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Article abstract

In case of groundwater contamination by hydrocarbon spills, one of the main problems is how to
recover residual hydrocarbons trapped in the porous medium, forming a long term pollution
source. In order to develop a better approach to such problems, experiments were conducted in a
large experimental controlled site, called SCERES (Site Contr6lé Expérimental de Recherche pour la
Réhabilitation des Eaux et des Sols) made of an impervious concrete basin (25 m x 12 m x 3 m)
packed with two layers of quartz sand and fitted with specific instrumentation.

This research site was experimentally polluted with diesel oil (476 litres), then the shape of the
impregnation body was identified and oil saturation values were quantified thanks to a specific
coring programme before and after each step of the experiments (water table fluctuations,
hydraulic pumping, surfactant infiltration, etc.). The principle of the remediation technique is based
on a surfactant flushing from the soil surface. This process was carried out when all of the
removable diesel oil had been recovered by hydraulic pumping in the central recovery well. The
surfactant infiltration allowed a displacement of the main part of the residual pollutant in the
vertical zone of the impregnation body, in spite of a progressive reduction of hydraulic conductivity
leading to a plugging of the porous matrix. This phenomenon has been observed by many scientists
(Allred et Brown, 1994 ; Celik et al., 1982) and explained as being caused by a precipitation of the
anionic surfactant in presence of calcium ions.

This decrease of hydraulic conductivity, due to surfactant infiltration and its effects, was studied in
the laboratory by the implementation of experiments using columns filled with the same sand as in
the SCERES basin. The results showed that the reduction of the hydraulic conductivity of the porous
medium cannot be due to the precipitation of the anionic surfactants in presence of calcium ions of
the sand. If this were situation, all the porous medium in the column would have exhibited this loss
of hydraulic conductivity. In our case, only the upstream part of the physical model was influenced
by this phenomenon.

Furthermore, the sand devoid of its clay minerals has nearly the same behaviour as a natural sand,
with respect to the infiltration flowrate of the surfactants. This proves that the clay minerals,
present in small proportion in this matrix, are not mainly responsible for the plugging problem. The
influence of the hydraulic gradient, another studied parameter, was observed and permitted to
apprehend the behaviour of the surfactant solution during its infiltration through the porous
medium. . The increase of this parameter, even if it allows the injection of more surfactant, could
not resolve the problem of the reduction of hydraulic conductivity.

Finally, all the experiments indicated that the plugging effect (cancellation of the flowrate)
happened after nearly 20 hours of surfactant infiltration through the porous matrix. The time
parameter seems to be important since its variation can influence the stability of the surfactant
solution. The results indicated that we can infiltrate a greater volume of the solution if it has been
recently prepared. In other words, this is certainly due to the time necessary for the formation of
liquid crystals obtained in presence of the calcium ions in the water used for the preparation of the
solutions (tap water). After nearly 20 hours these crystals should have attained a size sufficient to be
retained by a filtration effect, near the soil surface. We suggest that this filtration is the major factor
responsible for the reduction of hydraulic conductivity and the plugging.

The present study shows the feasibility of this process and it highlights the need to conserve the
initial characteristics of the surfactants (especially the size stability of the colloidal particles) during
all the treatment. Because of the agglomeration of the micelles, we have to search for means to
ensure a good dispersion in the aqueous medium, for example by adding a solvent agent.
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Incidence d'une technique de décontamination
par tensioactifs sur la conductivité hydraulique
d'un aquifére controlé pollué par du gazole

Influence of a surfactant decontamination technique
on the hydraulic conductivity of a controlled aquifer
polluted by diesel ol

M. BETTAHAR?, 0. RAZAKARISOA', F. VAN DORPE!
et M. BAVIERE2

Regu le 27 juillet 1996, accepté le 17 novembre 1997*.

SUMMARY

In case of groundwater contamination by hydrocarbon spills, one of the main
problems is how to recover residual hydrocarbons trapped in the porous
medium, forming a long term pollution source. In order to develop a better
approach to such problems, experiments were conducted in a large experimen-
tal controlled site, called SCERES (Site Contrdlé Expérimental de Recherche
pour la Réhabilitation des Eaux et des Sols) made of an impervious concrete
basin (25 m x 12 m x 3 m) packed with two layers of quartz sand and fitted
with specific instrumentation.

This research site was experimentally polluted with diesel oil (476 litres), then
the shape of the impregnation body was identified and oil saturation values
were quantified thanks to a specific coring programme before and after each
step of the experiments (water table fluctuations, hydraulic pumping, surfac-
tant infiltration, etc.). The principle of the remediation technique is based on a
surfactant flushing from the soil surface. This process was carried out when all
of the removable diesel oil had been recovered by hydraulic pumping in the
central recovery well. The surfactant infiltration allowed a displacement of the
main part of the residual pollutant in the vertical zone of the impregnation
body, in spite of a progressive reduction of hydraulic conductivity leading to a
plugging of the porous matrix. This phenomenon has been observed by many
scientists (ALLRED et BROWN, 1994 ; CELIK et al., 1982) and explained as being
caused by a precipitation of the anionic surfactant in presence of calcium ions.

This decrease of hydraulic conductivity, due to surfactant infiltration and its
effects, was studied in the laboratory by the implementation of experiments
using columns filled with the same sand as in the SCERES basin. The results
showed that the reduction of the hydraulic conductivity of the porous medium
cannot be due to the precipitation of the anionic surfactants in presence of cal-

1. Institut Mécanique des Fluides de Strashourg, Institut Franco-Aflemand de Recherche sur IEnvironne-
ment, URA 854, CNRS-ULP, 23, rue du Loess, BP 20, 67037 Strasbourg Cedex, France.
2. Institut Frangais du Pétrole, 1 et 4, avenue de Bois-Préau, BP 311, 92506 Rueil-Malimaison, France.

Les commentaires seront regus jusqu’au 6 novembre 1998.
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RESUME

cium ions of the sand. If this were situation, all the porous medium in the column
would have exhibited this loss of hydraulic conductivity. In our case, only the
upstream part of the physical model was influenced by this phenomenon.

Furthermore, the sand devoid of its clay minerals has nearly the same behaviour
as a natural sand, with respect to the infiltration flowrate of the surfactants. This
proves that the clay minerals, present in small proportion in this matrix, are not
mainly responsible for the plugging problem. The influence of the hydraulic gra-
dient, another studied parameter, was observed and permitted te apprehend the
behaviour of the surfactant solution during its infiltration through the porous
medium. The increase of this parameter, even if it allows the injection of more
surfactant, could not resolve the problem of the reduction of hydraulic conducti-
vity.

Finally, all the experiments indicated that the plugging effect (cancellation of
the flowrate) happened after nearly 20 hours of surfactant infiltration through
the porous matrix. The time parameter seems to be important since its varia-
tion can influence the stability of the surfactant solution. The results indicated
that we can infiltrate a greater volume of the solution if it has been recently
prepared. In other words, this is certainly due to the time necessary for the for-
mation of liquid crystals obtained in presence of the calcium ions in the water
used for the preparation of the solutions (tap water). After nearly 20 hours
these crystals should have attained a size sufficient to be retained by a filtration
effect, near the soil surface. We suggest that this filtration is the major factor
responsible for the reduction of hydraulic conductivity and the plugging.

The present study shows the feasibility of this process and it highlights the
need to conserve the initial characteristics of the surfactants (especially the size
stability of the colloidal particles) during all the treatment. Because of the
agglomeration of the micelles, we have to search for means to ensure a good
dispersion in the aqueous medium, for example by adding a solvent agent.

Key-words : decontamination, surfactants, hydraulic conductivity, aquifer, oil pollution.

Les nappes d’eau souterraine constituent des ressources vulnérables que Pacti-
vité industrielle croissante contribue  polluer trop fréquemment. Les produits
les plus manipulés se voient donc directement concernés dans les cas de pollu-
tion d’aquiféres. A ce titre, les produits pétroliers, notamment ceux que I’on
considére comme étant domestiques (gazole, fuel, essence, etc.) se situent au
premier rang.

Dans le but de mieux aborder ce type de contamination, des études sont
menées sur un site expérimental de grandes dimensions et parfaitement con-
trélé, dans lequel 476 1 de gazole routier (GORS6) ont été déversés. Une pre-
miére tentative de récupération du polluant, par infiltration de tensioactifs
depuis la surface, démontre la capacité du mélange utilisé 4 mobiliser le pol-
luant mais conduit 4 Ia réduction de 1a perméabilité du milieu poreux faisant
ainsi apparaitre une limitation des performances pour ce type de procédés de
décontamination.

Des expériences au laboratoire, conduites sur des colonnes de milieu poreux,
ont été entreprises pour rechercher les causes de cette perte de conductivité
hydraulique. Avec le sable considéré ici, les argiles ne jouent pas un réle pré-
pondérant dans le colmatage. 11 est démontré également que le gradient de
charge, quand il est augmenté, permet d’injecter une quantité plus importante
de tensioactifs sans pour autant pallier ce probléme de colmatage. Enfin, il
apparait que les tensioactifs, en présence des ions calcium, peuvent s’agglomé-
rer pour former des associations de micelles lamellaires, cylindriques et/ou
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mixtes, assez volumineux pour étre filtrés 2 la surface du sol 2 traiter. Au bout
d’un certain temps, le milien poreux est totalement colmaté et par conséquent
le débit d’infiltration de la solution devient nul. Sur le plan de la récupération
du polluant, ce parameétre s’avére étre particulierement important. Sa varia-
tion influence donc fortement les quantités de polluant mobilisé.

Cette étude démontre la faisabilité du procédé. Toutefois elle souligne aussi que,
sous peine de perdre de leur efficacité, les solutions de tensioactifs doivent con-
server leurs caractéristiques initiales (stabilité de la taille des particules colloida-
les notamment) pendant toute la durée du traitement. Dans la mesure oi Vagglo-
mération des micelles est en cause, il faudra rechercher les moyens d’obtenir une
dispersion plus stable, par exemple par addition d’agents solvants.

Mots clés : décontamination, tensioactifs, conductivité hydraulique, aquifére, pollution,
gazole,

1~ INTRODUCTION

La contamination des eaux souterraines par des produits pétroliers constitue
un des problemes majeurs qui menacent la qualité de Fenvironnement. Lors
d’'une telle altération d’aquiféres alluviaux, la principale difficulté vient du fait que,
lorsque la migration de la phase huile atteint I'état d’équilibre par le fait des forces
capillaires, le domaine contaminé est le siege d’'un corps d'imprégnation dans
lequel le polluant peut étre piégé sous forme de gouttelettes isolées et/ou d’'amas
discontinus dans la zone non saturée et/ou dans l'aquifere saturé formant ainsi
une source de contamination a long terme.

Le mécanisme de pollution de notre ressource « eau » débute par le lessivage
des constituants de la source de pollution non miscible & 'eau (fig. 7). La consé-
quence directe de ce lessivage est le relargage des traces dissoutes éventuelle-
ment toxiques. Notons que le degré de contamination par ces éléments solubles
(notamment le benzeéne, le toluéne, les éthylbenzénes, et ies xylenes) est directe-
ment lié a la surface de contact entre Peau et la source de pollution (RAZAKARISOA
etal., 1992).

Pour faire face a ce type de contamination, et en comprendre les mécanis-
mes, et pour mettre au point des techniques appropriées de décontamination, la
Zone Atelier Franco-Allemande n° 2 de I'IFARE a congu et réalisé un dispositif
expérimental de grande taille appelé SCERES, Site Contrélé Expérimental de
Recherche pour la Réhabilitation des Eaux et des Sols, bassin étanche de 25 m
de long, 12 m de large et 3 m de profondeur. Ce site expérimental permet de
reconstituer en vraie grandeur un aquifére alluvial avec nappe a surface libre et
de valider, par application directe, des techniques de reconnaissance et des nou-
veaux procédés de dépollution in situ.

Dans une premiére partie, le présent article expose la mise en ceuvre d'un
procédé d'injection de tensioactifs pour décontaminer la partie verticale d'un
corps d'imprégnation de gazole sur SCERES. Cet essai a fourni des résultats
satisfaisants tant du point de vue du déplacement de I'huile que de la récupéra-
tion (80 % mobilisés, 50 % récupérés). Cependant une réduction significative de
la conductivité hydraulique du milieu (chute du débit d'infiltration) a été constatée
dans I'’heure qui a suivi Pinfiltration de la solution tensioactive.
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Figure 1 Représentation schématique des mécanismes de pollution d’une nappe
alluviale aprés un déversement accidentel d’hydrocarbures a la surface du
sol (d’aprés RAZAKARISOA et al., 1992).

Schematic representation of the pollution mechanisms of an alluvial aquifer,
after an accidentalt spilling of hydrocarbons.

Plusieurs mécanismes peuvent étre a l'origine de ce phenomene BAVIERE
et al. (1997) attribuent cette diminution du débit d'infiltration & une mise en solu-
tion incompléte des tensioactifs, provoquant ainsi la tendance au colmatage.
Dans le but de mieux déterminer I'origine de ce comportement (colmatage du
milieu poreux), nous avons mené des essais de percolation de tensioactifs sur
des colonnes de milieu poreux en laboratoire.

Dans une deuxiéme partie, Particle évoque certains arguments pouvant avoir
une relation directe avec le colmatage, a partir desquels nous avons fondé nos
essais de laboratoire. Les résultats obtenus ont montré que ni le gonflement des
argiles di aux échanges ioniques, ni la précipitation du tensioactif anionique par
les ions calcium se substituant au contre ion sodium ne constituent la raison prin-
cipale de la diminution de la conductivité hydraulique du milieu poreux.

Dans notre cas il apparait que I'effet de colmatage est induit par la filtratiors
d'agglomérats (cristaux liquides) a 'entrée des modéles physiques (colonnes) uti-
lisés. Cette propriété des tensioactits a pu étre mise en évidence dans les travaux
que nous avons effectués au laboratoire.

2 - DESCRIPTION DU SITE

Le bassin SCERES, construit en béton armé, a été rendu parfaitement étan-
che par application d’un enduit résistant aux hydrocarbures. Sa structure est
enterrée, ce qui contribue a stabiliser la température dans Faquifére. D'autre part,
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le bassin est couvert d’'une bache pour minimiser les échanges avec I'extérieur
(évaporation, lessivage du corps d’imprégnation par les précipitations, etc.). Il est
muni aux extrémités, a 50 cm des parois transversales, de 2 grilles verticales en
acier inoxydable délimitant les bacs amont et aval remplis de galets et dans les-
quels les niveaux d'eau de référence peuvent étre contrdlés (fig. 2). Des équipe-
ments adaptés (déversoirs, pompes, cuves, dispositifs de prélevements et de
mesures piézométriques, etc.) sont installés dans deux fosses technigues juxta-
posant la structure, et permettent d'assurer la gestion des expérimentations.

Le bassin SCERES est rempli de deux couches de sable siliceux faiblement
argileux, un sable principal nommé H2F et du sable K10 plus perméable (tabl. 1).
La couche de sable grossier K10 d'épaisseur 50 cm est placée au fond du bassin
(fig. 2). Cette couche drainante permet d’appliquer, lors des opérations de décon-

Fosses techniques
(réglage gradient hydraulique, débit,
prelévements d'eau,...)

Bac amont Bac aval
a niveau constant a niveau constant

Aire d'infiltration

Ecoulement

25m

VUE DE DESSUS

\
\——1‘;“ VUE EN COUPE

‘ : Corps d'imprégnation milieu principal

(K = 0,0008 m/s) (
1,5m {
Nappe haute {
b A
Nappe basse -

orainane (k=0,006 )

gazole (GORB86)

3m

Figure 2 Représentation schématique du dispositif expérimental SCERES
(RAZAKARISOA et al., 1995).

Schematic representation of the experimental basin (SCERES).
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Tableau 1 Caractéristiques du systéme aquifére de I'outil SCERES

Table 1 Characteristics of the SCERES aquifer system
. s Frange
Epaisseur dsy ﬁ":f:::i':ﬂt: Porosité capillaire
(m) (mm) v(m- ) (%) vi(suel)le
cm
Sable principal (H2F) 2,5 (déme : 1) 04 8x107* 40 15-20
Couche drainante (K10) 05 11 6x1073 38 -
moyenns Débtmoren 0L e
de Ia nappe (m) : de I'ean (°C) (%)
Nappe en position basse (étape 1) 1,06 0,93 11,53 155 048
Nappe en position haute (étape 2) 1,53 1,07 113135 0,50
Nappe en position basse (étape 3} 1,08 1,10 13416 0,54

tamination, des débits de pompage suffisants sans étre génés par l'influence des
parois. Un déme de sable de 1 m de hauteur est adopté dans le but de disposer
d’une profondeur plus importante de zone non saturée (fig. 2).

Aprés l'établissement de 'état d’équilibre du systéme aquifére (niveau piézo-
métrique, débit, etc.), une source de pollution a été créée par déversement d’un
gazole routier dénommé GOR 86 (densité = 0,84 ; viscosité = 3,91 mPa.s). Le
produit GOR 86 est représentatif de plusieurs cas de pollution de nappe par des
produits pétroliers et contient une large gamme d’hydrocarbures aromatiques et
aliphatiques.

Le 21 juillet 1993, 482 litres de gazole sont déversés au-dessus du dome de
sable du bassin, sur une aire de 1,50 m de diametre, centrée a 6 m des parois
amont et latérales et située a une aititude de 2,90 m au-dessus de la surface libre
de la nappe (fig. 2). Le contrble et la régulation du débit d'infiltration ont été assu-
rés grace a la mise en place d'un filtre de ralentissement congu pour cet effet. Six
litres du produit ont été retenus dans ce dispositif aprés le déversement. Le débit
d'infiltration de la phase huile, sous charge constante, a travers le filtre, est de 9
litres par minute.

3 - EVALUATION DU DEGRE ET DE L’ETENDUE DE LA CONTAMINATION

Le suivi et la reconnaissance de la contamination du systéme aquifére ont été
conduits selon 3 étapes (fig. 3) simulant un battement de nappe :

— Infiltration de 476 litres du polluant GOR 86 et migration de la phase huile
jusgqu'a I'établissement de P'état d'équilibre (du 21 juillet 1993 au 9 décembre
1993).

— Elévation du niveau piézométrique de la nappe de 50 cm (du 10 décembre
1993 au 27 mars 1994).

— Rabaissement de 50 ¢cm de la surface libre de la nappe avant le démarrage
des expériences de décontamination (depuis le 28 mars 1994).
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Figure 3 Profils hydriques dans le bassin SCERES (mesure par sonde a neutron) et
évolution des saturations en huile du corps d'imprégnation (RAZAKARISOA

et al.,, 1995).

Water saturation profile (determined by moisture gauge SOLO 40 with neu-
tron probe) and oil saturation measurements after core-drills investigations.

Dans le but de détecter et quantifier la pollution du sous-sol, et pour obtenir
une détermination précise de I'étendue de la poliution, nous avons congu et mis
en ceuvre une sonde de prélévement non destructive ayant la forme d’une tige de
3 m de long et de 2 cm de diamétre. A l'aide de cette sonde, de faibles quantités
de sable (10 & 12 g) sont prélevées localement en des points bien définis dans
les zones non saturée et saturée sans altérer les échantillons pendant leur pas-
sage a travers le sous-sol, lors du retrait de la sonde. La phase huile présente
dans les échantillons de sable est extraite au tétrachlorure de carbone et les con-
centrations en gazole sont déterminées par spectrophotométrie infrarouge.

Aprés le déversement du polluant, les mesures par échantillonnage de sable
ont montré que la migration du GOR 86 s'effectue jusqu’au toit de la frange capil-
laire sans atteindre complétement la surface libre de la nappe et laisse dans la
zone non saturée un domaine imprégné de forme cylindrique de hauteur 2,75 m
et de diamétre compris entre 1,80 m et 1,85 m. La saturation résiduelle en pol-
juant dans cette zone est de 3 & 4 %. La migration de la phase huile est trés
lente : les différentes campagnes de prélévement ont montré que la stabilisation
des valeurs de saturation en huile est obtenue aprés une période de 4 mois.

L’extension horizontale du polluant au niveau de la frange capillaire se con-
centre sur une aire circulaire de 5,60 m a 5,90 m de diamétre et une couche de
lordre de 10 cm d'épaisseur (saturation élevée de 21 a 24 %, voir fig. 3).
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4 — METHODE DE DECONTAMINATION IN SITU

Au centre de laire d'infiltration, un puits de diamétre 20 cm a été foré pour
permettre Papplication des procédés de décontamination (fig. 4). A Fintérieur de
ce puits sont installées deux pompes : I'une, immergée au fond, permet de créer
un cdne de dépression (rabattement de nappe variant entre 6 et 10 cm), l'autre
permet de récupérer par écrémage le gazole en phase a la surface de la nappe.
Le pompage adopté (débit variant de 0,7 a 1,2 m3/h), maintenu pendant 58 jours,
a permis de récupérer 110 litres de gazole, soit 23 % du volume infiltré.

Séparateur Eaustensio-actifs Aire d'injection
Huile Emuigion dhaie) /S Tensio-actifs
——

Eau/tensio-actifs

Garnissage grossier
\ \ perméable

4 !
Corps d'imprégnation ) } N Tensio-actifs
de gazole ! i i )
¥4 ' l ' \

Niveau
piézométrique

et "
Emulsion d’huile et
tensio-actifs
iy o

Zone Pompe écrémeuse

saturée = =
. ./ Pompe créant
Puits crépiné la rabattement
Figure 4 Schéma du principe d'injection de tensioactifs dans le bassin SCERES (van

DORPE et al., 1995).
Schematic representation of the surfactant injection on the SCERES basin.

Un essai de ventilation par création d’'une dépression d’air (12 mbars) dans le
puits a été effectué aprés le pompage de I'huile en phase, en gardant le méme
rabattement. Le but de cette aspiration d’air au sein du milieu poreux est de pro-
voquer une migration éventuelle de I'huile résiduelle vers le puits. Cette opération
a permis de récupérer une douzaine de litres de gazole supplémentaires.

Suite a cette opération de récupération de I'huile mobile surnageant dans la
frange capillaire, une infiltration de tensioactifs a été appliquée depuis la surface
afin de nettoyer la zone non saturée contenant le gazole résiduel piégé (fig. 4). Le
rabattement adopté est plus important (h = 17 cm). Les tensioactifs, formulés et
fournis par l'Institut Frangais du Pétrole, ont été infiltrés sous charge constante
sur une aire de diamétre 1,70 m au sommet du ddéme. La solution de tensioactifs
mise en ceuvre (appellation RESOL 30) est un mélange d'un tensioactif anioni-
que et d’'un tensioactif non ionigue dilués dans I'eau du réseau a raison de 5 g/l
chacun auquel on ajoute du chlorure de sodium a raison de 1,5 g/l. Dans cette
solution aqueuse, le tensioactif non ionique améliore la solubilisation de I'anioni-



Technique de décontamination par tensioactifs a3

que et la concentration en sel est ajustée pour optimiser le comportement de
phases du systéme Eau/Gazole/Tensioactifs.

Au préalable, le milieu a été saturé en eau (infiltration de 19 m3) afin de res-
pecter les conditions optimales définies par les expériences de laboratoire
{DUCREUX et al., 1995). Au total 23 m? de solution de tensioactifs sont infiltrés
malgré des problémes de colmatage du milieu se traduisant par une chute du
débit d'infiltration (fig. 5).

7
6 \ —e—Qinfit.
g 5 injection deResd30 - - 0 - -Qpompage
™)
E 4
E3T. ¥R, . Remoee. - o
82
1
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Figure 5 Evolution du débit d'infiltration du RESOL 30 dans SCERES.
Evolution of the infiltration flow rate of the RESOL 30 in SCERES.

Lors de Tinfiltration préliminaire d'eau (pour la saturation du milieu), le débit
s’est maintenu entre 6,5 et 7 m3/h pendant prés de 4 heures. Cette valeur est pro-
che de la valeur théorique du débit d'infiltration maximum, Q;,, dont I'écart peut
s'expliquer par la présence de gazole résiduel qui a pour effet de réduire la con-
ductivité hydraulique du milieu, en supposant que Finfiltration se fait a travers un
disque de 1,7 m de diamétre, avec K = 8- 104 m/s, Qa0 = 7,3 m¥h.

Dés le début de l'injection du RESOL 30 et pendant le passage des 12 pre-
miers meétres cubes, le débit d’infiltration chute régulierement. Ensuite, le milieu
se colmate progressivement jusqu’a annulation du débit d'infiltration (fig. 5). Le
débit de pompage, double de celui de l'injection, a permis de récupérer de fagon
satisfaisante la solution injectée (bilan de plus de 95 %) et de récupérer 58 litres
de gazole dont 43 % sous forme décantable et le reste sous forme émulsionnée
dans la solution. Sur la base de la quantité d’huile résiduelle de la zone d'infiltra-
tion verticale (estimée a 121 litres), le taux de récupération est de prés de 50 %
(fig. 6).

Le lessivage par 'eau douce, qui intervient aprés linfiltration de 23 m3 de
RESOL 30, permet de retrouver un débit de 1,5 mh aprés passage de 3 m3
d’eau. Ce débit n’évolue pas sensiblement, malgré Pinjection de 17 m3 d’eau sup-
plémentaires.

Cette réduction de la conductivité hydraulique du milieu poreux est souvent
expliquée par une précipitation des tensioactifs, notamment anioniques, en pré-
sence des ions calcium, se substituant au sodium, ici le contre ion du tensioactif
anionique (ALLRED et BROWN, 1994 ; CELIK ef a/., 1982). D’autres auteurs (ZUN-
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Figure 6 Récupération du gazole de la zone d'infiltration verticale (VAN DORPE et al.,
1995).

Cumulative volume of oil recovered by the infiltration of the surfactants.

DEL et SIFFERT, 1984) imputent ce phénomeéne a la seule présence des argiles.
Une troisiéme hypothése serait que les tensioactifs a des concentrations relative-
ment importantes auraient tendance a s’agglomérer pour former des objets (cris-
taux liquides) de taille importante comparée a celle des micelles mixtes. En vue
de vérifier ces hypothéses au laboratoire, nous avons réalisé des essais de per-
colation de tensioactifs dans des colonnes remplies de sable H2F provenant du
bassin expérimental.

5 — APPROCHE EXPERIMENTALE AU LABORATOIRE

5.1 Mise en évidence du colmatage de la matrice

Les essais de percolation sont menés sur des colonnes C1 et C2 en Plexiglas
(C1 : hauteur 150 cm, diametre 10 cm ; C2 : hauteur 40 cm, diamétre 5 cm) rem-
plies de sable et munies de tubes manométriques pour suivre I'évolution de la
conductivité hydraulique dans les différentes parties de la colonne. Les caracté-
ristiques du modéle physique sont indiquées sur la figure 7.

Le phénomeéne de colmatage (forte diminution de la conductivité hydrauli-
que K) est mis en évidence dans la zone supérieure de la colonne tandis que la
partie restante ne semble pas étre particuliérement touchée par cette réduction
de la perméabilité (fig. 8). Si ce phénomeéne de colmatage était di & la précipita-
tion des tensioactifs anioniques sous forme calcique (le calcium provenant des
échanges ioniques avec les argiles du sable) (ALLRED et BROWN, 1994), nous
aurions observé une diminution de Ja conductivité hydraulique sur la totalité de la
matrice poreuse. D’aprés les résultats de la figure 8, il apparait que c’est une
éventuelle filtration des tensioactifs par des particules fines (argiles) qui se mani-
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Figure 7 Schéma du dispositif expérimental réalisé au laboratoire.

Scheme of the experimental setup.

Figure 8 Localisation du colmatage dans les essais menés sur colonnes.
Location of the plugging.

feste dans la partie haute de la colonne et qui provogue le colmatage aprés qu'un
certain volume (correspondant a V/Vp = 7 ; V = volume écoulé ; Vp = volume de
pores du milieu) de tensioactifs ait été injecté.

La vérification du rdle des particules fines est montrée sur la figure 9 dans
laguelle les résultats des essais menés sans la présence des fines ont été obte-
nus en procédant 4 une peptisation des particules argileuses contenues dans le
milieu (BEHRA, 1987). Le phénoméne de colmatage persiste malgré I'élimination
des fines dans la matrice poreuse, ce qui nous conduit & écarter la responsabilité
des particules argileuses dans I'effet de diminution du débit d’écoulement (Q) de
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Figure 9 Effet des particules argileuses sur Finfiltration du RESOL 30.
Effect of clay minerals on the surfactant flow.

la solution de tensioactifs en milieu poreux et a considérer que les propriétés
mémes des solutions de tensioactifs utilisés jouent un réle dans ce processus. i
est a noter que la premiére chute du rapport du débit Q/Qo (1,0 a 0,8) sur les
figures 9, 10, 11 et 12 est due a la différence de viscosité qui existe entre Feau
ayant servi a fa saturation préalable du milieu poreux et la solution tensioactive
(facteur 1,5).

Leffet du gradient hydraulique sur Pinfiltration du RESOL 30 est également
étudié et les résuitats sont illustrés par la figure 10. Le colmatage se produit
aprés un volume injecté d’autant plus grand que le gradient hydraulique est plus
élevé (fig. 10).

En fait, la tendance au colmatage dépend du temps : pour tous les essais
effectués, une diminution significative du débit est ressentie au-dela de 10 heures
jusgu'a son annulation au bout de 24 heures (fig. 11). Cette notion de cinétique
qui intervient dans la décroissance du débit d’infiltration nous a incité a examiner
les propriétés du RESOL 30.

Q/Qo

<

0 50 100 150 200 250 300 350
ViVp

Figure 10 Effet du gradient hydraulique sur Pinfiltration du RESOL 30.
Effect of the hydraulic gradient on the RESOL 30 infiltration.
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Figure 11 Evolution du débit d'infiltration du RESOL 30 en fonction du temps.
Evolution of the RESOL 30 flowrate vs time.

Cet aspect est appréhendé en modifiant Je temps de vieillissement de la solu-
tion avant l'injection, ce qui a permis d’exploiter les résultats de trois essais con-
duits de la fagon suivante : un premier essai de percolation effectué avec une
solution « fraichement » préparée, un second avec une solution mise au repos
pendant 24 heures et un troisiétme essai effectué avec une solution ayant
séjourné 52 heures au laboratoire, & gradient hydraulique constant pour chaque
essai (0,2). Les résultats illustrés par la figure 12 mettent en évidence les modifi-
cations des caractéristiques du RESOL 30 dans ie temps, autrement dit fa solu-
tion de tensioactifs ne doit pas séjourner trop longtemps avant Pessai de percola-
tion pour conserver une injectabilité acceptable.
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Figure 12 Stabilité de la solution de RESOL 30 en fonction du temps.
Stability of the RESOL 30 solution vs time.

5.2 Interprétation des phénoménes rencontrés

Lensemble des expériences visant & appréhender le comportement du
RESOL 30 lors de son passage en milieu poreux (sable siliceux faiblement argi-
leux) ont montré que la précipitation du tensioactif anionique ne pouvait a elle
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seule occasionner le phénoméne de colmatage. En effet, les ions calcium pré-
sents dans la matrice peuvent provoquer cette précipitation et cela se traduirait
par une réduction de la conductivité hydraulique dans tout le milieu (les échanges
ne pouvant se limiter a la seule partie située a I'entrée du dispositif expérimental).
Il a été montré qu'une certaine instabilité du mélange de tensioactifs se produit.
L'essai effectué avec un gradient hydraulique élevé permet, certes, d'injecter une
quantité plus importante, mais n’évite pas le colmatage qui, dans tous les cas de
figure, se manifeste au bout de 24 heures d'infiltration. Par ailleurs, une solution -
de RESOL 30 qui est laissée au repos longtemps avant son utilisation engendre
un rapide colmatage du milieu poreux.

Le principal facteur responsable du phénoméne de colmatage est di ici a la
seule solution de RESOL 30 indépendamment des interactions qui peuvent avoir
lieu entre la solution aqueuse et la matrice poreuse (adsorption, précipitation,
etc.). De plus, la filtration d’objets dispersés dans le milieu aqueux, nous améne a
supposer que le RESOL 30 a tendance a former des agrégats, qui aprés un cer-
tain temps deviennent suffisamment volumineux pour étre retenus a la surface de
la matrice poreuse et provoquer le colmatage. Dans notre cas, la concentration de
la solution de tensioactifs (10 g/) est relativement importante, de plus la présence
des ions calcium dans I'eau de préparation facilite sa tendance a s’agglomérer
pour former des systémes lamellaires, cylindriques ou mixtes (Buhler, 1996). En
ce qui concerne le RESOL 30, I'hypothése retenue est la formation de cristaux
liquides mixtes (fig. 13) que nous avons observés lors des mesures de granulomé-
trie par diffusion laser effectuées a I'Institut Frangais du Pétrole. It apparait que la
taille moyenne des objets qui diffusent est de 'ordre de 450 nm soit prés de 10 &
20 fois supérieure a la taille moyenne d'une micelle mixte (30 a 40 nm).

Monomeres

R*'
\\%c<

VRN
{MW

i —

|ll LY
ML 'Lsam.%
Cristaux liquides mixtes Micelles mixtes
' R
Nonionique Anionique
Figure 13 Schéma des équilibres monoméres — micelles mixtes — cristaux liquides

(8EAUVAIS, 1989).
Schematic representation of equilibrium monomeres — micelles — cristals.
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6 — CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Linfiltration du mélange de tensioactifs (le RESOL 30) depuis la surface du
déme de SCERES pour décontaminer la zone verticale du corps d'imprégnation
formé de gazole a été conduite dans le but d’évaluer 'efficacité de ce procédé
lors de son application pour une réhabilitation in situ. Les résultats de cet essai
de dépoliution ont permis, d'une part de mettre en évidence sur le terrain les pos-
sibilités des tensioactifs a remobiliser et déplacer le polluant piégé a saturation
résiduelle, d’autre part de montrer les difficultés éventuelles liées au comporte-
ment hydrodynamique des tensioactifs se traduisant par la réduction de la con-
ductivité hydraulique du milieu traversé et entrainant la quasi-annulation du débit
d'infiltration. Lapproche expérimentale en laboratoire a I'aide d’essais de percola-
tion de tensioactifs sur colonnes de milieu poreux a permis d’appréhender cer-
tains comportements de la solution de tensioactifs, de mettre en évidence le col-
matage de la matrice poreuse et d’expliquer I'origine possible de ce phénoméne.

De cette étude, i est apparu que la réduction de la conductivité hydraulique
affectait dans tous les cas de figure la partie amont du modéle physique du fait de
linstabilité de la solution de tensioactifs utilisée, celle-ci se traduisant par la ten-
dance des micelles mixtes a s’agglomérer sous I'effet des ions calcium présents
dans I'eau de préparation. Cette agglomération conduit a la formation d'objets
(cristaux liquides) de taille suffisamment grande pour étre retenus a l'entrée du
milieu poreux par simple filtration. Le phénoméne de colmatage peut jouer un role
important sur le plan de la récupération car son effet peut conduire & une insuffi-
sance de gradient de pression au voisinage du puits de pompage.

La poursuite des recherches menées au sein du laboratoire vise d’une part a
améliorer la mise en solution du mélange tensioactif, d’autre part a disperser les
micelles pour atténuer I'effet d’agglomération des tensioactifs et augmenter leur
injectabilité.
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