrer
que la capacité de prédiction de ces modélcs est extrémement
réduite, et que pour des fins de gestion ces pratiques agri-
coles ou de prévision des risques, des outils statistiques
simples sont encore éminemment préférables aujourd'hui aux
modeles compliqués représentant les processus sous un angle
mécaniste. On en est encore, dans ce domaine, & l'état ou se
trouvait la météorologie il Y & une ou deux décennies, ou la
prédiction du temps qu'il fera demain était plus fiable en
reconduisant le temps observé aujourd'hui qu'en utilisant la
prédiction d'un modéle de circulation générale atmosphéri-
que. Ce manque de pouvoir prédictif des modéles est essen-
tiellement 1ié a la complexité des processus biologiques se
produisant dans le sol, a la variabilité spatiale des pro-
priétés, et surtout & la non stationnarité du milieu : 1les
conditions y sont éminemment changeantes, soit du fait des
variations climatiques (humidite, température), soit du fait
des pratiques agricoles (labours, enfouissement des chaumes,
type de cultures hivernales, compaction par les engins,
drainage...) ce qui rend la modélisation déterministe du
systéme pratiquement inopérante. S'il est, bien slir, néces-
saire de poursuivre les efforts dans une approche détermi-
niste de cette recherche, des procédures plus empiriques
(corrélations, analyses de variance, scénarios...) devraient
étre développées parallélement.

Devant ce constat, une autre route doit étre également
suivie : celle de la création de zones choisies totalement
protégées contre toute pollution par les activités humaines,
et dont les eaux qu'elles produisent devront étre réservées
en priorité & l'alimentation en eau potable. Une proposition
de désigner ces zones protégées par le terme de "parcs natu-
rels hydrogéologiques" a été émise (MARSILY, 1991 a,b,c,
1992; GUILLEMIN et al., 1991) et se rapproche des principes
retenus par la loi sur 1'eau du 3/1/1992, qui prévoit 1la
possibilité de constituer des schémas d'aménagement hydrolo-
giques et des zones protégées. La protection par ce biais
des aires d'alimentation des eaux minérales apparait dans ce
contexte comme une urgente priorité. Une telle politique
n'est sans doute pas applicable partout, mais dans certaines
zones privilégiées, 1la présente tendance a la déprise agri-
cole devant pouvoir en faciliter la mise en oeuvre. Elle ne
peut cependant en aucuns cas autoriser ailleurs une politi-
que laxiste qui tendrait a diminuer les efforts de protec-
tion du milieu sous prétexte que certaines zones sont tota-
lement protégées.

LES POLLUANTS NON MISCIBLES

Les principaux polluants de cette nature sont 1les hy-
drocarbures, et les produits organochlorés. Les premiers
sont plus légers que l'eau, les seconds plus denses. Tous
deux sont néanmoins faiblement solubilisables, et 1la pollu-
tion par ces fractions solubles est en général celle qui est
la plus préoccupante pour la protection des eaux souterrai-
nes. Il est cependant nécessaire de se préoccuper de la mi-
gration de ces polluants en phase séparée, pour étudier en-
suite 1la facon dont la lixiviation par l'eau va extraire la
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fraction solubilisable de la phase séparée, ou la facon dont
la biodégradation va réduire cette phase, ou enfin la facon
d'extraire cette fraction séparée par procédés de récupéra-
tion adaptés.

Pour les hydrocarbures, leur devenir est 1ié a leur
comportement dans le milieu non saturé, puisque leur densité
leur interdit de pénétrer dans la nappe en phase séparée. Le
"corps d'imprégnation" situé dans le domaine de fluctuation
de la surface libre de la nappe constitue l'essentiel de 1la
source de contamination par traces d'hydrocarbures solubles.
La description physique de la migration a été trés bien don-
née par SCHWILLE (1984), RAMANANTSORA et al. (1986), RASOLO-
FONINA et al., 1988, DUCREUX et al. (1990), RAZAKARISSA et
al. (1992); 1la quantification et la prédiction de cette mi-
gration sont rendues cependant trés difficiles par les pro-
blémes d'hétérogénéité des milieux superficiels, qui peuvent
décupler les effets de migration préférentielle déja cités
pour 1le transfert de solutés : en effet, les phénoménes de
double porosité décrits ci-avant qui viennent tempérer
1'influence des hétérogénéités sur la migration des éléments
en solution, ne jouent en rien pour les hydrocarbures : leur
migration s'effectue préférentiellement selon les zones a
taille de pores grossiére sans qu'il y ait possibilité de
migration par diffusion ou dispersion latérale dans la mi-
croporosité, inaccessible en phase séparée par effet de
pression capillaire de seuil de la phase non mouillante, ce
qui est toujours le cas des hydrocarbures dans les sols su-
perficiels. Il faut ajouter a cette complexité les interac-
tions avec et fixations sur la phase solide, qui font égale-
ment intervenir la variabilité que nous avons appelée "géo-
chimique" des milieux.

L.a recherche et l'extraction des hydrocarbures est donc
trés aléatoire, et onéreuse, aucune technique géophysique
efficace n'étant disponible pour effectuer une prospection;
l'analyse des gaz des sols et éventuellement des populations
bactériesnnes des sols sont les principales voies de prospec-
tion; il semblerait enfin que la migration du radon dans les
sols (qui sert en général a la prospection des fissures, ou
de l'uranium) soit influencée, pour des raisons inexpli-
quées, par la présence d'hydrocarbures dans .le sol (DAVID,
1992), et puisse servir d'outil de prospection.

La décontamination in situ des sites pollués est un do-
maine ou beaucoup de recherches sont actuellement menées, la
voie de la biodégradation étant la plus favorisée. La venti-
lation, 1le chauffage, 1la solubilisation sont également des
voies examinées.

Quant aux produits organiques denses, les problémes
qu'ils posent sont assez différents; baptisées "DNAPL" aux
Etats Unis (Dense Non Aqueous Phase Liquids), ils y ont fait
l1'objet de travaux trés coiiteux dans le cadre des programmes
"Superfunds" de 1'EPA pour essayer de décontaminer des
points noirs ainsi pollués. De l'avis général, les sommes
englouties sur ces polluants n'ont pas conduit aux résultats
escomptés, et les techniques restent encore a développer,
qui permettront de décontaminer les sites pollués par ces
produits. Fort heureusement plus rares que les pollutions
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par les hydrocarbures, il en existe cependant quelques cas
identifiés en Europe. La m.gration de ces DNAPL se fait a
travers la zone non saturée puis le milieu saturé jusqu'a la
base de la nappe; il n'est pas toujours nécessaire que cette
migration laisse derriére elle une saturation résiduelle
sous forme de gouttelettes dans les milieux non saturés et
saturés traversés : il peut se produire en effet un écoule-
ment dit "de film" qui permet aux DNAPL de migrer en masse
dans le milieu, 1la porosité capable de piéger 1les dites
gouttelettes leur étant inaccessible par effet de film, car
elle est occupée par le fluide mouillant. Une fois arrivés a
la base de la nappe, ces produits migrent de fagon gravitai-
re vers les points bas du substratum; 1l'existence d'un écou-
lement de la nappe a, en général, peu d'influence sur cette
migration, il faut des vitesses d'écoulement trés fortes et
des pentes de substratum trés faibles pour que 1l'entraine-
ment hydrodynamique 1'emporte sur l'écoulement gravitaire.
Une fois piégés dans les cuvettes du substratum, ces DNAPL
continuent a étre lixiviés par 1'écoulement des eaux, et a
émettre des traces de produits en solution, considérés comme
toxiques selon les normes en vigueur. La localisation de ces
poches, si elles sont d'extension limitée, est pratiquement
impossible, la géophysique étant inopérante, et les sondages
ayant de +trés fortes chances de ne pas étre implantés au
droit des cuvettes. Les recherches actuelles se portent sur
l'extraction de ces DNAPL par solubilisation dans l'eau a
l'aide de tensio-actifs (JACKSON et BRITTON, 1990, FOUNTAIN
et al., 1990, JACKSON, 1991). Un risque est cependant de fa-
voriser du méme coup la migration de ces DNAPL a travers le
substratum, si le tensio-actif réduit la pression de seuil
qu'oppose & cette migration la taille réduite des pores de
ce substratum (argile par exemple). Les recherches sont en-
core balbutiantes dans ce domaine. Pour 1'instant, la seule
solution disponible est d'éviter la propagation de la pollu-
tion soluble par puits de fixation qui récupérent 1la frac-
tion mise en solution.

CONCLUSION

Ce bref tour d'horizon nous a permis de passer en revue
quelques unes des questions qui se posent quand on cherche a
prédire 1le transport des polluants dans les milieux poreux
ou fissurés, et les principaux thémes de recherche actuelle-
ment poursuivis dans ce domaine. Ce tour d'horizon est ce-
pendant loin d'étre complet, et par exemple les effets den-
sitaires liés aux variations de concentration des éléments
en solution n'ont pas été abordés: de méme, il eu été utile
d'examiner plus en détail les mécanismes a l'échelle des po-~
res, car ils sont fondamentaux pour comprendre les réactions
solutés-solides, du fait de la trés forte non linéarité des
équations de transferts de masse sous l'action des gradients
de potentiels chimiques : le probléme du changement d'échel-
le pour définir une concentration moyenne n'est qu'a peine:
abordé; enfin les déplacement d'éléments sous l'action des
gradients de température ou de potentiel électrique (effet
Soret, électrophorése) auraient did 8tre abordés.
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L'accent a volontairement été mis sur l'obstacle cons-
idéré comme majeur quind on cherche & prédire les déplace-
ments de solutés en milieux naturels : la variabilité spa-
tiale de ces milieux, et la difficulté & savoir reconnaitre
cette variabilité, tant du point de vue déterministe (recon-
naissance in situ, géophysique) que probabiliste (caractéri-
sation des premiers moments de la distribution statistique
des hétérogénéités dans 1l'espace, ou caractérisation proba-
biliste de la géométrie ou de la genése des "corps" géologi-
ques hétérogénes, ou encore approche directe de type corré-
latoire entre cause et effets). C'est sur ces thémes que de-
vraient porter dans l'avenir les principaux efforts.
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SIMULATION NUMERIQUE DU TRANSFERT DE CHALEUR
DANS UN MILIEU POREUX SATURE 'ET NON-SATURE

Ph. ACKERER, M.A. BUES
Institut de Mécanique des Fluides
Université Louis Pasteur - URA CNRS 854
2, rue Boussingault
67000 STRASBOURG

De nombreux processus physiques, chimiques et biologiques qui se déroulent dans le sol et sous-sol,
sont influencés par sa température. L'intérét croissant porté a la qualité de l'eau souterraine par les
sciences de I'environnement nous a conduit 3 développer des modeéles numériques pour simuler les
transferts hydriques et thermiques dans un milieu poreux saturé ou non. Chaque modele doit Etre
suffisamment rudimentaire pour étre applicable aux conditions de terrain mais €galement
suffisamment pertinent pour prendre en compte les processus prépondérants qui influencent les
transferts (masse et/ou énergie). Bien que de nombreux modeles mathématiques décrivant ces types
de transfert ont été développés depuis une trentaine d'années (Philipp, 1957 ; de Vries, 1963), notre
contribution se démarque par I'utilisation d'une technique numérique originale. Cette technique est
validée lors de son application & des situations réelles.

Modélisation du transfert thermique dans un milien poreux saturé ou non.

En milieu poreux, les phénomenes de transfert thermique 2 une échelle macroscopique peuvent étre
modélisé par une équation du type convection-dispersion (principe de la conservation de I'énergie) en
supposant que I'équilibre thermique entre la phase fluide et la phase solide est instantané. Les
parametres thermiques présents dans 1'équation de transfert de chaleur sont des parametres définis sur
un milieu équivalent (eau + matrice solide). Par analogie avec le transfert de soluté interagissant avec
le milieu, la propagation d'un front thermique introduit la notion de facteur de retard R. En
monodimensionnel, I'équation de transfert peut s'écrire :

avec T : la température (K)
t:le temps (T)
u : vitesse moyenne de l'eau dans les pores (L.T-1)
R : facteur de retard définit comme suit :

R = pc/pwcw®

avec  p : masse volumique du milieu (M.L-3)
¢ : chaleur spécifique du milieu (L2.T-2.K"1)
Ppw : masse volumique de l'eau (M.L-3)
cw : chaleur spécifique de l'eau (L2.T2.K"1)
O : teneur en eau (-)

D : coefficient de dispersion apparent (L2.T-1) définit par :

D =ap, WR + Mpc + Dy/R

avec o : dispersivité du milieu poreux (L)
A : conductivité thermique du milieu (M.L.T-3K-1)
D, : diffusivité thermique (L2.T-1)
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Les techniques usuelles de résolution de 1'équation de la chaleur sous cette forme (différences finies,
élémerts finis) ne sont pas bien adaptées aux conditions de terrain. Les variations de vitesse rapides
dans le temps et dans l'espace entrainent des oscillations et des problémes numériques qui ne peuvent
eure atténués qu'au prix tres lourd d'une discrétisation trés fine de I'espace et du temps.

La méthode particulaire stochastique de type marche au hasard développé en physique nucléaire et
appliquée au transfert de masse en milieu poreux (Ackerer, 1987 ; Kinzelbach, 1987, Uffink, 1987) a
été adaptée A la simulation du transfert de chaleur.

La marche au hasard consiste 2 injecter des particules dans la zone modélisée et A les déplacer selon
un pas déterministe (la convection) et un pas aléatoire représentant les fluctuations autour de la vitesse
moyenae (la dispersion). Pour un milieu monodimensionnel, 1a formulation des déplacements est :

X(t+At) = x(t) + u(x(1)) At+ Z Y2 D(x(t)) At

ol x représente la position de la particule, u la vitesse moyenne de l'eau dans les pores, At le pas de
temps, D le coefficient de dispersion apparent et Z un nombre aléatoire de distribution normale centrée
et réduite.

On peut montré (e.g. Gardiner, 1983) que cette formulation est analogue & une équation de Fokker-
Planck du type :

Jof _9Df of

q - oxz Uox

ol f est une fonction de densité de probabilité.

De par les variations spatiales du coefficient de dispersion dues aux variations spatiales du champ des
vitesses, le formalisme de la marche au hasard correspondant au modele de transfert thermique est le
suivant :

X(t+A) = x(t) + (u + aa—lz) At+ZY2D At

La conversion de la distribution des particules en chaleur est faite par une discrétisation spatiale et un
dénombrement des particules dans chaque maille. A chaque particule est attribuée une énergie
(calorie) et I'on peut ainsi déterminer la température moyenne dans la maille. Cette méthode n'est pas
sujette & la diffusion numérique. Les fluctuations aléatoires (bruit) dues au comportement aléatoire des
particules peuvent €tre atténuées en augmentant le nombre de particules présentes dans le systéme.
Ces fluctuations sont proportionnelles 2 la racine carré du nombre de particules. De ce fait, A partir
d'un certain nombre de particules, le gain en précision est faible comparé 2 I’augmentation du temps
de calcul nécessaire.

Simulation du transfert thermique dans un sol agricole.

Les travaux expérimentaux présentés ci-aprés ont été menés dans le cadre du groupe PIREN-
Eau/Alsace (Programme Interdisciplinaire de Recherche sur I'ENvironnement). Ces travaux portent
sur le transfert de nitrates ol le transfert thermique joue un rdle prépondérant sur l'activité de la
biomasse. Des mesures hebdomadaires de 1a pression de I'eau dans le sol, de la teneur en eau, de la
concentration en nitrates et l'enregistrement en continu de la température ont ét effectués depuis 1986
a différentes profondeurs.

Le mouvement de I'eau est modélisé par I'équation de Richards :

oh 0 ,.0h
Ca = a—X(Ka—X -K)
avec C : capacité capillaire (L-1)

h : pression de l'eau dans le sol (L)
K : conductivité hydraulique (L.T-1)
X : profondeur (L)

t:temps (T)
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Les relations pression-teneur en eau et conductivité hydraulique pression sont issues de Van
Genuchten (1987) :

6=0.+ 0 - 6,
[1+cakr]”

avec m=1-1/n

avec: Opet6gteneurs en eau résiduelle et a saturation|-]
a et n sont des parametres de forme.

L'équation de Richards est résolue par élément finis (Van Genuchten, 1987). Les conditions aux
limites, les parametres hydrodynamiques et la description détaillée du profil pédologique sont donnés
dans Laigle (1991).

Les parametres décrivant le transfert thermique sont calculés sur la base des propriétés thermiques des
différents matériaux composant le sol (capacité calorifique, conductivité thermique du quartz, de
l'argile et de la matiere organique). Les relations empiriques permettant ces calculs sont décrites dans
Campbell (1985). Les conditions aux limites sont du type Dirichlet. A la surface sont imposées les
températures de l'air mesurées et 4 l'autre exurémité du profil, les températures mesurées de la nappe.
Les résultats des simulations sont présentés sur les figures 1 et 2. Bien qu'aucun paramétre de
transfert ne soit calé pour le transfert thermique, la concordance entre mesure et simulation est
satisfaisante.

Simulation du transfert thermique dans une nappe alluviale a I'aval d'une graviere.

En Alsace, 94 % des 120 ballasti¢res exploitées et des 1500 ballastieres abandonnées sont en eau du
fait de la faible profondeur du toit de la nappe phréatique. De ce fait, la mise a nu de I’eau de la nappe
se traduit par un impact thermique dii aux variations saisonnieres de la température de 1'atmosphere.
Des recherches détaillées ont ét€ menées sur le site expérimental de La Wantzenau situé au Nord de
Strasbourg. Ce site comprend une ballastiere exploitée de 12 ha de superficie et de profondeur
moyenne 16 m avec un maximum 2 45 m et une ballastiere abandonnée de 18 ha et d’une profondeur
moyenne de 9 m avec un maximum & 20 m. L'aquifere est constitué de dépdts alluvionnaires (sables
et graviers du Pliocene et du Quaternaire). Sa puissance est de 90 m environ.

Ce site est équipée de plusieurs piézométres entourant les ballastieres et permettant un suivi
hydrodynamique, hydrothermique et hydrochimique.

En plus de 1’étude de I’impact sur la nappe, 1’objectif de I'étude thermique est d’évaluer le colmatage
des berges de la graviere abandonnée.

Le fil conducteur du suivi thermique mené sur le terrain consiste a comparer les profils de
températures relevés dans les piézometres (crépinés de 30 a 35 m) implantés en amont et en aval
immédiats de la ballastiere A étudier. L'interprétation de la différence des impacts obtenus en aval
respectif de chacune des deux ballastieres observées repose sur la différence de leurs volumes,
profondeurs, superficies, morphologies et degrés de colmatage propres.

La piézométrie du site pilote naturel de La Wantzenau a fait I'objet de relevés mensuels. La fréquence
des campagnes a ét¢ augmentée lorsque des épisodes de crues se sont déclarés. Sur une durée d'un an
(novembre 1985 - décembre 1986), chacun des hydrosysteémes nappe amont - ballastiere exploitée
(respectivement abandonnée) - nappe aval a ét€ soumis a une surveillance thermique. Des profils
thermiques ont été relevés dans les piézometres 2 la fréquence bimensuelle (25 campagnes réalisées).
Les températures de surface des eaux de ballastieres, mesurées a proximité des berges ont €té
simultanément relevées. 9 profils thermiques ont été réalisés pour chacune des ballasti¢res, en pleines
eaux.

La reproduction de la réalité terrain par I'étalonnage d'un modele mathématique ne constitue pas une
fin en elle-méme. Nous souhaitons en effet quantifier le colmatage de la berge aval de la ballastiére
abandonnée. Sur la base d'une hypothése d'absence de colmatage de la berge aval de la ballastiére
exploitée validée par ailleurs (Durbec et al, 1987; C. Sinoquet, 1987), nous nous sommes proposés :
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