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ICP-OES : Inductively Coupled Plasma Optical Emission Spectrometer
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es dépots sédimentaires se forment en zones portuaires ainsi qu’en milieu fluvial,

lacustre, ou encore dans les réservoirs des barrages. Ces dépodts réduisent le tirant

d’eau disponibles et peuvent rendre impraticables les infrastructures de transports.
Ils peuvent également, a long terme, combler les lacs et étangs, et méme modifier la
morphologie des rivieres. Les sédiments accumulés par les barrages réduisent leur capacité
de stockage d’eau et augmentent le risque d’inondation. Ces sédiments peuvent aussi étre
porteurs de contamination et leur accumulation a alors un impact sur la qualité des milieux
aquatiques. Des opérations de dragage et de curage sont donc nécessairement engagées de
facon périodique. Pour la France, chaque année le volume de sédiments marins dragués
s’éleve entre 40 et 50 millions de m? (Achard, 2013; Charasse, 2013; Padox et al., 2010b), dont
environ 90% de sédiments prélevées dans les ports estuariens (Grenelle de la mer, 2009).
Parmi ces sédiments marins, 5 a 7 Millions de m? sont gérés a terre (Hayet et al., 2017; Padox
et al., 2010b). Le volume de sédiment fluviaux extrait représente, en moyenne, pour la France
6 millions de m?® par an (Magdaliniuk et al., 2002; Padox et al., 2010a; Schneider, 2001;
Scordia, 2008) pour l'entretien de 525 000 kilometres de cours d’eau. Les sédiments de
barrages hydroélectriques sont quant a eux rarement dragués, la chasse et la gestion en crue
étant des techniques moins cofiteuses pour les gestionnaires de barrage (Morris and Fan,

1998) mais plus impactantes pour les écosystemes en aval (Catheline, 1998).

Il est nécessaire, avant méme le début des opérations de dragage, d’évaluer la qualité
physico-chimique des sédiments. Les résultats de cette évaluation permettent de déterminer
le devenir de ces sédiments. Les sédiments extraits peuvent étre immergés dans des zones
autorisées, remis en suspension ou gérés a terre en vue d'un stockage, d'un traitement ou

d’une valorisation.

La directive cadre sur I'eau établit, au niveau communautaire, des dispositions a
suivre concernant I'extraction de sédiments dans le but d’atteindre les objectifs européens de
bon état chimique des eaux de surface. Cette directive se traduit dans la législation frangaise
par la circulaire n° 2000-62 du 14 Juin 2000 renforcée par l'arrété du 8 février 2013, relative
aux conditions d’utilisation du référentiel de qualité des sédiments marins ou estuariens
présents en milieux naturel ou portuaire. Pour ce faire, des niveaux de contamination
maximum ont été fixés par l'arrété du 9 aotit 2006, dit « arrété GEODE », renforcés par la

circulaire du 04 juillet 2008 et I'arrété du 12 décembre 2014. Ces niveaux sont établis pour le
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rejet dans les eaux de surface des sédiments marins, estuariens ou extraits de cours d’eau ou
de canaux. Le respect de ces seuils permet l'orientation des sédiments vers le mode de

gestion le plus adapté.

Lorsque les sédiments doivent suivre les filieres de gestion a terre, ils acquierent le
statut de déchet dans la législation frangaise par 1’application du décret n°2002-540 dans sa
version abrogée par décret 2007-1467 du 16 octobre 2007. Des lors, la directive cadre déchet
2008/98/CE s’applique aux sédiments. La nomenclature de la réglementation sur les déchets
figurant dans la décision de la commission européenne n°2014/955/UE du 18 décembre 2014
associe les sédiments a une entrée miroir, ce qui signifie que leur dangerosité doit étre
évaluée. Le caractere dangereux des déchets est jugé a partir de 15 propriétés de danger
définies dans le reglement 1357/2014/UE. Depuis le 1¢ juin 2015, ces propriétés sont
renommeées HP1 a HP15 (Rebischung et al., 2016). Si le déchet possede au moins 1'une de ces
propriétés alors il est considéré comme dangereux. Néanmoins, en ce qui concerne les
sédiments, il a été admis par une détermination du Bureau de la Planification et de la
Gestion des Déchets du Ministere en charge de I’'environnement par la note juridique du 18
septembre 2002 (Hayet et al., 2017) que les propriétés HP1, HP2, HP3 et HP15 n’étaient pas
pertinentes. Les sédiments classés non dangereux sont potentiellement valorisables et

représentent un volume de 7 millions de m?® par an (Benard et al., 2009).

Si le caractere dangereux ou non des sédiments permet, en partie, de statuer sur leur
devenir, il est judicieux, dans un contexte de raréfaction des matieres premieres, de s’engager
vers une gestion terrestre durable de ces sédiments. Le Plan Régional d’Elimination des
Déchets Industriels Spéciaux du Nord-Pas-de-Calais (PREDIS) propose, des 1995, une
méthodologie générale des gestion des opérations de dragage passant par une démarche
d’intelligence économique et territoriale (Abriak, 2011; Damidot et al., 1995; Mac Farlane and
Abriak, 2004). Cette méthodologie permet de relier entre eux les opérations de dragage
portuaire a leurs impacts économiques, sociaux et environnementaux sur le territoire dans le
but de respecter I'environnement tout en renforcant l'activité du territoire. Cette étude a
permis de développer les procédures de caractérisation en fonction de zonages, de proposer
des solutions de valorisation des sédiments en génie civil et de mettre au point un outil de
décision. Dans le but d’identifier des filieres de traitement en fonction de la qualité des

sédiments les autorités francaises ont amorcé en 2006 le projet pilote « SEDIMARD 83 ». Ce
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projet s’appuie sur une approche partenariale développée autour de la Méditerranée en se
basant sur l'étude de plus de 2000 m*® de sédiment issus de ports francais et italiens
(Grosdemange et al., 2008). Cette approche se base sur le triptyque tri/traitement/gestion
spécialisée, c’est-a-dire qu'une fois le sédiment traité, il peut étre orienté soit en dép6t mono-
spécifique non recouvert, soit en remblaiement de carriére, soit en valorisation dans le
domaine des travaux publics ou encore rejeté en mer. Une petite quantité de sédiments tres
contaminés peut étre orientée directement vers un stockage mono-spécifique recouvert. Suite
a ce projet, une démarche nationale a vue le jour en 2009 baptisée « SEDIMATERIAUX ».
Cette démarche volontaire ambitionne d’apporter une réponse locale avec des solutions
opérationnelles innovantes pour répondre a la problématique de la gestion et de la
valorisation a terre a la fois des sédiments marins et des sédiments fluviaux. Pour répondre a
ces objectifs, différents guides méthodologiques définissant un cadre de référence
scientifique harmonisé pour la valorisation des sédiments notamment en technique routieres
ont été produits (Abriak and Mamindy-Pajany, 2014). Une stratégie de gestion et de
valorisation des sédiments fluviaux, « ALLUVIO » lancée en 2016 est portée par VNF, la
Région Haut de France, 'Agence de I'Eau Artois-Picardie et ’ADEME. Cette nouvelle
initiative sur 20 ans a pour objectifs de développer le transport fluvial grand gabarit, afin
notamment de faire émerger de nouvelles filieres industrielles locales pour la valorisation
des sédiments. Pour ce faire, les partenaires de cette stratégie se mobilisent pour dresser une
cartographie des ressources en sédiments, en limiter les contaminations, développer les

filieres de valorisation disponibles sur le territoire.

C’est dans ce contexte que I'Institut Mines-Télécom Lille Douai (IMT Lille Douai) a
lancé une Chaire industrielle de recherche pour développer 1'économie circulaire des
sédiments, nommeée «EcoSed », en 2014, afin d’accompagner les acteurs dans le
développement des filieres industrielles de valorisation des sédiments en région
Hauts-de-France. Il s’agit d’une approche pluridisciplinaire alliant recherche sur la
valorisation des sédiments d'un point de vue technique et environnemental et prise en
compte des composantes socio-économiques. Les axes de recherche de cette chaire se
décomposent en 6 actions distinctes : I'action 1 a pour objectif d’améliorer la caractérisation
environnementale des sédiments, 1’action 2 se porte sur 1'étude de 1'hétérogénéité des

sédiments dans l'optique de la synthese de ciment a base de sédiments, 1’action 3 a pour
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ambition de caractériser la matiere organique des sédiments, 1’action 4 vise a 'amélioration
et I'adaptation des méthodes de traitement et 1'action 5 concourt au développement de
matériaux granulaires alternatifs a base de sédiments dans les filieres stratégiques de
valorisation. La 6¢m¢ action est transversale a toutes les autres, elle a pour but d’améliorer la

gestion des sédiments a la source par un travail sur I'érosion.

Ce travail de these s’inscrit dans le cadre de I’action 1 de la chaire industrielle EcoSed.
Il ambitionne, de proposer des stratégies pertinentes pour encadrer I'évaluation
environnementale des sédiments non dangereux destinés a la valorisation, notamment dans
le domaine du génie civil. Plus particulierement, ses objectifs sont: (i) de proposer un
protocole d’évaluation de la toxicité intrinseque des sédiments dans la perspective de leur
valorisation a terre en proposant des essais complémentaires et en utilisant de nouvelles
méthodes d’extraction; (ii) d’étudier la faisabilité environnementale de la valorisation d’un
sédiment marin au travers d'une approche multi-scalaire couplant des essais en conditions
controOlées (essais normalisés et planches expérimentales de laboratoire) et de terrain (pilotes
in situ) et (iii) de caractériser les émissions dans I'eau de polluants inorganiques pendant la
vie en ceuvre de produits de construction incorporant des sédiments au moyen d'un essai de

lixiviation dynamique des monolithes standardisé.

L’évaluation environnementale a lieu en amont des projets de valorisation des
sédiments. Il s’agit d’évaluer les effets potentiels ou avérés sur l'environnement d"un projet
de valorisation utilisant des sédiments. Pour pouvoir valoriser les sédiments, il faudra donc,
en fonction des filieres, montrer quils sont performants techniquement pour l'usage
envisagé et s’assurer de leur innocuité environnementale dans le scénario de valorisation.
Concernant les sédiments non dangereux, deux logiques complémentaires sont disponibles :
la premiere, qualifiée de logique « déchet », passe par une évaluation détaillée des risques
environnementaux et peut suivre différentes typologies de méthodologies, les approches
« généralistes», « matrices » ou « substances ». Les méthodologies « matrices » sont les mieux
adaptées aux sédiments du fait de sa nature hétérogene. L’approche générique de la
méthodologie « matrice » est décrite par la norme NF EN 12 920+A1 dans laquelle s’inscrit la
méthodologie du SETRA (2011) qui permet la valorisation de matériaux alternatifs en
technique routiere. La méthodologie SEDIMATERIAUX consiste en une approche « globale »

d’évaluation environnementale spécifique aux sédiments de dragage et de curage dans
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'optique de leur valorisation. Cette méthodologie associe différents outils développés dans

les approches « généralistes», « matrices » et « substances » pour un scénario donné.

[ Sédiments marins Sédiments continentaux ]
[ Sédiment non dangereux ]
Possible dans le cadre Evaluation de I’écotoxicité | Peut influer sur le choix de la filiére
du SETRA |
Valorisations en technique routiére .
Autres filieres de
Type butte paysagere, merlon phonique,

valorisation
etc ...

Approche « déchet »
Déclinaison de la méthodologie
SETRA/SEDIMATERIAUX

Approche « produits»
Déclinaison de la norme
CEN/TS 16637-1

Figure 1. Approche méthodologique générale

La logique « produits » consiste a considérer le sédiment non en sa qualité de déchet
mais de matériau de construction dont l'innocuité environnementale doit étre vérifiée.
L’approche d’Analyse du Cycle de Vie (ACV) permet I'évaluation des impacts imputables a
un projet de construction de sa construction, a sa fin de vie en prenant en compte ensemble
des flux d’énergie et de matiere générés par ce processus. Ces analyses se basent
principalement sur des bases de données alimentées par des données génériques et d’autres
propres aux fabricants. En ce qui concerne les produits de construction, I'étude des émissions
de substances dans I'eau est prioritaire. Afin de prendre mieux en compte les émissions de
polluants pendant la vie en ceuvre des produits de construction, les travaux de la
commission européenne de normalisation ont aboutis a la norme CEN/TS 16637-1. Cette
norme permet de cibler les essais de lixiviation les plus adaptés pour caractériser le relargage
de substances dangereuses réglementées en fonction de caractéristiques propres aux

matériaux étudiés.
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L’approche méthodologique déclinée dans ce travail consiste, d'une part a évaluer
I'écotoxicité de sédiments non dangereux, et d’autre part a étudier leur innocuité
environnementale dans des scénarios de valorisation dans le domaine du génie civil. Cette
approche est présentée par le logigramme en Figure 1. Les méthodologies utilisées
s’appuient principalement sur une approche « matrice » que ce soit pour l'évaluation de
I'écotoxicité et la déclinaison de la méthodologie SEDIMATERIAUX et de la norme

européenne CEN/TS 16637-1 applicable aux produits de construction.

Ce manuscrit de these se compose de cinq chapitres. Le premier (chapitre I) est dédié
au contexte réglementaire et a ces dernieres avancées en matiere de gestion des boues de
dragage et de curage dans les filieres terrestres et maritimes. Le second chapitre (chapitre II)
est une synthese bibliographique consacrée a l'état des connaissances sur les principales
caractéristiques physico-chimiques des sédiments ainsi qu’a leur potentiel écotoxique dans
un contexte de valorisation. Le troisieme chapitre (chapitre III) est consacré a la
caractérisation écotoxicologique des sédiments dans le but de mettre en évidence des essais
discriminant permettant d’évaluer le potentiel écotoxique de sédiments non dangereux. Un
panel de 10 sédiments a été soumis aux batteries d’essais réglementaires pour évaluer la
propriété de danger HP14 « écotoxique ». Ces sédiments ont également été soumis a d’autres
essais réputés plus sensibles dans le but de les discriminer d'un point de wvue
écotoxicologique. Une réflexion a ensuite été menée sur les méthodes d’extraction d’éluats
dans le but d’accroitre la sensibilité des bioessais. Le quatrieme chapitre (chapitre IV) traite
de I'acceptabilité environnementale de béton a base d’un sédiment de dragage dans le cadre
d’un projet de piste cyclable. L’approche proposée pour ce chapitre décline de la
méthodologie SEDIMATERIAUX avec l'intégration d’une échelle intermédiaire aux travaux
en laboratoire et aux pilotes expérimentaux. Le dernier chapitre de ce manuscrit (chapitre V)
a fait 'objet d'un article soumis a la Revue Générale des Routes et de I’Aménagement. Ce
chapitre porte sur I'évaluation environnementale de différents matériaux routiers intégrant
des sédiments en présentant une méthodologie déclinée de la norme européenne
CEN/TS 16637-1 applicable aux produits de construction. Enfin, ce mémoire s’achéve par
une conclusion qui synthétise les résultats acquis au terme de ce travail et propose des

perspectives de recherche dans I'optique d’approfondir certains aspects de ces travaux.
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Chapitre I

Définition du cadre réglementaire
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1. Qu’est-ce qu'un sédiment ?

Il s’agit d'un dépdt de matériels détritiques résultant a la fois de 1'érosion et de
l'activité biologique. Les apports telluriques dépendant des caractéristiques des bassins
versants et de la nature de leur couvert végétal. L’érosion hydrique du bassin versant et des
rives ainsi que le vent sont les principaux moteurs de la sédimentation allochtone, d’origine
exogene (Boulvain, 2017; Schneider, 2001). Tandis que les sédiments autochtones, d’origine
endogene, sont constitués, pour leur partie minérale, par la précipitation de carbonates et
d’évaporites et par la transformation chimique des minéraux formant le lit du biotope. Pour
la partie d’origine biogene, ils sont constitués de débris organiques (fragments végétaux et
animaux aquatiques, et d’algues du phytoplancton). Cette partie peut prendre une
importance variable en fonction du biotope (importante en milieu lacustre et prédominante
dans les milieux océaniques abyssaux). Les différents constituants des sédiments sont classés
en fonction de leur taille. Soit, par ordre décroissant, en bloc, pierre, cailloux, graviers, sables
et vases auxquels s’ajoutent les molécules colloidales pouvant floculer et passer en solution

dans l'eau de fagon réversible (Ramade, 2008).

2. Conventions internationales

2.1. La convention OSPAR

La Convention pour la protection du milieu marin de I’Atlantique du Nord-Est signée
a Paris le 22 septembre 1992 et entrée en vigueur le 25 mars 1998 se substitue aux
conventions d’Oslo (1972) et de Paris (1974) et reprend leur nom respectif et est ainsi appelé
Convention OSPAR (OSlo et PARis). Historiquement, cette convention entre les 15 pays
signataires (dont la France) et I'Union Européenne avait pour but de limiter les pollutions
marines dues aux activités d’origine anthropique en mer aussi bien que sur terre. En 1998,
elle s’étend a 1'étude de la biodiversité et des écosystemes, afin de prendre en compte
I'impact des activités humaines non polluantes sur la mer. La signature de cette convention a
eu pour conséquence 'obligation pour les états signataires d’effectuer une série d’analyses

physico-chimiques (laissée a leur appréciation) des sédiments issus des opérations de
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dragage, afin de définir leur niveau de contamination et leur devenir (a savoir s’ils sont aptes

a étre rejetés dans le milieu naturel ou s’ils doivent étre gérés a terre).

2.2. Le protocole de Londres

La Convention de Londres sur la prévention de la pollution des mers résultant de
I'immersion de déchets a été planifiée lors de la Conférence de Nation Unies sur
I'environnement humain en juin 1972 et fut adoptée le 13 novembre 1972 et entre en vigueur
a partir du 30 aott 1975. Ce traité international, signé par 82 états et administré par I'OMI,
établit la liste des déchets et matériaux dont I’élimination en mer est interdite ou soumise a
autorisation. La convention se réunit le 17 novembre 1996 pour adopter le protocole de
Londres, une actualisation de ce qui a été acté ultérieurement. Ce protocole inverse la
logique précédemment adoptée, a savoir que toute immersion est désormais interdite et que
seules certaines substances, déchets ou matériaux sont autorisés mais soumis a la délivrance
d’un permis. Les déblais de dragage font partie des matieres autorisées a conditions qu’elles
respectent I'évaluation des déchets de 1'annexe II de ce protocole. Ce protocole fixe aussi les

principes de précaution et de pollueur-payeur (Pintat, 2003).

2.3. La convention de Barcelone

La convention pour la protection de la mer Méditerranée contre la pollution
(convention de Barcelone) a été adoptée le 16 février 1976 et modifiée le 10 juin 1995. Cette
convention admet 7 protocoles techniques ayant pour but général de controler et de réduire
la pollution de la méditerranée et de protéger ses écosystemes. En plus de reprendre les
différents principes du protocole de Londres, la convention de Barcelone promeut 1'usage de
I'étude d’impact (PNUE, 2007). Les textes des protocoles de Londres et de Barcelone

s’inspirent de la convention OSPAR (Grenelle de la mer, 2009).

3. Directives européennes
3.1. La directive cadre sur I’eau (DCE)

La directive 2000/60/CE du Parlement européen et du Conseil du 23 octobre 2000, dit

directive cadre sur I'eau (DCE), avait pour objectif général d’atteindre et/ou de maintenir un
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Bon Etat Ecologique (BEE) des différents milieux aquatiques sur le territoire européen pour
2015. Sa directive fille 2008/105/CE du 16 décembre 2008 établie les Normes de Qualité
Environnementales (NQE) pour évaluer I'état chimique des différentes masses d’eau. Ces
NQE sont fixées pour 41 substances chimiques détaillées dans les annexes IX et X de la

directive.

3.2. La directive cadre stratégie pour le milieu marin (DCSMM)

La directive 2008/56/CE du Parlement européen et du Conseil du 17 juin 2008, dit
directive cadre stratégique pour le milieu marin (DCSMM), a pour objectif d’établir un cadre
d’actions communes des Etats membres de I'Union Européenne dans le but de réaliser et/ou
de maintenir un BEE des milieux marins européens pour 2020 au plus tard sur la méme base
que la DCE. Plusieurs descripteurs qualitatifs du BEE concernent les sédiments et leurs
gestions. Par ailleurs, I'étude de la qualité des sédiments marins a fait I'objet d'une

évaluation initiale prévue dans le cadre de la DCSMM (Grenelle de la mer, 2009).

3.3. La directive cadre sur les déchets (DCD)

La directive 2008/98/CE du Parlement européen et du Conseil du 19 novembre 2008,
dit directive cadre sur les déchets, définit la notion de déchet et la facon dont il convient de
les gérer en Union européenne. Elle définit les notions de déchets et de déchets dangereux et
réglemente leur collecte, leur transport, leur valorisation et leur élimination. Les sédiments
occupent une place particuliere dans cette directive puisqu’ils sont cités dans l’article 2 de la
maniere suivante : « les sédiments déplacés au sein des eaux de surface aux fins de gestion
deseaux et des voies d'eau, de prévention des inondations, d'atténuation de leurs
effets ou de ceux des sécheresses ou de mise en valeur des terres sont exclus du champ
d'application de la présente directive, s'il est prouvé que ces sédiments ne sont pas
dangereux ». Tout sédiment géré a terre est donc des lors considéré comme un déchet quelle

que soit sa dangerosité.
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4. Réglementation francaise

Ces réglementations internationales et européennes sont traduites dans le droit
francais dans le Code de I'Environnement et dans les engagements du grenelle de la mer
(2009). Le Grenelle de la Mer s’engage dans le livre bleu a interdire le rejet en mer des boues
de dragage polluées (engagement 29a), introduisant dans le droit francais la nécessité
d’évaluer la possible contamination des sédiments. Le rejet en mer est toujours possible s’il
est prouvé qu’il s’agit de la solution la moins pénalisante pour I'environnement (Principe du
protocole de Londres, 1996), les sédiments ne dépendent alors pas de la loi sur les déchets.
L’état frangais s’engage aussi avec le grenelle de la mer a faire évoluer les pratiques
d’entretien des estuaires, espaces portuaires et chenaux d’acces et les modalités de gestion
des sédiments et boues de dragage (engagement 29c). Les articles L. 214-1 a 6 du Code de
I'environnement portent sur les opérations de dragage qui sont des lors soumises a
déclaration ou autorisation par le préfet. Les articles L. 541-1 a 8 du Code de I'environnement
portent sur la prévention et la gestion des déchets et concernent donc les sédiments gérés a
terre. De par leur statuts possibles de déchets, les sédiments sont aussi concernés par les
articles L. 511-1 a 9 du Code de I'environnement relatifs aux installations classés pour la

protection de I’environnement (ICPE).

4.1. Avant les opérations de dragage: Loi sur I’Eau et les Milieux

Aquatiques (LEMA)
La loi sur I’eau et les milieux aquatiques, dit LEMA, du 30 décembre 2006 (consolidée

par les lois 2008-1425 du 27 décembre 2008 et 2010-788 du 12 juillet 2010) est la transposition

directe en droit francais de la DCE.

4.1.1. Sédiments continentaux

Le dragage étant soumis a déclaration ou autorisation par le préfet (articles L. 214-1 a
6 du Code de I'environnement), I’ Arrété du 30 Mai 2008 prévoit qu’il est nécessaire, avant le
début des opérations de dragage, d’effectuer plusieurs analyses in situ concernant la colonne
d’eau, la phase solide et les eaux interstitielles. Sont donc analysées, les teneurs en 8 ETM

sélectionnés, en 16 HAP sélectionnés et en PCB (total de 7 congéneres sélectionnés). Selon les
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contextes locaux, 'analyse d’autres substances peut étre rendue obligatoire par arrété

préfectoral.

Tableau 1. Seuils S1 définis par I'arrété du 9 Aoiit 2006

Parametres seuil S1 (mg/kg Sédiments Secs sur la fraction <2mm)
As 30
Cd 2
Cr 150
Cu 100
Hg 1
Ni 50
Pb 100
Zn 300
HAP totaux (16 définis par 1'US EPA) 22,8
PCB totaux (7 usuels) 0,68

Pour aider a déterminer si les sédiments dragués peuvent étre remis en suspension,
ces teneurs sont comparées aux seuils S1 (Tableau 1) défini dans le cadre de la LEMA par
I'arrété du 9 AoGt 2006 en référence a des valeurs plutdot déterminées sur base
écotoxicologique (Mouvet, 2012). Ces seuils réglementaires sont utilisés pour statuer du
devenir immédiat du sédiment et ne peuvent en aucun cas étre suffisant pour évaluer
I'impact sur les milieux aquatiques des opérations de dragage et d’'une remise en suspension,
comme le rappelle le SDAGE Rhone-Méditerranée 2010-2015. Si le seuil S1 est dépassé la
remise en suspension peut étre interdite sous réserve que ce choix soit le moins
dommageable pour I'environnement. Ces seuils sont donnés en mg par kg de sédiments secs

pour la fraction de sédiment de granulométrie inférieure a 2 millimetres.

4.1.2. Sediments marins et estuariens

La circulaire n® 2000-62 du 14 Juin 2000, relative aux conditions d’utilisation du
référentiel de qualité des sédiments marins ou estuariens présents en milieu naturel ou
portuaire, prévoit que les propriétés physiques, chimiques et biologiques des sédiments
marins et estuariens doivent étre étudiées. La qualité des sédiments marins et estuariens est
appréciée au regard des seuils N1 et N2 définis par 'arrété du 9 Aoftit 2006 sur la base d'un

traitement statistiques des données physico-chimiques (Mouvet, 2012).
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Tableau 2. Seuils N1 et N2 définis par I'arrété du 9 Aoiit 2006 et les modifications des Arrétés du 23
Décembre 2009 et du 17 Juillet 2014

seuils en mg/kg de Sédiments Secs sur la fraction <2mm

Parametres

N1 N2

As* 25 50

Cd* 1,2 2,4

Cr* 90 180

Cu* 45 90

Hg* 04 0,8

Ni* 37 74

Pb* 100 200

Zn* 276 552

PCB 28* 0,005 0,01

PCB 52* 0,005 0,01

PCB 101* 0,01 0,02

PCB 118* 0,01 0,02

PCB 138* 0,02 0,04

PCB 153* 0,02 0,04

PCB 180* 0,01 0,02

TBT** 0,1 04
Naphtalene*** 0,16 1,13
Acénaphtene™** 0,015 0,26
Acénaphtylene*** 0,04 0,34
Fluoréne*** 0,02 0,28
Anthracene*** 0,085 0,59
Phénanthrene*** 0,24 0,87
Fluoranthéne*** 0,6 2,85
Pyrene*** 0,5 1,5
Benzo(a)anthracene*** 0,26 0,93
Chrysene*** 0,38 1,59
Benzo(b) fluoranthene*** 0,4 0,9
Benzo(k) fluoranthene*** 0,2 04
Benzo(a)pyrene*** 0,43 1,015
Dibenzo (a, h) anthracene*** 0,06 0,16
Benzo(g,h,i)pérylene*** 1,7 5,65
Indéno (1, 2,3-cd) pyrene*** 1,7 5,65

* présent initialement dans I'Arrété du 9 Aout 2006
**Ajouté par I'Arrété du 23 Décembre 2009
***Ajouté par I'Arrété du 17 juillet 2014
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Ces niveaux ont été déterminés d’apres les travaux du groupe GEODE. Ces niveaux
sont donnés en mg de polluant par kg de sédiment sec pour la fraction de sédiment donc la

granulométrie ne dépasse pas 2 mm dans le Tableau 2.

Ces niveaux ont été intégrés au droit en 3 fois, par l'arrété du 9 aotit 2006 pour les
ETM et les PCB, par I'arrété du 23 décembre 2009 pour le TBT et par I'arrété du 17 juillet 2014
pour les HAP. Ces seuils de gestion réglementaires ne permettent pas a eux seuls d’interdire
I'immersion d'un sédiment. Le dépassement de ces seuils déclenche des analyses
complémentaires sur le sédiment ainsi que pour le milieu de rejet souhaité. L'immersion est
susceptible d’étre interdite pour un sédiment présentant un dépassement du niveau N2 pour
au moins un parametre, sous réserve que l'interdiction soit effectivement la solution la moins

dommageable pour I'environnement.

4.2. Gestion a terre des sédiments : Loi sur les déchets

4.2.1. Attribution du statut de déchet aux sédiments

En application de la directive cadre sur les déchets, les sédiments gérés a terre ont le
statut de déchet. Par ailleurs, le décret n°2010-369 du 13 avril 2010 stipule que la gestion a

terre des sédiments est réglementée au titre de la 1égislation relative aux ICPE.

La loi du 15 Juillet 1975 définie les déchets comme étant « le résidu d'un processus de
production, de transformation ou d'utilisation, toute substance, matériau, produit ou plus
généralement tout bien meuble abandonné ou que son destinataire destine a 1'abandon ».
Elle s’applique aux boues de dragage dans le sens ou elles sont le résidu de 1'utilisation des
cours d’eau, canaux, ports, etc. puisqu’il est nécessaire de les draguer pour maintenir un
tirant d’eau convenable. Ces boues ne sont pas destinées d’office a étre valorisées et sont

donc des déchets.

Les boues de dragage sont définies par la nomenclature du décret n° 2002-540 du 18

avril 2002, dans la sous-rubrique 17-05 : «terres, cailloux et boues de dragage».
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4.2.2. Définition de la dangerosité des sédiments

La Directive Cadre Déchets n°2008/98/CE du 19 Novembre 2008 du Parlement
Européen et du Conseil de I'Union Européenne transposé en droit francais dans le Code de

I"Environnement (articles R541-8 et R541-10) prévoit de distinguer la sous rubrique 17-05 en :

- 17-05-05* : boues de dragage contenant des substances dangereuses et
- 17-05-06 : boues de dragage autres que celles visées a la rubrique 17-05-05%.

Les boues de dragage répondant a la description 17-05-05* sont des déchets
dangereux de par la décision n°2014/955/UE et doivent respecter la législation spécifique a la
gestion de déchets dangereux. Etant donné que les sédiments sont classifiés par une entrée
miroir, il est nécessaire d’en évaluer la dangerosité. En application de la directive
européenne cadre sur les déchets, traduite dans le droit frangais par I'article R. 541-8 du code
de I'environnement, la dangerosité des déchets et par extension des sédiments, est évaluée
suivant 15 criteres noté H1 a H15. Afin d’éviter la confusion avec les mentions de danger
notées Hxxx en conformité avec le reglement CLP (n° 1272/2008 du Parlement européen
relatif a la classification, a I'étiquetage et a 'emballage des substances chimiques et des
mélanges) ces criteres sont notés HP1 a HP15 depuis l'arrété du 1 juin 2015, ils sont
détaillés dans le Tableau 3. Un déchet est déclaré dangereux lorsqu’au moins un de ces

critéres lui est attribué.

Tableau 3. Critéres de danger d'apres I’ Annexe 1 de I'article R541-8 du code de I'environnement

Code Intitulé Définition

HP 1* Explosif pouvant exploser sous l'effet de la flamme ou qui sont plus sensibles
aux chocs ou aux frottements que le dinitrobenzéne

HP 2* Comburant au contact d'autres substances, notamment de substances inflammable
présentent une réaction fortement exothermique

HP 3-A*  Facilement - a I'état liquide (y compris les liquides extrémement inflammables),
inflammable dont le point d'éclair est inférieur a 21 °C, ou

- pouvant s'échauffer au point de s'enflammer a l'air a température
ambiante sans apport d'énergie, ou

- a l'état solide, qui peuvent s'enflammer facilement par une breve
action d'une source d'inflammation et qui continuent a briiler ou a se
consumer apres |'éloignement de la source d'inflammation, ou

- al'état gazeux, qui sont inflammables a l'air a une pression normale,
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- qui, au contact de l'eau ou de l'air humide, produisent des gaz
facilement inflammables en quantités dangereuses.

HP 3-B* Inflammable liquides, dont le point d'éclair est égal ou supérieur a 21 °C et inférieur
ou égal a 55 °C

HP 4* Irritant non corrosives qui, par contact immédiat, prolongé ou répété avec la
peau et les muqueuses, peuvent provoquer une réaction
inflammatoire

HP 5* Nocif par inhalation, ingestion ou pénétration cutanée, peuvent entrainer

des risques de gravité limitée

HP 6* Toxique par inhalation, ingestion ou pénétration cutanée, peuvent entrainer
des risques graves, aigus ou chroniques, voire la mort

HP 7* Cancérogene par inhalation, ingestion ou pénétration cutanée, peuvent produire le
cancer ou en augmenter la fréquence

HP 8* Corrosif en contact avec des tissus vivants, peuvent exercer une action
destructrice sur ces derniers

HP9 Infectieux matiére contenant des micro-organismes viables ou leurs toxines, dont
on sait ou dont on a de bonnes raisons de croire qu'ils causent la
maladie chez 'homme ou chez d'autres organismes vivants

HP 10* Toxique pour la par inhalation, ingestion ou pénétration cutanée, peuvent produire ou
reproduction augmenter la fréquence d'effets indésirables non héréditaires dans la
progéniture ou porter atteinte aux fonctions ou capacités
reproductives.
HP 11* Mutagene par inhalation, ingestion ou pénétration cutanée, peuvent produire
des défauts génétiques héréditaires ou en augmenter la fréquence.
HP 12 Dégagement au contact de l'eau, de l'air ou d'un acide, dégagent un gaz toxique ou
toxique trés toxique.
HP 13 Sensibilisant par inhalation ou pénétration cutanée, peuvent donner lieu a une

réaction d'’hypersensibilisation telle quune nouvelle exposition a la
substance ou a la préparation produit des effets néfastes
caractéristiques.
HP 14 Ecotoxique présentent ou peuvent présenter des risques immédiats ou différés
pour une ou plusieurs composantes de l'environnement.
HP 15** susceptibles, apres élimination, de donner naissance, par quelque moyen que ce soit, a une
autre substance, par exemple un produit de lixiviation, qui possede l'une des
caractéristiques énumérées ci-avant

*Décret 2002-540 du 18 avril modifié par le décret 2007-1467 2007/10/12 art. 4 JORF 16 octobre 2007
**Décret n°2011-828 du 11 juillet 2011 - art. 8

Pour l'ensemble de ses criteres, 1'Ineris propose une méthodologie commune
d’évaluation (Hennebert et al., 2013c; Rebischung et al., 2016) exposée sur la Figure 2. Cette
méthodologie consiste a commencer par vérifier si la rubrique attribuée au déchet évalué par
la nomenclature du décret n°® 2002-540 du 18 avril 2002 ne renvoie pas a un déchet considéré
comme toujours dangereux ou toujours non dangereux. Lorsque le déchet étudié releve

d’une entrée miroir (ce qui est le cas des sédiments) ou que I'on ne peut pas lui attribuer de

47

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

code il est indispensable d’étudier les criteres HP1 a HP15. Pour cette vérification, la stratégie
change selon que l'on présume a priori que le déchet étudié est dangereux ou non
dangereux. Si l'on veut vérifier qu'un déchet est dangereux, un ordre stratégique de
vérification est établi en fonction de ce que 1'on connait du déchet et les tests sont effectués

en cascade, sinon c’est une étude exhaustive qui est entreprise.

Classification via la liste des codes déchets,
bibliographie, comparaison a des classifications déja existantes, ...

Tests spécifiques

Substances organiques ité
Analyses classement en dangerosité
laboratoire
m Spéciation Substances minérales

Figure 2. Méthodologie de caractérisation de la dangerosité des déchets (Hennebert et al., 2013c;
Rebischung et al., 2016)

Les criteres HP1, HP2, HP3, HP12 et HP14 font 1'objet de tests spécifiques dont la
pertinence peut étre évaluée en fonction des connaissances dont on dispose sur le déchet
évalué. Pour les sédiments, il n’est pas jugé pertinent d’étudier les criteres HP1, HP2 et HP3
puisqu’ils ne contiennent ni groupes réactifs, ni mélanges de bromate de potassium et de
cellulose et qu’ils ne contiennent pas non plus de matériaux pyrophoriques (Abriak and
Mamindy-Pajany, 2014). Pour 1'évaluation du critere HP12, il n’y a pas, a ce jour, de méthode
d’évaluation reconnue, l'utilisateur est libre de mener les essais qu’il juge nécessaire pour
évaluer ce critere en les justifiant. L'Ineris propose une méthode en 3 étapes pour
I'évaluation de ce critere. Dans un premier temps, il est demandé de mesurer le volume de
gaz émis lors d’une mise en contact avec un acide. Puis, si un volume suffisant est mesuré,
certains gaz cibles (PHs, HCN, HF, H2S, SO;, HCl, Clz) sont identifiés par colorimétrie.
Finalement, si un de ces gaz est détecté, les especes émettrices initiales sont recherchées dans
le déchet (Hennebert et al., 2015). Les tests spécifiques a I'évaluation du critere HP14 sont
détaillés plus loin.
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Pour l'évaluation des critéres HP4, HP5, HP6, HP7, HPS, HP10, HP11 et HP13, des
analyses en éléments et substances totaux sont menées sur le déchet en suivant la norme
expérimentale XP X30-489 (AFNOR, 2013). Il est ensuite nécessaire de passer de la
composition en éléments a la composition en substances pour classifier le déchet
(Hennebert et al., 2013a). La spéciation des différents minéraux obtenus est étudiée selon
différentes méthodes décrites dans le fascicule de documentation de ’AFNOR FD X30-494
(AFNOR, 2015). Il s’agit de conjecturer la spéciation des éléments chimiques présents dans
les sédiments sur la base des analyses réalisées. Il y a alors 3 facons de procéder en fonction
de ce qui est connu et pertinent pour le déchet étudié, le calcul « pire cas », le calcul « pire cas
avec information » et la « spéciation vraie » (Hennebert et al., 2013a, 2013c; Rebischung et al.,
2016). I est conseillé de hiérarchiser ses méthodes de fagon a réduire le nombre d’analyse a
effectuer (AFNOR FD X30-494, 2015). Plus précisément, si le calcul « pire cas » permet un
classement du déchet en « non dangereux », il n’est pas nécessaire d’aller plus loin. Le calcul
« pire cas » consiste a conjecturer des substances présentes en fonction de ce que I’on connait
du contenu total en éléments en appliquant les regles de stoechiométrie et en favorisant les
substances les plus dangereuses, c’est-a-dire celles pour lesquelles le seuil de tolérance est le
plus bas. Dans le cas ou ce calcul aboutit a un classement du déchet en « dangereux », on
peut avoir recours au calcul « pire cas avec information ». Cette méthode est similaire a la
précédente avec pour différence de prendre en compte les spécificités connues du déchet, en
I'occurrence dans la majorité des cas, le pH, le potentiel redox ainsi que le procédé a I'origine

du déchet, les connaissances sur des déchets similaires.

De la méme fagon qu’avec le calcul « pire cas », si le résultat de ce calcul permet un
classement du déchet en « non dangereux », il n’est pas nécessaire d’aller plus loin. Dans le
cas ou le calcul aboutit a un classement du déchet en « dangereux », on peut approfondir les
connaissances que 1'on a du déchet pour aller vers la « spéciation vraie » via des méthodes
analytiques et des calculs géochimiques prenant en compte le pH. Les substances organiques
et minérales présentent dans le déchet sont ensuite classées selon le danger qu’elles
représentent selon la nomenclature CLP, des regles de classement sont ensuite appliquées
sur chaque critere de danger en fonction des différentes catégories de danger qui y sont

rattachées (Rebischung et al., 2016).
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Tableau 4. Reégles de classement pour I'évaluation des critéres de danger HP4, HP5, HP6, HP7 ,
HPS8, HP10, HP11 et HP 13 en fonction des catégories de danger des substances prises en compte

(Rebischung et al., 2016)

Mentions, classes et catégories de
s ] Valeurs .
Critere Danger danger des substances prises en seuils Regles de classement
compte dans les calculs
H314 corrosif peau 1A Y H3141A>1%
[o)
P4 Irritant Eiii ie;i(a),z::fee;zeznt yeux 1 1% Y H3182>10 %
— L (H315 et H319) 220 %
H319 irritation yeux 2
H370 STOT 1 max (H370)>1 %
H371 STOT 2 max (H371) 210 %
Toxicité pour H335 STOT 3 max (H335) >20 %
un organe H372 STOT 1 max (H372)>1 %
HP5 cible (STOT) H373 STOT 2 } max (H373) > 10 Z/o
et/ ou par max (H304) > 10 %
aspiration % H304 210 %
H304 aspiration 1 et viscosité cinématique
globale du déchet a 40°C
<20,5 mm?/s
H300 aigiie voie orale 1 > H3001>0,1%
H300 aigiie voie orale 2 Y. H3002>0,25 %
H301 aigiie voie orale 3 Y. H301>5%
H302 aigiie voie orale 4 L Y. H302>25%
H310 aigiie voie cutanée 1 Clatzege‘t";*fs ¥ H3101>0,25 %
HP6 Toxique H310 aigiie voie cutanée 2 '0/1 % " | XH31022>25%
H311 aigiie voie cutanée 3 Catégorie 4 Y H311215%
H312 aigiie voie cutanée 4 19 Y. H3122>55 %
H330 aigiie inhalation 1 Y. H3301>0,1%
H330 aigiie inhalation 2 X H3302>0,5%
H331 aigiie inhalation 3 > H3312>3,5%
H332 aigiie inhalation 4 Y. H332>22,5%
Hp7 Cancérogene H350 1A et 1B i max (H350) >0,1 %
H3512 max (H351)>1 %
HPS8 Corrosif H314 corrosif peau 1A, 1B et 1C 1% Y H31425%
Toxique pour | H360 1A et 1B max (H360) >0,3 %
HP1o 2 Haet2 ) max (H361) 2 3 %
reproduction
HP11 Mutagéne H340 1A et 1B i max (H340) >0,1 %
H341 2 max (H341)>1 %
. H317 max (H317) 210 %
HP13 | Sensibilisant H334 - max (H334) > 10 %

Ces regles de classement sont détaillées dans le Tableau 4. La valeur seuil est la

valeur minimale pour que la substance soit prise en compte dans le calcul.
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Pour l'évaluation des criteres de danger HP9 et HP15, il n'y a pas de méthode
d’évaluation reconnue ni par la réglementation ni par consensus des experts du domaine.
Néanmoins, il est nécessaire d’évaluer ses criteres pour la classification des déchets
(Rebischung et al., 2016). Pour le critere HP9, en France, on considere les déchets prémunis
du risque de présence de micro-organismes du au procédé en étant a I’origine comme « non
dangereux » pour ce critere. Dans le cas contraire, les déchets sont considérés comme
« dangereux » au regard du critere HP9 a moins d’étre stérilisés. Le critere HP15 est pris en
considération si son caractere évolutif pour les autres criteres de danger est suspecté ou s’il
contient des substances portant les mentions de danger H205 (danger d’explosion en masse
en cas d’incendie), EUHO001 (explosif a I'état sec), EUHO19 (peut former des peroxydes
organiques), et EUH044 (risque d’explosion si chauffé en ambiance confinée). En France, le

critere HP15 n’est pas encore pris en considération.

4.2.3. Evaluation du critere HP14

L’évaluation du critere HP14 ne fait pas I'objet d"une réglementation mais est tout de
méme codifiée par une méthodologie spécifique officielle consistant en une batterie de tests
écotoxicologiques. Il est aussi possible de le déterminer par le calcul selon des regles
similaires a celles évoquées précédemment. Il est toutefois spécifié par la décision
2014/955/UE que le résultat obtenu via les essais écotoxicologiques prime sur le résultat
obtenu par le calcul. On comprend cette primauté du fait que les essais écotoxicologiques,
étant effectués directement sur le déchet, évaluent les effets directs du déchet (et donc des
interactions synergiques et/ou antagonistes entre les différentes substances contenues). Le
projet SEDIVALD a permis de mettre en évidence que des sédiments pouvaient étre classés
comme «non écotoxiques » par le calcul et étre dangereux au regard du protocole HP14
faisant intervenir des bioessais (Garbolino et al., 2014).

Le premier protocole pour l'évaluation du critere HP14 appliqué aux déchets, dit «
MATE 1998 » date de janvier 1998 et a été émis par le Ministere de ’Aménagement du
Territoire et de I'Environnement (MATE), il s’appuyait sur des procédures élaborées par
INSAVALOR-POLDEN en 1994 pour la Commission européenne. Ce protocole séparait les
analyses chimiques des essais écotoxicologiques dans le but de pouvoir s’arréter aux tests

chimiques seuls en cas de classement du déchet en déchet dangereux. Ce protocole est
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amélioré en 2000, par la contribution d’une étude complémentaire menée a la demande de

I’ADEME par I'INERIS (Pandard, 2000). Cette étude permet le rehaussement du seuil pour

les essais d’écotoxicité chronique de 0,1 a 1 % et propose aussi l'abandon de la partie

concernant les analyses chimiques.

DECHET BRUT

Réduction granulométrique
(si nécessaire)

DECHET DE
F GRANULOMETRIE < 4 MM

Lixiviation en batch (ratio L/S = 10 en matiére
séche pour une durée de 24h)

Séparation des phases liquide et solide par
filtration étape 1 : utilisation d'une membrane
en nylon, taille des pores 100 pum

Ajustement du pH entre 5,5 et 8,5
avec HNO, et NaOH (si nécessaire)

ELUAT DU

| DECHET

Séparation des phases liquide et solide par filtration
étape 2 : utilisation d’'une membrane en nylon, taille
des pores 0,45 um

ESSAIS SUR ESSAIS SUR
ELUAT FILTRE A ELUAT FILTRE A
0,45 pm 100 pm

ESSAIS SUR
DECHET SOLIDE

. Cr;iskslanf::e d? ) Luminescence de R(z-prtle:cti:nlde M;bil;te.de Mortalité de
seudokirchneriella N : eriodaphnia aphnia . .
h Vibrio fischeri ’? P Eisenia fetida
subcapitata dubia magna

Figure 3. Protocole de caractérisation de la propriété HP14 utilisé actuellement pour les déchets

(Pandard et al., 2006)

Lactuca sativa

La méthode mise en ceuvre aujourd’hui pour les déchets hors sédiments, bien qu’elle

n’ait pas de statut réglementaire, est la proposition INERIS (Pandard et al., 2006), elle est

détaillée par le logigramme en Figure 3. Les bioessais proposés dans cette méthode sont

détaillés dans le Tableau 5.
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Tableau 5. Détails des essais écotoxicité préconisés pour le HP14 dans la méthode INERIS
(Pandard et al., 2006)

. Seuils de i
. Expression Durée L,
Oreanismes type de Parametre des classement du Références
& toxicité mesuré résultats en "déchet test normatives
dangereux"
Pseudokirchnericlla , Inhibition de . NFENISO
subcapitata Chronique . CE20 <1% 3j
. la croissance 8692 (2012)
(micro-algues)
e NF EN ISO
Inhibition de
Vibrio fischeri 30
ibrio fischeri Aigiie la CE50 <10% , 11348-3
(bactéries) 1 ) min (2009) en cours
uminescence de révision
Inhibition de
) . ) FI
Cerz'odaphma dub,m Chronique la CE20 <19% 7 NF ISO
(micro-crustacé) . 20665 (2009)
reproduction
D ] Inhibiti FENI
f'tphnza magnﬁf Aigiie n 1b1t1c?rT c%e CE50 <10% i8h NF EN ISO
(micro-crustacé) la mobilité 6341 (2012)
. NF EN ISO
E tid
isenia fetida Aigiie Mortalité CE50 <10% 14 11268-1
(vers de terre)
(2015)
Emergence
Lactuca sativa . puis inhibition o . NF EN IS0
(végétal) Aigiie dela CES50 <10 % 14 11269-2
2013
croissance 2019

La FNADE (Fédération Nationale des Activités de la Dépollution et de
I’Environnement), propose de suivre un ordre logique pour la réalisation des tests
écotoxicologiques, afin d’éviter de réaliser toute la batterie de tests en cas d’effets toxiques
observés permettant un classement du déchet « dangereux ». Il est aussi proposé de
remplacer le test chronique sur Ceriodaphnia dubia (crustacé) d’une durée de 7 jours par le test
chronique sur Brachionus calyciflorus (rotifere) d’'une durée de 48 heures toujours dans le but
de raccourcir le protocole et d’en réduire le cofit final (Bazin and Vernus, 2014).

Une premiere version spécifique de ce protocole est proposée pour les sédiments
marins dans le cadre du projet SEDIMARD 83. Puis ce protocole est enrichi et mis a jour par
le ministere en charge de 'écologie et le BRGM. Ce protocole adapté prend en compte la
spécificité du sédiment en tant que déchet, notamment la nature saline des sédiments
marins. Les chlorures présents naturellement dans 1’eau de mer ayant le statut de substances
non dangereuses pour la directive européenne 67/548/CEE, ils sont éliminés par
centrifugation (9 000 rpm, 8 150 G). Afin de garder un protocole unique pour tous les

53

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

sédiments quelle que soit leur origine, I'ensemble des sédiments soumis a ce protocole passe
par une étape de centrifugation. Les tests sont ensuite effectués sur un éluat filtré a 0,45 pm

issu d’une lixiviation de ratio L/S de 10.

[Sédiment dont 1 paramétre > 1|
T
< Tamisage <4 mm

-~ Centrifugation -
8150, 30 min. ~

L
<Déchet pour essais

& Lixiyiatiqn US = 1077 > )| Mesure dela conductivité
~._Filtration 045 ym électrique de I'éluat

Essais de toxicité aigle
Vibrio fisheri

TN,

" CES50 Vibrio fisheri ‘ . CES50 Vibrio fisheri ‘
>10% (<10 UT) <10% (>10UT)
L

Déche!

Essai de toxicité chronique 3
écotoxique >

Organisme dulcaquicole
Brachionus calyciflorus 48 h
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Figure 4. Protocole HP14 appliqué actuellement pour les sédiments (Mouvet, 2012)

La composition chimique du sédiment étant établie par ailleurs (notamment pour la
caractérisation des autres criteres de dangerosité), ce nouveau protocole s’applique aux
sédiments pour lesquels la teneur d’au moins une substance d’intérét dépasse les seuils S1
auquel s’ajoute la valeur du seuil N1 pour le TBT (Rebischung et al., 2016). Le seuil S1
s’appliquant ici indépendamment de la provenance des sédiments de sorte a conserver une
valeur unique. Par ailleurs, le seuil S1 semble d’avantage pertinent que les seuils N1 et N2
pour ce protocole puisqu’il est basé sur des résultats écotoxicologiques alors que les seuils
N1 et N2 résultent en grande partie du traitement statistique d’analyses physico-chimiques

(Mouvet, 2012).
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Les eaux interstitielles font 1'objet d'un essai de toxicité aigilie sur les bactéries
marines Vibrio fischeri pour s’assurer de leur non toxicité avant leur élimination. Ces essais
sont réalisés successivement de fagon a pouvoir interrompre le protocole avant son terme si
un des essais permet de classer le sédiment en « déchet dangereux ». Ce protocole est décrit

par le logigramme présenté sur la Figure 4.

Pour ce protocole, un seul bio essai est conservé par étape :

- pour la toxicité aigiie sur éluat : inhibition de la luminescence de Alivibrio fischeri
NF EN ISO 11348-3 (2009),

- pour la toxicité chronique sur €luat : inhibition de la reproduction de Brachionus
calyciflorus (rotiferes planctoniques) NF ISO 20666 (2009) le seuil a ne pas dépasser pour le
CE20 étant de 1 % apres 48 h,

- et pour la toxicité aigiie sur la matrice solide : Emergence puis inhibition de la
croissance d”Avena sativa NF EN ISO 11269-2 (2013).

Les dernieres propositions pour 1’optimisation de ce protocole consistent a alléger les
essais écotoxicologiques en les réalisant aux concentrations seuil et maximale plutot qu’a une
gamme complete de concentrations. Il est aussi proposé de réaliser les essais végétaux en
microplaques en observant l'inhibition sur la croissance racinaire plutot que sur la partie
aériennes des plantes. Ces modifications permettent de réduire la quantité de sédiments
nécessaire aux bioessais, d’accélérer 1'application du protocole et donc d’en diminuer le cofit
(Bazin and Vernus, 2014; Garbolino et al., 2014). Le protocole de cette version optimisée est
présenté sur la Figure 5.

D’apres le BRGM (Mouvet et al., 2013), apres application du protocole HP14 sur un
ensemble de sédiments représentatif des sédiments frangais (27 sédiments d’origine
continentale et 20 sédiments d’origine portuaire), aucun des sédiments continentaux testé n’a
pu étre classé comme dangereux de cette maniere. Par ailleurs, 4 sédiments marins
uniquement ont été classés dangereux « écotoxique » apres application de ce protocole et
représentent 100 000 m?. D’apres PROVADEMSE (Bazin and Vernus, 2014), le critere HP14
tel qu’il est établi permet de faire la distinction réglementaire entre déchets dangereux et non
dangereux mais n’est pas suffisant pour détecter la toxicité des sédiments, en particulier leur

éventuelle toxicité chronique. Il est donc nécessaire d’établir des protocoles de toxicité
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complémentaires permettant de sélectionner les filieres de valorisation envisagées. Il reste
nécessaire d’effectuer une évaluation environnementale et sanitaire des risques en scénario
pour chaque filiere. Plusieurs expérimentations allant dans ce sens sont d’ores et déja mises
en ceuvre par PROVADEMSE. Parmi elles, le changement du mode d’extraction aqueuse
(percolation plutdt que lixiviation), la variation du ratio d’extraction (tests des ratios L/S=0,1,
1 et 10), la réalisation de bioessais plus sensibles (croissance ostracodes, myriophylles, test

vers de terre) sont testés.

lixiviation
Ls=10/1
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Figure 5. Proposition d’optimisation du protocole HP14 pour les sédiments (Bazin and Vernus, 2014)
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4.2.4. Définition du caractére inerte

D’apres l'article R.541-8 du code de I’environnement, «Est considéré comme inerte
tout déchet qui ne subit aucune modification physique, chimique ou biologique importante,
qui ne se décompose pas, ne briile pas, ne produit aucune réaction physique ou chimique,
n’est pas biodégradable et ne détériore pas les matieres avec lesquelles il entre en contact
d’'une maniere susceptible d’entrainer des atteintes a l'environnement ou a la santé

humaine».

4.2.5. Critéres d’acceptation en installations de stockage

L’annexe II de I’arrété du 28 octobre 2010 (remplacé par 'arrété du 12 décembre 2014)
relatif aux Installation de Stockage de Déchets Inertes (ISDI) donne des seuils a ne pas
dépasser en contenu total et en éléments relargués par lixiviation; ces derniers sont
récapitulés dans le Tableau 6. Lorsque les valeurs limites pour les chlorures, les sulfates ou la
fraction soluble sont dépassés dans I'éluat, il est toujours possible d’admettre le déchet en

ISDI s’il respecte soit les limites en chlorures et sulfates soit la limite en fraction soluble.

Ces seuils peuvent aussi bénéficier d'une certaine souplesse en vertu de I'article 10 de
I'arrété du 28 octobre 2010 sous condition d’une étude a I'appui, par arrété préfectoral, le
seuil du COT en contenu total peut étre multiplié par 2 et les seuils de relargage dans I'éluat
(hors COT) peuvent étre multipliés par 3. Si la limite d’admission en ISDI est tout de méme
dépassée pour les sulfates dans l'éluat, il est possible de réaliser 1'essai de lixiviation
normalisé en percolation ascendante selon la norme NF EN 14405 (2017). Au terme de cet
essai, le sédiment peut étre admis en ISDI au regard du relargage en sulfate si la teneur en
sulfate dans la premiere fraction (ratio L/S cumulé de 0,1) ne dépasse pas 1500 mg/kg de
matiére seche et si la teneur en sulfate totale (ratio L/S cumulé de 10) ne dépasse pas 6000
mg/kg de matiere seche. Si c’est la teneur en COT de 1'éluat qui est trop élevée pour que le
sédiment soit admis en ISD], il est possible, lorsque le pH de I'éluat n’est pas compris entre
7,5 et 8, de recommencer le test en fixant le pH. En plus de ces seuils a respecter, il est
nécessaire, et ce pour toutes les installations de stockage des déchets, que les sédiments ne
présentent pas de radioactivité, qu’ils ne soient pas fermentescibles, qu’ils ne présentent pas

de risques infectieux et qu’ils ne soient pas pulvérulents.
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Tableau 6. Récapitulatif des différents paramétres a respecter dans le sédiment et dans I'éluat pour
chaque installation de stockage envisagée (mglkg MS)

Seuils stockage

Seuils stockage

Seuils stockage

Seuils stockage

. ] de déchets non de déchets de sédiment
Parametres de déchets
Inertes (ISDI)* dangereux dangereux dangereux
(ISDND)** (ISDD)*** (ISDS)****
Parametres physiques
Siccité >30% >30% >30% -
Température <60°C <60°C <60°C -
pH - >6 entre 4 et 13 >6
Contenu total
BTEX 6 - - -
HAP 50 - - -
HCT 500 2500 50000 -
PCB 1 50 50 -
COT 30 000 50 000 60 000 50 000
Eluat NF EN 12457-2 (2002)
COT 500 800 1000 800
Fraction soluble 4000 60 000 100 000 60 000
globale
As 0,5 2 25 2
Ba 20 100 300 100
Cd 0,04 1 5 1
Cr total 0,5 10 70 10
Cu 2 50 100 25
Hg 0,01 0,2 2 0,2
Mo 0,5 10 30 10
Ni 04 10 40 10
Pb 0,5 10 50 10
Sb 0,06 0,7 5 0,7
Se 0,1 0,5 7 0,5
Zn 4 50 200 50
Chlorures 800 15 000 25 000 15 000
Fluorures 10 150 500 150
Sulfates 1000 20 000 50 000 20 000
Indice phénols 1 3 1000 -

*Arrété du 28 octobre 2010 abrogé et remplacé par 1'arrété du 12 décembre 2014
**Arrété du 9 septembre 1997 modifié par arrété du 12 mars 2012, modifié par I'arrété du 15

février 2016

***Arrété du 30 décembre 2002 modifié par l'arrété du 10 octobre 2012
*x% Arrété du 15 février 2016 relatif aux installations de stockage de déchets de sédiments

© 2018 Tous droits réservés.
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Si le sédiment est dangereux (selon au moins l'un des criteres HP), il pourra étre
admis en installation de stockage de déchets dangereux (ISDD) a condition de respecter les
seuils de relargages définis par l'arrété du 30 décembre 2002 modifié par l'arrété du 10
octobre 2012 (Tableau 6). A noter, toutefois, que les déchets dangereux au regard des criteres
HP1, HP2 et HP3 ne peuvent pas étre admis en ISDD. Si un sédiment non dangereux ne
respecte pas les conditions pour étre admis en ISDI, il peut étre admis en installation de
stockage de déchet non dangereux (ISDND) sous réserve d’en respecter les conditions
d’admission présentées dans le Tableau 6. Les limitations dans le temps et en volumes ainsi
que les limites déclaration/ autorisation sont décrites par I’arrété du 6 juillet 2011 modifié par

I'arrété du 12 décembre 2014.

Depuis l'arrété du 15 février 2016, il existe des installations de stockage de déchet
sédiment (ISDS), qui admettent les boues de dragage et de curage de fagcon spécifique. Des
conditions ont été fixées en ce qui concerne 'admission de sédiment dangereux au sens du

Code de I'"Environnement. Ces conditions sont présentées dans le Tableau 6.

4.3. Valorisation des sédiments

Au sens de l'article L541-1-1 du Code de I'Environnement, la valorisation de déchet
regroupe toutes les opérations permettant 1'utilisation du déchet a la place d'une substance,
matiere ou produit a une fin particuliere. En ce sens, le traitement des déchets ne peut étre
qualifié de valorisation que s’il a pour but de permettre son utilisation ultérieure, sinon, le
traitement s’integre au processus d’élimination. Le recyclage désigne l'ensemble des
opérations de valorisation a l'exception des opérations de valorisation énergétiques, des
opérations ayant pour fins la transformation du déchet en combustible et les opérations de
remblayage. La réutilisation est un cas particulier du recyclage. Elle concerne les opérations
de valorisation permettant l"utilisation d’un déchet aux fins de ses fonctions initiales. La
notion de fonction initiale peut exclure les sédiments de ce type de valorisation. Dans le cas
des sédiments marins, leur utilisation pour la conservation du domaine maritime est

considérée comme une réutilisation par la DREAL.
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Il existe une hiérarchie a appliquer dans les méthodes de gestion du déchet. Cette
hiérarchie, décrite par l'article L 541-1 du Code de I’Environnement donne un ordre, y

compris parmi les opérations de valorisation. Cette hiérarchie est retranscrite sur la Figure 6.

Chaque filiere de valorisation impose des conditions sur les déchets a valoriser. Dans
le cas des sédiments, il pourra étre nécessaire de déterminer la dangerosité, le relargage, via
des tests de conformité, voire de réaliser une évaluation environnementale de 1'ouvrage de
valorisation selon l'application de la norme AFNOR NF EN 12920 +Al (2008). La
valorisation doit d'une part répondre a un besoin et d’autre part ne pas constituer un danger
pour l'environnement au moment de sa mise en ceuvre ou plus tard (Mac Farlane and
Abriak, 2004). Dans tous les cas, il est nécessaire d’assurer la tragabilité des sédiments utilisés

et de respecter les guides et la 1égislation existante (DREAL NPDC, plaquette 2012).

Réutilisation

Différentes filieres
abordées dansce —
chapitre

Opérations de
valorisation

Pour les sédiments :
Placement en ISD

Figure 6. Hiérarchie des opérations de gestions des déchets d’apres I'article L541-1 du Code de
I"Environnement

Nous laisserons les sédiments dangereux de coté pour plusieurs raisons. La premiere
étant qu’ils représentent un pourcentage infime de I'ensemble des sédiments produits, cette
rareté implique qu'un traitement au cas par cas serait plus judicieux. Le fait qu’il s’agisse
d’une tres faible quantité de sédiment pose aussi probleme pour la valorisation de masse

avec des partenaires industriels. De plus, les traitements nécessaires pour pouvoir les
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valoriser sans danger pour I'environnement peuvent se révéler cotiteux. Les industriels n’ont

donc pas d’intéréts a valoriser ce type de sédiment.

II existe un panel relativement important de filieres de valorisation possibles pour les

sédiments. Les principales sont citées dans le Tableau 7.

Le choix de la filiere de valorisation dépend de plusieurs parametres reglementaires,
techniques et logistiques (Figure 7). Dans un premier temps, le choix de la filiere repose sur
les caractéristiques techniques effectives du sédiment. En effet, pour une opération de
valorisation, il est indispensable que le sédiment présente une disposition technique effective

pour la filiere. La valorisation ne peut pas avoir pour unique but de stocker des déchets.

Le choix de la filiere passe aussi par les possibilités de valorisation a proximité. Dans
un contexte de mise en avant de I'économie circulaire, il est indispensable de limiter au

maximum les transports et de favoriser les circuits courts.

Tableau 7. Différentes filieres de valorisation possibles pour les sédiments et le type de valorisation
correspondant dans la hiérarchie établie par I’article L541-1 du Code de I’Environnement

Type de
Forme Type de matériaux ype &
valorisation
Céramique Recyclage
< g Brique Recyclage
.é g Blocs Recyclage
Y o B , Chaussées réservoirs Recyclage
< ° o Béton p
= ~ 8 Béton de sable Recyclage
& Coulis autocompactant Recyclage
ouche de fondation ecyclage
= Couche de fondati Recyclag
Technique routiere Couche de forme Recyclage
Couche de roulement Recyclage
Travaux maritimes Recyclage
Produits de | Incorporation dans la fabrication de ciment Recyclage
construction Confection de granulat Recyclage
o Rechargement des plages Réutilisation
= Renforcement des berges Réutilisation
2 Eco-modelé Recyclage
5 Paysager Comblement de carrieres/ cavités naturelles | Autre valorisation
Couverture des ISD Autre valorisation
) Fertilisation Recyclage
Agronomique
Structure du sol Recyclage

© 2018 Tous droits réservés.
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I existe une méthodologie permettant de choisir une filiere de valorisation adaptée
aux caractéristiques techniques du sédiment et aux industries situées a proximité. Celle-ci
étant développée par EDF a l'occasion d'un travail de these (Anger, 2014). Cette
méthodologie s’appuie sur les caractéristiques techniques du sédiment (décrite par un
nombre réduit de parametre) afin d’y associer un niveau d’adéquation du sédiment a chaque
filiere de valorisation. En fonction des caractéristiques du sédiment, les filieres les mieux
adaptées sont ensuite localisées par rapport au gisement du sédiment a 1'aide d’un SIG. Le

gestionnaire peut donc faire son choix vis-a-vis de ces 2 parametres.

Caractéristiques
techniques

Capacités
logistiques

Impacts
environnementaux

Figure 7. Déroulé des caractéristiques des sédiments et du territoire qui les produits pour le choix
d’une filiere de valorisation

La caractérisation des impacts environnementaux du sédiment pour la filiere de
valorisation donnée constitue 'ultime parametre a prendre en compte pour le choix de la
filiere. On peut distinguer les filieres de valorisation selon l'existence de réglementation
définissant des critéres techniques et environnementaux spécifiques les encadrant. A titre
d’exemple, la valorisation de boue en épandage agricole bénéficie d'un cadre réglementaire
précis tandis que les valorisations en produits (agronomiques, de construction, ...) patissent

d’un vide réglementaire et de 1’absence de méthodologies adaptées.

Lorsque le cadre réglementaire existe, les criteres techniques et environnementaux a
respecter y sont décrits. Dans le cas contraire, il est nécessaire de suivre les recommandations
de la norme européenne NF EN 12920+A1 pour la mise en ceuvre d'une méthodologie

scientifique spécifique de vérification de I'innocuité environnementale.
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4.4. Syntheése de la réglementation appliquée aux sédiments

Un schéma synthétique de la réglementation actuel est proposé en Figure 8. L’arrété
du 15 février 2016 relatif aux installations de stockage de déchet dangereux n’est pas
représenté dans ce schéma mais pourrais s’y intégrer au niveau du cadre gris. Ces ISDS,
soumises a autorisation, peuvent stocker des sédiments non dangereux comme dangereux
(sous conditions voir Tableau 6). Les installations de stockage de déchets sédiments non
dangereux destinés a valorisation pour une durée inférieure a 3 ans ne sont pas concernées.

Ce schéma retrace le parcours réglementaire des sédiments depuis les opérations de
dragage jusqu’aux étapes de valorisation. Le premier cadre, vert, reprend la législation
encadrant les opérations de dragage, a savoir au niveau communautaire la DCE
(2000/DCE/CE) et la DCSMM (20008/56/CE) traduites en droit frangais par les dispositions de
la LEMA (30 décembre 2006) et la circulaire n°2000-62 (14 juin 2000). Cette législation
débouchant sur des seuils de qualités (seuils de I'arrété GEODE 9 aolit 2006) permettant
I'immersion ou non des sédiments.

Le second cadre, rouge, reprend la législation spécifique au sédiment en tant que
déchet. Au niveau communautaire, la DCD (2008/97/CE) et la décision 2014/955/UE
attribuent son code déchet aux sédiments et l'obligation d’en évaluer la dangerosité.
L’Article R541-8 du Code de I'Environnement, traduit cette obligation et les modalités
d’évaluation dans le droit francais.

Le cadre bleu fait références aux législations sur le caractere inerte des déchets, décrit
par l'article R541-8 du Code de I'Environnement. Les différents ISD présentés dans le cadre
gris répondent aux arrétés : Arrété du 28 octobre 2010 (Abrogé et remplacé par I'arrété du 12
décembre 2014, pour les ISDI), Arrété du 9 septembre 1997 (Modifié par arrété du 12 mars
2012, modifié par l'arrété du 15 février 2016, pour les ISDND), Arrété du 30 décembre 2002
(Modifié par l'arrété du 10 octobre 2012, pour les ISDD) et Arrété du 15 février 2016 relatif

aux installations de stockage de déchets de sédiments (ISDS).
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Figure 8. Schéma récapitulatif de la réglementation qui encadre la gestion des sédiments du dragage a

leur entrée dans les différentes filieres de valorisation
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Chapitre 11

Synthese bibliographique
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1. Caractéristiques des sédiments

D’apres I'INRA (Schneider, 2001), les principales caractéristiques des sédiments sont
leur granulométrie, leur composition minérale ainsi que leur teneur en eau et en matiere

organique.

1.1. Granulométrie

La dimension des grains détritiques est le critere général pour la classification des
sédiments (Boulvain, 2017). La plupart des sédiments sont hétérogenes, c’est-a-dire qu’ils

contiennent en leur sein plusieurs des fractions granulométriques décrites dans le Tableau 8.

Lorsque le sédiment se compose d’un mélange de sables, de limons et d’argiles, on

utilise le diagramme proposé par Campy et Meybeck (1995) (Figure 9).

Tableau 8. Classification des sédiments en fonction de leur granulométrie

Diameétre des Dénomination Dénomination Dénomination
particules (Schneider, 2001) (Ramaroson, 2008) (Boulvain, 2017)
<20 cm Blocs Blocs
2a20cm Galets/ Cailloux Galets/ Cailloux
2mma?2cm Graviers Graviers Graviers
1 i t
63 um a 2 mm Sables (grossiers et Sables (firlcs))s SIers € Sables
. fins)
20 ym a 63 um Silt
i
4 a 20 Li ilt
Hm a‘ Fm Limons /silt imons /si
2 uma4 um
Vases/ boues Vases/ boues Argiles
<2 um

argileuses argileuses

A partir des bases de données du Réseau de surveillance des Ports Maritimes
(REPOM) et des projets PROPSED et SEDIMARD pour les sédiments marins et des données
des Voies Navigables de France (VNF), des Agences de 1'eau Adour Garonne, Artois
Picardie, Loire Bretagne, Rhin Meuse, et Rhone Méditerranée Corse et du Service Public de la
Wallonie (Belgique) pour les sédiments fluviaux, I'INERIS a établi des valeurs médianes des
fractions granulométriques pour ces types de sédiments (Padox et al., 2010a, 2010b). Ces

teneurs sont reportées dans le Tableau 9.
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Figure 9. Classification des sédiments mal classés (Campy and Meybeck, 1995)

Si on applique le diagramme de la Figure 9, a ces profils médians, on constate que les
sédiments fluviaux et marins médians sont principalement classés comme des limons

légerement sableux.

Tableau 9. Teneurs médianes des fractions granulométriques des sédiments marins et fluviaux en
France et en Wallonie (Padox et al., 2010a, 2010b)

Sédiments fluviaux Sédiments marins
Argiles 11,90% 5,71%
Limons 52,30% 63,0%
Sables 29,50% 27,30%
Carbone Organique Total! 3,40% 3,40%
Azote de Kjeldahl? 0,35%

La granulométrie des sédiments influe sur leur affinité avec les contaminants, certains

éléments traces métalliques (ETM) comme Pb, Cr, Cd (Ujevi¢ et al., 2000), Cu et Zn (Yuan et

1 Méthode de mesure non précisée
2 Teneur en composés non oxydés de "azote
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al., 2014) sont d’avantages distribués dans la fraction fine des sédiments, tout comme la
matiere organique (Ujevic¢ et al., 2000). Les minéraux argileux et la matiere organique sont
principalement contenus dans la fraction fine des sédiments (Lin and Chen, 1998) et peuvent
expliquer le pouvoir absorbant de cette fraction pour les ETM par leur charge négative (De
Gregori et al., 1996; El Bilali et al., 2002).

D’apres Lead et Smith (Lead and Smith, 2009), 40 a 90 % des contaminants présents
dans les milieux naturels aqueux sont adsorbés par des colloides. Les colloides sont définis
comme étant la dispersion d'une phase solide dans une phase liquide et peuvent mesurer de
1 nm a 1 um. Le transport de contaminants via les colloides est significatif pour la COD,
I'arsenic, le nickel, le cobalt et le plomb (Achard et al, 2013). Le comportement des
contaminants peut varier lorsqu’ils sont sous cette forme plutot que solubilisés (Baumann et
al., 2006). On peut évaluer la part de contaminants présents sous forme de colloides en
analysant des éluats apres microfiltration (filtre a 0,45 um) et ultrafiltration (filtre a 3 nm) en

cascade (Hennebert et al., 2013b). Cette méthodologie est présentée sur la Figure 10.

| Leachate I

\--‘—-—_-—'____ Particulate, colloidal and dissolved pH, Conductivity, Redox pOtE‘ntia|

I Microfiltration (450nm) I

Microfiltrate

‘*\_______________ Colloidal and dissolved pH, Conductivity, Redox potential, TOC,
ICP, TEM-EDS, Zéta, Size
I Ultrafiltration (2KDa)

| Ultrafiltrate )
Dissolved

pH, Conductivity, Redox potential, TOC,
ICP, Zéta, Size

Figure 10. Méthodologie d’identification des colloides par filtration en cascade (Hennebert et al.,
2013b)

1.2. Principaux composants

Les sédiments sont des matrices tres hétérogenes poreuses composées principalement
de particules minérales, d’eau et de matieres organiques (Geffard, 2001; Rusch, 2010) (Figure

11).

71

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Oxyhydroxydes
de fer T TP Pyrite

- 2
24
<

Carbonates

Figure 11. Représentation des différents composants des sédiments, adapté de (Rusch, 2010) par
(Loustau Cazalet, 2012)

1.2.1. Teneur en eau
Les sédiments sont caractérisés par leur fortes teneurs en eau pouvant aller jusqu’a
80-90 % (Milne et al., 2003), exprimée en taux volumétrique. Ces teneurs sont toutefois tres
hétérogenes et varient de 20% a 90% du volume de sédiment.
L’eau qui constitue le sédiment peut se distingue en 3 formes (Colin and Gazbar,
1995; Coulon, 2014; Grosdemange, 2005) :
o l'eaulibre, qui circule librement entre les particules,
o l'eau interstitielle, qui comprend 1'eau capillaire (liée a la matrice solide par
des forces de capillarité) et I'eau colloidale (qui hydrate les colloides)
o l'eau chimisorbée, qui est liée chimiquement aux particules et forme un film a
leur surface
Plus la texture du sédiment est fine, plus le volume d’eau interstitielle est élevé

(Campy and Meybeck, 1995).

1.2.2. Composition minérale

Les especes minérales présentent dans la matrice sédimentaire sont principalement
des silicates, des carbonates, des oxydes et hydroxydes métalliques, des phosphates, des
sulfures et des argiles (Deconinck and Chambley, 2011; Durand, 2012; Mamindy-Pajany,
2010; Mechaymech, 2002; Ramade, 2008).
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Les silicates les plus présents dans les sédiments sont principalement le quartz (Silice
S5i02), les feldspaths ((Na/Ca/K)AlSisOs), les micas (K(Mg/Fe/Al)sAlSisO10(OH)2), les
amphiboles ((Ca/Mg/Fe/Al)sSisO11(OH)) et les pyroxenes ((Ca/Mg/Fe)25i206) (Deconinck and
Chambley, 2011). Les argiles sont des phyllosilicates, la fraction fine des sédiments étant tres
majoritairement composée de minéraux argileux, on considere souvent que la fraction
inférieure a 2 um ne contient que des argiles (argiles granulométriques). Les minéraux
argileux les plus courants pour les sédiments sont l'illite (KMgAl:SisO10(OH):), la smectite ou
montmorillonite ((Na/Ca)os(Mg/Al)2SisO10(OH)2), la chlorite ((Fe/Al/Mg)s(Si/Al)sO1(OH)s), et
la kaolinite (Al:Si205(OH)4). Ces minéraux argileux adoptent une structure en feuillet et ont
une capacité d’échange cationique importante (Marot, 1998). Cette caractéristique explique
leur affinité pour les ETMM et la formation de complexes argilo-humiques avec la matiere

organique (Alloway, 1995; Majone et al., 1996; Marot, 1998; Sigg et al., 2014).

Les carbonates présents sont principalement la calcite (CaCOs), la dolomite
(CaMg(COs)2), la sidérite (FeCOs), de la rhodochrosite (MnCOQO:s), le carbonate de sodium
(Na2COs.10H:0), la sidérite (FeCO:s) et, pour les sédiments marins, 1’aragonite (polymorphe
de la calcite, CaCOs avec des traces Sr, Pb, Zn) (Achard, 2013; Chahal, 2013; Couvidat, 2015;
Hlavackova, 2005; Loustau Cazalet, 2012; Mamindy-Pajany, 2010; Neto, 2007). Les carbonates
sont responsables de la capacité tampon des sédiments; ce qui a une influence sur la
mobilité des ETMM qu’ils peuvent fixer par précipitation, co-précipitation, adsorption,
absorption et par substitution isomorphique (Blanchard, 2000; Deschamps et al., 2006;
Hlavackova, 2005; Lions, 2004; Martin-Garin et al., 2003; Rimstidt et al., 1998; Zachara et al.,
1991).

Les oxydes et hydroxydes d’Al, de Fe et de Mn sont les principaux oxydes et
hydroxydes métalliques présents dans les sédiments (Calvet, 2003; Gounou, 2008). Ils
précipitent et recouvrent les minéraux, remplissent les pores ou forment des nodules dans
les sédiments oxydés (Montes et al., 2011). Les ETMM peuvent s’adsorber ou co-précipiter
avec les oxydes et hydroxydes métalliques, qui influent donc sur leur mobilité (Alloway,
1995; Dijkstra et al., 2004; Lions, 2004; Serpaud et al., 1994; Sposito, 2008). L’affinité des
oxydes et hydroxydes métalliques avec les ETMM varie selon les composés métalliques.
Ainsi le Cu est adsorbé préférentiellement par la goethite (Fe:0s.H:0) et le Pb par le
ferrihydrite (5Fe203.9H:0) et I'hématite (Fe20s) (Alloway, 1995; Stephens et al., 2001). Pour
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les composés a base d’Al, la forme la plus abondante des hydroxydes est la gibbsite

(AI(OH)s) (Achard, 2013).

Les sulfures constituent une phase tres réactive ayant une affinité variable avec les
ETMM, tels que Cd, Cu, Ni, Pb, Zn (Alloway, 1995; Huerta-Diaz et al., 1998; Tack et al,,
1997). On peut distinguer deux sortes de sulfures, les AVS (Acid Volatile Sulfides) et les CRS
(Chromium Reductible Sulfur) (Billon, 2001). Les AVS sont des sulfures amorphes ou peu
cristallisés et facilement oxydables. Les sulfures sont principalement présents dans les
sédiments sous forme de pyrite (FeSz), un CRS (Billon et al., 2001) et également sous forme
d’AVS. L’oxydation des sulfures peut avoir un impact sur I'ensemble de la matrice
sédimentaire en formant de l'acide sulfurique susceptible de réagir avec les carbonates
présent par ailleurs. Outre la libération d’éventuels ETMM, les carbonates dissous liberent
alors du Ca qui en présence de soufre entraine une cristallisation du gypse (CaSO4.2H:0)
(Quénée, 1990). L’ oxydation et la précipitation des sulfures jouent un réle important pour le
contrdle de la mobilité des ETMM (Loustau Cazalet, 2012). Une partie peut étre réfractaire a
I'oxydation (Cappuyns et al., 2004; Lions et al., 2010). L’oxydation des sulfures et la
réduction des sulfates son régies par les conditions géochimiques de 1’'environnement ainsi
que par les populations bactériennes autochtones. (Schippers, 2004). Par exemple, la pyrite
peut aussi étre formée par l'activité de bactéries sulfato-réductrices (Thiobacillus ferrooxidans)
en milieu anoxique (Billon, 2001; Lors et al., 2004). Les états d’oxydation des sulfures allant
du souffre organique aux sulfates en passant entre autres états par les thiosulfates (Sanchez-
Andrea et al.,, 2014). La matiere organique a aussi une influence sur la précipitation des

sulfures (Billon, 2001; Morse and Wang, 1997).

Les minéraux phosphatés sont principalement présent sous la forme d’apatites
(fluoroapatites carbonatées Cas(POs)3(F/CI/OH) et hydroxapatites Cai(POs)s(OH)2) et de
vivianite (Fe3(POs4)2.8H20) (Achard, 2013; Mamindy-Pajany, 2010). Certains ETMM (Cd, Cu,
Zn, Pb) peuvent étre immobilisés par des phosphates par adsorption ou précipitation par
exemple sous forme de plumbogummite (PbAl3(POs4)2(OH)s-H20) ou de chloro-pyromorphite
(Pbs(PO4)3Cl) pour le Pb (Cao et al., 2003; Cotter-Howells and Caporn, 1996; Lions, 2004).

La présence de phases amorphe ou mal cristallisée a aussi été mise en évidence pour

les sédiments pouvant étre de 10% et représentant de 22 a 38% de la fraction inférieure a
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63 um (Centre national de la recherche scientifique (France), 1987; Poitevin, 2012). Cette
phase peut étre constituée de silice biogene, de cendre volcanique, de complexes silico-

ferriques, d’hydroxydes métalliques (Lapaquellerie, 1987).
1.2.3. Matiere organique

La matiere organique (MO) fait référence aux composés hydrocarbonés naturels
(dont la production primaire phytoplanctonique, au broutage du zooplancton et a l’activité
bactérienne) ou anthropiques (polluant organiques issus de l’activité humaine par exemple
lié a I'agriculture) a I'exception des organismes vivants (Filella, 2009; Treignier, 2005). Son
origine peut étre anthropique ou naturelle et issue du transfert depuis la colonne d’eau des
organismes vivants ou de leur décomposition (autochtone) ou des apports fluviaux, des eaux
de ruissellement (allochtone) (Caille et al., 2003; Pernet-Coudrier, 2008). On peut distinguer
la matiere organique particulaire (POC) de la matiere organique dissoute (DOC) par
filtration (Azam and Malfatti, 2007; Filella, 2009). Les colloides sont situés a l'interface de ces
2 phases, c’est a dire que la DOC est inférieur a 1kDa, les colloides entre 1kDa et 0,22 um et
la POC supérieure a 0,22 um (Santschi et al., 1999). On peut distinguer la MO de la matiere
organique naturelle (MON) qui exclue aussi les composés organiques d’origine anthropique

(Buffle et al., 1988).

Les molécules qui composent la MO possedent des sites hydrophiles et hydrophobes,
il s’agit d’acides humiques, fulviques, de protéines, de polysaccharides et de lipides. La
majorité de la MO est présente sous forme de substances humiques, c’est-a-dire d’acides
humiques solubles en milieu alcalin, d’acides fulviques solubles en milieu acide et alcalin et
d’humines, insolubles en milieu acide et alcalin (Baldock et al., 2004; Duchaufour, 2004). Ces
molécules s’agregent en supramolécules grace aux liaisons hydrogenes et hydrophobiques
(Sutton and Sposito, 2005). L’adsorption de la matiere organique a la surface de particules
minérales et sa complexation avec des contaminants sont favorisées par ses sites hydrophiles
et hydrophobes (Aoustin et al., 2001; Bruland et al., 1991; Cabaniss and Shuman, 1988; Lin
and Chen, 1998; Ma et al., 2001; Santschi et al., 1999).
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1.3. La contamination des sédiments

1.3.1. Types de contaminants présents

Les contaminants présents dans les sédiments peuvent étre organiques, inorganiques
ou organométalliques. Parmi les contaminants organiques, on retrouve des hydrocarbures,
des composés chlorés et phosphorés, ainsi que des médicaments. Les hydrocarbures présents
dans les sédiments sont majoritairement des hydrocarbures aromatiques mono (benzene et
toluene) et polycycliques (HAP), certaines de ces molécules peuvent étre génotoxiques. Les
composeés chlorés présents sont principalement des PolyChloroBiphényles (PCB) et des
pesticides organochlorés. Il existe 209 congéneres de PCB avec un nombre d’atomes de
chlore allant de 1 a 10, 150 de ces congéneres sont utilisés dans les mélanges industriels. Les
PCB sont des Polluants Organiques Persistant (POP) et font donc parti des polluants les plus
dangereux pour I’étre humain. De plus, leur caractere persistant et ubiquiste favorise leur
dissémination et rend difficile leur élimination (Brunet, 2007). Les pesticides
organophosphorés sont des substances neurotoxiques, qui peuvent aussi étre présentes dans
les sédiments. On retrouve aussi des herbicides, fongicides, des perturbateurs endocriniens
(Bisphénols A ou B) et pharmaceutiques (Dagnac et al., 2005). Les dioxines (PCDD) et
furanes sont des impuretés contenues dans les composés organiques chlorés, PCB et
pesticides principalement ou issus de l'incinération de déchets, processus de recyclage de
métaux.

Les contaminants inorganiques recoupent les nutriments azotés et phosphatés ainsi
que les ETMM. L'impact de la contamination en nutriments repose essentiellement sur les
phénomenes d’eutrophisation qu’elle induit. Certains ETMM sont des oligoéléments (Ti, V,
Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, As, Mo, Sn et Sb) et sont donc nécessaires aux organismes a tres
faibles doses. Néanmoins, ils se révelent toxiques a plus forte doses (Luoma et al., 2009).
D’autres (Pd, Ag, Cd, Pt, Au, Hg et Pb) sont toxiques a tres faibles doses pour les organismes
vivants (Luoma et al., 2009). Les éléments Cu, Cr, Cd, Pb, Hg, Zn et As sont reconnus pour
étre parmi les plus toxiques pour les étres humains comme pour I’environnement (Briat and
Lebrun, 1999; Dayan and Paine, 2001; Luckey and Venugopal, 1978; Singh, 2005). La toxicité
des ETMM dépend de leur biodisponibilité et donc de leur spéciation (Forstner et al., 1981;
Jones and Turki, 1997; Jonnalagadda and Rao, 1993). Il est admis, notamment a travers le

modele de l'ion libre, que la toxicité de ces éléments est principalement due, pour la
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plus-part des ETMM, a la quantité d’éléments sous forme d’ions libres en présence (Gourlay-
Francé et al., 2010). Ces éléments peuvent aussi étre présents a différents degrés d’oxydation
pour I'As, le Cr et le Se ou former des composés organométalliques ou encore des
biomolécules (Cornelis et al., 2008, Luoma et al., 2009). Parmi les organométalliques
contaminants présents dans les sédiments, les organostanniques occupent une place a part
puisqu’il est admis que plus le degré de substitution est important plus ces molécules sont

toxiques.

1.3.2. Origines des contaminations

La contamination des sédiments peut avoir une origine naturelle comme
anthropique. La contamination naturelle étant rendue possible par 1'érosion de sols riches en
ETMM (Campredon, 2013; Smedley and Kinniburgh, 2002). Néanmoins, les principales
sources de contamination des sédiments fluviaux et marins sont anthropiques. Ces
contaminations chimiques peuvent provenir des industries, des activités minieres, des
infrastructures de transport mais également des rejets urbains, agricoles (Duodu et al., 2016;
Yuan et al., 2014). En zone portuaire, l'utilisation de peintures antisalissures constitue une
source importante de la contamination en cuivre (Konstantinou and Albanis, 2004) et en
tributylétain (TBT), et ses produits de dégradation, dibutylétain (DBT) et monobutylétain
(MBT) (Abraham et al., 2017; Cassi et al., 2008; Kim et al., 2011; Lam et al., 2017; Seby et al.,
2009). D’autres ETMM comme le Pb et le Zn présents dans les sédiments peuvent provenir
des canalisations d’eau, des batteries, des chaussées ou encore des industries
pharmaceutiques et sidérurgiques (Loustau Cazalet, 2012; Tran, 2009). Les sites de carénages
ont pu étre identifiés comme une potentielle source de contamination de sédiments
portuaires par des PCB, HAP, Cd, Cu et Zn (Caplat et al., 2000). Les pollutions aux PCB son
majoritairement dues aux abandons illégaux ou impropres d’anciens transformateurs dans
des cours d’eau, les rejets de stations d’épuration sont aussi mis en cause (Chahal, 2013).
Certains produits pharmaceutiques, comme la carbamazépine, témoignent d’une pollution

par rejets d’eaux usées domestiques (Dagnac et al., 2005).
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1.3.3. Répartition des contaminants dans les matrices sédimentaires

Les contaminants peuvent étre présents dans les 3 compartiments qui composent les
sédiments, a savoir les eaux interstitielles, le compartiment organique et le compartiment
minéral. Les processus biologiques, chimiques et physiques qui controlent la répartition des
contaminants entre ces compartiments sont présentés sur la Figure 12.

Les contaminants peuvent étre présents sous une forme dissoute ou complexée dans
la phase liquide de la matrice sédimentaire ils peuvent alors étre adsorbés sur des particules
minérales ou organiques ou absorbées par des organismes vivants. Ces contaminants

peuvent également se fixer aux colloides lors de leur agrégation.

Absorption ORGANISMES
—_—>
Adsorption -
EAU > o
Processus Biologiques
Désarption
Excrétion
Processus Chimiques Relargage
Transfert
alimentaire

Complexation

: (—7 Biodégradation  (
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ioturbation
Adsorption E Désorption Digestion
y —_—>
Filtration
Diffusion
Sédimentation
(——7 Dégradation
Dégradation C__) abiotique
. . H
abiotique Remise en —_—>
suspension
PARTICULES
Processus Physiques SEDIMENTAIRES

Figure 12. Principaux processus controlant le cycle des contaminants dans le milieu aquatique,
modifié d’apres (Benoit-Bonnemason, 2005)

Les contaminants présents dans la phase organique des matrices sédimentaires
peuvent rejoindre la phase aqueuse par relargage ou désorption. Lorsque ces contaminants
sont intégrés a des organismes vivants, ils peuvent rejoindre la phase aqueuse par excrétion

et les particules sédimentaires lors de leur biodégradation ou par bioturbation. Les
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contaminants peuvent également étre transférés dans la chaine alimentaire. Les
contaminants peuvent également passer de la phase particulaire a la phase organique par
filtration, digestion et lors de dégradation abiotiques (Luoma et al., 2008).

Les contaminants présents en phase particulaire peuvent rejoindre la phase liquide
par diffusion et dégradation abiotique.

La répartition des contaminants entre les différentes phases des matrices
sédimentaire est donc controlée par des parametres physico-chimiques (pH, salinité,
potentiel d’oxydoréduction, température...) par la présence de constituants sédimentaires
(particules inorganiques, matiere organique, sulfure, oxydes métalliques...) et par l'activité
biologique (Benoit-Bonnemason, 2005; Geffard, 2001; Mamindy-Pajany, 2010).

1.3.4. Qualité des sédiments marins et fluviaux francais et wallon

De méme que pour les fractions granulométriques, I'INERIS a établi les valeurs

médianes en différents contaminants des sédiments marins et fluviaux de France et de

Wallonie (Padox et al., 2010a, 2010b). Ces teneurs sont reportées dans le Tableau 10.

Tableau 10. Teneurs médianes en contaminants des sédiments marins et fluviaux en France et en
Wallonie (Padox et al., 2010a, 2010b)

Contaminants en mg/kg sec Sédiments fluviaux Sédiments marins
As 7,27 13,0
Cd 0,65 0,33
Cr 36,0 51,0

ETMM Cu 21,7 41,3
Hg 0,13 0,13

Ni 19,0 20,0

Pb 32,6 41,0

Zn 130 1500
PCB (Somme de 7 congéneres) 0,057 0,070
TBT - 0,115

HAP (Somme del6) 1,47 1,49

HCT - 100

Dans ces rapports, 'INERIS insiste sur 'hétérogénéité de ces sédiments. De plus,
pour la tres large majorité des contaminants étudiés, les distributions des différents
échantillons sont asymétriques ; ce qui explique que la médiane soit utilisée plutot que la

moyenne pour décrire cet état général. On observe une dispersion maximale pour Cd, Hg et
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les HAP dans le cas des sédiments fluviaux. Pour les sédiments marins, on peut noter que

pour 60% d’entre eux les mesures de PCB sont inférieures aux limites de quantifications.

2. Méthodologies d’évaluation environnementale

2.1. Contexte de la valorisation dans le domaine du génie civil

L'UNPG (I'union Nationale des producteurs de granulat), estime que, chaque année,
c’est environs 440 millions de tonne de granulats qui sont consommeées par les secteurs du
BTP, pour la construction des batiments et des infrastructures (UNPG, 2016). Les granulats
sont des matériaux granulaires dont les dimensions n’excedent pas 125 mm, ils sont désignés
par leur classe granulaire c’est-a-dire leur plus petite et leur plus grande dimension. Il
peuvent étre classés en 3 catégories distinctes (Dupont et al., 2007):

* les granulats naturels qui sont issus de roches (massives ou meubles)
n’ayant pas subi de transformation autre que mécanique

* les granulats artificiels qui résultent de procédés industriels dont les
transformations thermiques

* les granulats recyclés qui proviennent du traitement de matériaux
inorganiques ayant déja été utilisé dans la construction.

Les sédiments appartiennent donc a la catégorie des granulats naturels tout en étant
traités comme des déchets d'un point de vue réglementaire deés lors qu’ils sont gérés a terre.
Les déchets peuvent étre valorisés en granulat en entrant dans les catégories granulat
artificiels ou recyclés et doivent alors répondre aux spécifications des normes européennes
qui y sont associées. D'un point de vue technique, il a été montré que la valorisation des
sédiment comme granulat était possible (Achour, 2013; Agostini, 2006; Damidot et al., 1995;
Dubois, 2006; Scordia, 2008; Tribout, 2010). Cependant, 'hétérogénéité des gisements de
sédiment freine le passage a I'échelle industriel, tant a cause des cofits induits qu’'a cause de
la variabilité des contaminations.

En effet, la vérification des conditions d’acceptabilité environnementale d’un
sédiment ne suffit pas du fait de I'hétérogénéité des sédiments et il est donc nécessaire de
vérifier ces conditions pour chaque projet.

Dans ce contexte, I'évaluation environnementale consiste a estimer les impacts

potentiels engendrés par un scenario de gestion d'un gisement de sédiment a terre sur
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I'environnement. Cette estimation est possible par comparaison de résultats expérimentaux a
des seuils réglementaires et a des témoins. Au terme de 1'évaluation environnementale, il est

possible d’orienter le gisement de sédiment vers la filiere de gestion la plus adaptée.

2.2. Méthodologies applicables au déchet-sédiment

Les différentes méthodologies d’évaluation détaillées des risques environnementaux
appliquées aux déchets a l'échelle nationale sont présentées sur la Figure 13. Ces

méthodologies ont déja toutes été appliquées aux sédiments.

L’évaluation détaillée des risques environnementaux est appliquée a un scénario
formalisant le déchet comme la source de stresseurs (contaminants, nuisances...) dont la
mobilisation et la propagation dans un milieu au bout d’un temps défini aboutit a des

impacts sur des organismes et écosystemes ciblés.

La Figure 13 met en évidence 3 types d’approches pour l'évaluation détaillée des

risques environnementaux :

- Les méthodologies généralistes,
- Les méthodologies adoptant une approche « substances » et

- Les méthodologies adoptant une approche « matrice ».

Les méthodologies généralistes se traduisent par la volonté d’un maitre d’ouvrage
d’intégrer les préoccupations environnementales dans la conception de son projet. Au méme
titre que faisabilité technique, les dispositifs mis en place pour diminuer et suivre 1’évolution

des impacts environnementaux sont décrits dans le projet.
Ces méthodologies visent a répondre a 3 objectifs :

- Fournir des indications afin d’aider le maitre d’ouvrage a réaliser son projet en
limitant ses impacts environnementaux

- Appuyer la décision des autorités administratives compétentes quant a la validation
du projet d"un point de vue environnemental

- Favoriser I'information du public quant a la problématique environnementale dans le

cadre du projet.
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Approche substance

)
Méthodologie

Figure 13. Classification des méthodologies nationales d’évaluation environnementale utilisées dans le
domaine de la gestion des déchets (TGD-EQS : Technical Guidance Document- Environmental
Quality Standards ; ERE : Evaluation des Risques Environnementaux)(Mamindy-Pajany, 2018)

L’évaluation environnementale des projets est facilitée par le guide « Evaluation
environnementale - Guide de lecture de la nomenclature des études d'impact (R. 122-2) » mis
en ceuvre en réponse a I'ordonnance n°2016-1060 (du 3 aotit 2016) et du décret n°2016-1110

(du 11 aotit 2016).

Les méthodologies adoptant une approche «substance» évaluent les risques
environnementaux associ€és a une substance en particulier. La méthodologie TGD-EQS
(Guide technique européen pour la construction des normes de qualité environnemental) en
constitue un exemple (SCHEER - Scientific Committee on Health, Environmental and
Emerging Risks, 2017). Les impacts de chaque substance sur les écosystemes sont considérés
une a une, les effets de synergie et d’antagonismes entre les substances ne peuvent donc pas

étre prisent en compte.

Les méthodologies adoptant une approche « matrice » sont basées, a 'inverse, sur des
matrices complexes. Les impacts environnementaux des matrices sont évalués dans leur

globalité. Parmi ces approches, on peut citer la méthode d’évaluation de 1" »éco-
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compatibilité » (ADEME, 2002), la norme européenne NF EN 12920+A1 ou encore le guide
du SETRA (SETRA, 2011) pour la valorisation des matériaux alternatifs.

La méthodologie SEDIMATERIAUX, est une méthodologie d’évaluation
environnementale spécifique aux sédiments de dragage et de curage en vue de leur
valorisation dans un contexte opérationnel qui combine différents aspect de ces approches.
Cette approche combine des outils réglementaires et scientifiques pour 1’évaluation

environnementale des sédiments de dragage et de curage.

Les méthodologies adoptant une approche « matrice » citées, ainsi que la démarche

SEDIMATERIAUX, sont détaillées dans les paragraphes suivants.

2.2.1. La méthodologie de 'ERE

L’évaluation des risques environnementaux (ERE) est une méthodologie apparue au
début des années 90 (Suter II, 1993; US EPA, 1992, 1998) qui fait référence pour 1’analyse des
impacts sur les écosystemes des activités humaines (Hayet, 2006, Perrodin et al., 2011a;
Riviére, 1998; US EPA, 1998). A l'origine congue pour l'analyse des risques liés aux sites
pollués, des méthodologies spécifiques ont permis son adaptation a diverses situations,
I’analyse des substances chimiques présentes sur le marché (EAUK, 2003; ECB, 2003), le
dépot a terre de sédiments de dragage (CETMEF, 2011; Perrodin et al, 2011b),
I’éco-compatibilité pour la valorisation des déchets (Perrodin et al., 2000a) et I’analyse des
risques liés aux effluents hospitaliers (Boillot et al., 2008; Emmanuel et al., 2005).

Deux approches sont envisageables : 'approche substance et I’approche matrice. Pour
I'approche substance, on fait I’analyse des substances polluantes présentes et on étudie leur
transfert et leurs impacts séparément ou en mélange. La principale limite de cette approche
étant que l'on néglige complétement la matrice et l'influence qu’elle peut avoir sur le
transfert des substances et leur toxicité, on ignore aussi si la matrice ne contient pas d’autres
substances polluantes que celles étudiées. L’approche matrice quant a elle étudie le matériau
brut et la toxicité est alors étudiée en fonction de I'exposition a différents pourcentages de
matrice. Cette approche est plus globale mais présence pour inconvénient d’étre trop

spécifique. En effet, chaque matrice étant unique, I'ERE est a refaire a chaque nouveau projet.
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De plus, la mise en place de tests sur matrice demande d’avantage de moyens logistiques

que les tests sur des substances et ces tests sont coliteux.

~

Evaluation / Etape 1 : Formulation du probléme

in itia|e Sources Transferts ‘

/

-
4

ﬁtapes 2 et 3 : Analyses et caractérisations dh
I'exposition et des effets

> Caractérisation Caractérisation <
de I'exposition des effets

- )

Evaluation Etape 4 : Caractérisation des risques
approfondie

Figure 14. Schéma général de I’'ERE d’aprés SEDIGEST (Perrodin et al., 2011b) sur la base de la
méthodologie US EPA (US EPA, 1998)

La méthodologie de I'ERE, présentée en Figure 14, suit 4 phases :

- une étape de formulation du probleme, description du scénario. C’est-a-dire
répondre aux questions suivantes : quelles sont les sources de contamination ? Quel est le
danger qu’elles représentent ? Quelles sont leurs cibles potentielles, leur voies de transferts

possible ? (Perrodin et al., 2011a; Riviere, 1998; US EPA, 1998)

- une étape d’analyse de I'exposition des cibles aux dangers. C’est-a-dire une analyse
de la source et de ses transferts vers les cibles afin de déterminer quelles sont les doses en
contact avec les cibles (Perrodin et al., 2011a). Pour I'approche substance, cette étape permet
de calculer les PEC (Predicted Environmental Concentration) des substances présentes, c’est-
a-dire pour chaque substance, sa concentration d’exposition aux organismes. Pour
I"approche matrice, la PEC est exprimée en pourcentage de matrice dans I'environnement
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des organismes. Cette phase peut étre complexe selon les scénarios, notamment lorsque les

voies de transferts de polluants sont multiples(RECORD, 2006; Riviere, 1998).

- une étape d’analyse des effets sur les cibles, c’est-a-dire caractériser la sensibilité de
I'écosysteme touché par un polluant (Perrodin et al., 2011a). Cette phase est basée sur les
résultats de bioessais. Ces bioessais sont choisis en fonction des polluants testés (en approche
substance), des écosystemes cibles. L’effet écotoxique est donné en NOEC (No Observable
Effect Concentration) ou en CE20 (Concentration efficace sur 20% de la population). A I’aide
de facteurs d’extrapolation, on peut alors calculer la PNEC (Predicted No Effect
Concentration), la concentration pour laquelle il n’y aura pas d’effets sur I’écosysteme cible
dans son ensemble. La PNEC calculée en approche substance suppose, dans le cas de
mélanges de polluants, que les effets sont cumulés, ce qui sans étre toujours vrai, est fréquent
(Altenburger et al., 2000; Bliss, 1939; Boillot and Perrodin, 2008; Feron and Groten, 2002;
Hermens et al., 1984; Lin et al., 2004).

- une étape de syntheése entre l'exposition des cibles et le danger des sources
permettant de caractériser le risque. Il existe plusieurs méthodes de synthese (Babut et al.,
2002) : les méthodes qualitatives (présence ou absence de risques), semi-quantitative (risque
faible, moyen ou élevé), ou probabiliste, c’est-a-dire exprimé en pourcentages, (Riviere,
1998). La méthode la plus employée est semi-quantitative, elle consiste a réaliser le quotient
PEC/PNEQC, si le résultat est supérieur a 1 le risque est significatif, si le résultat est inférieur,
on le néglige. Les résultats proches de 1 sont considérés comme moyen et peuvent faire
I'objet d’une réévaluation avec des parametres plus proches de la réalité quand c’est

possible.

2.2.2. Principes de la méthode d’éco-compatibilité

La démarche de 1" « éco-compatibilité » développée par I’ADEME pour 1'évaluation
environnementale de scénarios de stockage et de valorisation de déchets a fait I'objet d'un
guide (ADEME, 2002).Le principe de cette démarche consiste a évaluer le flux de
contaminant émis pouvant avoir un impact sur un écosysteme cible et de le comparer a un

flux maximal acceptable pour l'écosysteme cible (Perrodin et al., 2000b, 2002b).
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SOURCE TERM
Characterisation of waste
- Physical, chemical, biological and ecotoxicological studics

Paramelric tests

Pollutant flux evaluation for long term leaching
- Chemical composition and ecotoxicity of leachates

Integral test simulating scenario conditions for the source term
- Production of leachates for target organisins testing

Y
—| Validation of the source term behaviouralmodel for long term leaching I
no l Ves

The lcachates issucd from the integral test arc obtained in the cntical period ? ]

l Ves
TRANSPORT TERM
Characterisation of soil

Parametric tests
- Water infiltration, interactions soil-pollutants

Integral test simulating scenario conditions for the transport term
- Production of leachates for testing the targets

Y

_1 Validation of the transport model for longterm leaching |
no

yes

I The leachates issucd from the integral test are obtained in the critical period ? I
Tve
IMPACT TERM
Impact evaluation using the leachates
- Effect obscrvation on: aquatic fauna and flora. soil microflora and fauna
- Observation scales: individual, population
3

Impact judgement and scenario acceptability

Impact

\

no yes

| Eco-Compatible scenario I | Uncompatible scenario I

Figure 15. Organigramme décisionnel d’évaluation de I’éco-compatibilité de déchets en scénario

(d’aprés ADEME 2002) dans (Tiruta-Barna et al., 2007)

Pour ce faire, 3 termes sont caractérisés successivement :

O

O

© 2018 Tous droits réservés.

Le terme « source » qui caractérise le flux de contaminant émis par le matériau
Le terme de « transfert » qui détermine la fraction de contaminant arrivant a
atteindre les écosystemes ciblés

Le terme «impact» qui confronte les flux entrant en contact avec les

écosystemes cibles et des flux maximum acceptables pour ces mémes cibles.
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Cette méthodologie et son interprétation sont présentées par le logigramme de la
Figure 15 issu du guide de I’ ADEME (Tiruta-Barna et al., 2007).

La méthode d’évaluation de I'éco-compatibilité s’appuie sur le principe de ’approche
en scénario de l'évaluation environnementale des risques en l'adaptant non plus au terme
source seul mais également en le considérant pour le transfert (aspects hydrodynamiques,
géotechniques, mécaniques, et biogéochimiques) et I'impact des contaminants (Perrodin et
al., 2002a). Le guide de '’ ADEME propose des démarches de caractérisation multi-échelle
pour la détermination du terme impact.

Il est aussi possible de combiner la méthodologie de I'éco-compatibilité avec I’analyse
en cycle de vie (ACV) (Benetto et al., 2007) ce qui a été appliqué notamment pour
I'évaluation environnementale de la valorisation de cendres d’incinération en technique
routiere (Birgisdottir, 2005).

La méthodologie de I’ACV est décrite par la norme NF EN ISO 14040 et consiste a
analyser les impacts environnementaux d’une construction sur 1'ensemble de son cycle de
vie, incluant les phases d’extraction des matieres premieres, de transport des matériaux, de
construction, de la vie en ceuvre et de démolition.

Cette démarche se compose de 4 étapes (Figure 16) :

o Une étape de définition des objectifs et du champ d’étude
o Une étape d’inventaire
o Une étape d’évaluation des impacts

o Une étape d’interprétation.

L’étape de définition du scénario permet de préciser les objectifs de l'analyse
environnementale du projet et permet de faire des restrictions a priori. Par exemple, pour
une construction, I’analyse peut étre réduite aux matériaux entrant en contact avec 1'eau de
pluie (Lupsea, 2013). L’étape d’inventaire constitue un recueil de données sur les matériaux
(intrants énergétiques, matiere premieres, autres, produits coproduits, déchets, émissions de
contaminants, et autres aspects environnementaux) et les méthodes de calculs (incluant la
validation des données collectées, leurs relations avec le processus élémentaires, leur

relations avec le flux de référence) qualifiant les intrants et les extrants du systeme de
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produit. Les flux et émissions calculés sont affectés aux processus. L’étape de 1'évaluation de
I'impact environnemental comprend des éléments obligatoire et d’autres facultatifs. Parmi
les éléments obligatoires, se trouvent la sélection des catégories d’impact, d’indicateur et de
modele de caractérisation, 1’attribution des résultats de l'inventaire et le calcul des résultats
des indicateurs. Des regroupements et pondérations des indicateurs sont facultatifs. L'étape
d’interprétation du cycle de vie consiste a confronter les résultats obtenus aux objectifs et au

champ de I’étude et a rappeler la relativité de I'approche.

Une approche récente consiste a coupler la méthodologie de 'ACV avec des
SIG (Systeme d’Information Géographique) de sorte a diminuer la relativité de l'approche

(Garcia-Pérez et al., 2018).

/ Cadre de I'analyse du cycle de vie \

Définition des
objectifs et du
champ de I'étude

4 N

Applications directes:

- Développement et amélioration
I du produit

- Planification stratégique

- Politique publique

- - Marketing

- Autres

o /

Inventaire Interprétation a—|

Evaluation de
l'impact

N
N /

Figure 16. Méthodologie de I'analyse du cycle de vie (NF EN 1SO 14040)

2.2.3. La norme européenne NF EN 12920 +A1

La méthodologie générale suivie est celle de la norme NF EN 12920+A1 (2008),
présenté sur la Figure 17. Elle permet d’étudier le comportement a la lixiviation d"un déchet
dans des conditions d’élimination ou de valorisation spécifiées. Cette méthodologie est a la
base de la méthodologie SEDIMATERIAUX et est utilisée en Europe et en particulier en

Norvege (Petkovic et al., 2004).
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2.2.3.1. Etape 1 : Identification du sédiment et de la filiere de valorisation envisagée
Cette étape pose le probléme et la solution envisagée. Dans notre cas, il s’agira de
préciser le sédiment et la filiere de valorisation envisagée. Il s’agira de s’assurer que le

sédiment choisi possede les caractéristiques techniques nécessaires a sa valorisation.

2.2.3.2. Etape 2 : Description des conditions de mises en ceuvre

Il s’agit de décrire les conditions normales et exceptionnelles susceptibles d’influer
sur les propriétés du sédiment et notamment sur le relargage de substances toxiques. Il
conviendra de prendre en compte aussi bien les parametres propres aux filieres de

valorisation que les parametres plus génériques.

Revoir si
incompatibilités

Revoir si
incompatibilités

Figure 17. Méthodologie de la norme AFNOR NF EN 1920+A1 (2008) adapté a la problématique de
la valorisation des sédiments
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2.2.3.3. Etape 3 : Description du sédiment et du produit final de sa valorisation

Il s’agit de décrire les propriétés et caractéristiques intrinseques du sédiment et du
produit de sa valorisation. La description du sédiment pourra s’appuyer sur les analyses déja
réalisées pour l'étude de sa conformité au regard de la réglementation. Des analyses

complémentaires peuvent étre menées si besoin.

2.2.3.4. Etape 4 : Détermination de linfluence de paramétres sur le comportement a la
lixiviation pendant la période spécifiée

Il s’agit d’étudier l'influence des parametres physiques, chimiques, géotechniques,
mécaniques et biologiques sur le relargage du déchet dans le scenario choisi. Pour ce faire,
les parametres définis et hiérarchisés lors de la description du scenario sont étudiés
indépendamment les uns des autres. L’étude de ces parametres fait intervenir plusieurs tests
et essais dit paramétriques dans le but d’établir une caractérisation de base du sédiment et

du produit de sa valorisation.

2.2.3.5. Etape 5 : Modélisation du comportement a la lixiviation pendant la période spécifiée
Il s’agit d’utiliser des outils de modélisation pour <élaborer un modele

comportemental du produit de valorisation du sédiment a la lixiviation.

2.2.3.6. Etape 6 : Validation du modele comportemental

Il s’agit de vérifier la validité du modele comportemental. Pour ce faire, il est
nécessaire dans un premier temps de vérifier la cohérence entre le modele basé sur les
résultats des essais paramétriques de 1'étape 4 et les résultats d’essais de simulation. Dans un

second temps, les prévisions du modele sont comparées aux résultats d'un test in situ.

2.2.3.7. Etape 7 : Conclusions
Il s’agit d’apporter une réponse au probléme posé en étape 1, a savoir la possibilité de

valoriser le sédiment dans une filiere donnée au regard du relargage possible a la lixiviation.

90

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

2.2.4. La méthodologie du guide SETRA (SETRA, 2011)

Ce guide, édité en 2011, a pour but de permettre la valorisation de matériaux
alternatifs en technique routiere. Il propose une démarche d’évaluation de l’acceptabilité

environnementale des matériaux routiers a base de matériaux alternatifs.

Au sens de ce guide, les matériaux alternatifs sont des matériaux élaborés a partir de
déchets non-dangereux ou ces mémes déchets directement. Le matériau alternatif renvoie
donc a un constituant, éventuellement unique, d'un matériau routier. Ce guide insiste sur
I'importance des qualités techniques que doit posséder le déchet pour la valorisation en
technique routiere étant donné que la route n’a pas vocation a se substituer a la mise en

décharge.

Le but de cette démarche est de déterminer, pour un matériau alternatif défini, des
dispositions environnementales a adopter afin de garantir son innocuité pour les 3 types

d’usages envisageés :

- L’usage de type 1: usage revétu d'une couche de surface réputée imperméable avec
une pente d’au moins 1% (par exemple : remblai sous ouvrage, couche de forme,
couche de fondation, couche de base et couche de liaison, ...) (Figure 18)

- L’usage de type 2 : usage recouvert par au moins 30 cm de matériaux naturels (dont
terre végétale) avec une pente d’au moins 5 % (par exemple : merlon phoniques,
paysagers, accotement,..) (Figure 19)

- L’usage de type 3 : usage ni revétu ni recouvert (Figure 20)

Des déclinaisons opérationnelles de ce guide relatives a I'acceptabilité
environnementale des laitiers sidérurgiques, des machefers d’incinération de déchets non
dangereux ou encore des matériaux de déconstruction du BTP ont vu le jour. De plus, ce
guide peut étre appliqué aux matériaux alternatifs pour la construction, la réhabilitation ou
I'entretien de plateformes d’activités et/ou de merlons de protection (Note technique DGPR

du 29 mars 2016).

91

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Pour les usages routiers de type 1, il est nécessaire que les matériaux alternatifs
respectent les valeurs limitent définies par le guide et qu’ils ne dépassent pas 3 metres de

hauteur en sous-couche de chaussée ou d’accotement d’ouvrages routiers revétus.

Usages routiers "type 1"

: en zone revétue en zone revétue revétue
Matériau routier
Remblai et assise Couche de forme Remblai et couche de forme
de parking et assise de chaussée de voie de tramway

Figure 18. Usages routiers de type 1 (SETRA, 2011)

Usages routiers "type 2"

platef égétalisé Merlon phonique ou paysagé

Figure 19. Usages routiers de type 2 (SETRA, 2011)
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Pour les usages de type 2, il est nécessaire que les matériaux alternatifs respectent les
valeurs limitent définies par le guide et qu’ils ne dépassent pas 6 metres de hauteur en

remblai technique ou en accotement.

Usages routiers "type 3"

Routes forestiéres
et chemins
d'exploitation agricole

E Accotement Piste cyclable  Allée piétonne Pistes de chantier
non revétu non revétue non revétue d'accés non recouvert
Matériau routier
Remblai technique Couche de roulement Remblais et assises de parking
(phonique, paysager)  (enduits superficiels non recouverts
non recouvert etenrobés bitumeux)

Figure 20. Usages routiers de type 3 (SETRA, 2011)

Pour les usages de type 3, il est nécessaire que les matériaux alternatifs respectent les
valeurs limitent définies par le guide et ne font pas I'objet de restriction de hauteur. Plus le
matériau alternatif est exposé dans son scénario d’usage (type 1< type 2 <type 3) plus les
criteres d’acceptabilité environnementale du guide sont élevés et le guide peut ne pas
permettre de valorisation en fonction des risques associés a 'environnement proche du site
de valorisation (présence de captages d’eau potable, zones inondables, zones de karsts

affleurant...).

La démarche d’évaluation environnementale suivie par ce guide s’appuie sur la
norme NF EN 12 920+Al qui définit, pour un déchet, la méthodologie a appliquer pour
déterminer le relargage des contaminants dans l'eau en fonction des conditions de
valorisation ou de stockage spécifiées. Pour ce guide, il s’agit d’étudier non pas le relargage

du déchet mais celui du matériau alternatif élaboré sur la base du déchet.
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La méthodologie se décompose en plusieurs étapes. Une premiere étape de
description du déchet fourni des informations essentielles sur le déchet, en termes de
contamination, de conformité a I'usage routier et sur les procédés a son origine. Une seconde
étape décrit le matériau alternatif issu du déchet, le procédé d’élaboration suivi, et I'usage
routier envisagé. La troisieme étape consiste a vérifier I'impact du relargage des matériaux
en place sur la qualité des eaux. L’évaluation de cette étape repose sur 3 niveaux d’études

détaillés sur la Figure 21.

Le niveau 1 repose sur des essais de conformité en contenu total et a la lixiviation. Si
les matériaux sont conformes au niveau 1, ils sont valorisables en technique routiere. Si les
matériaux sont non conformes au niveau 1, soit on envisage une autre filiere de valorisation

ou d’élimination du déchet, soit on passe au niveau 2.

Ce niveau consiste en un test de conformité a la percolation. De la méme facon, soit le
test est concluant et la valorisation du déchet en technique routiere est possible, soit le test

n’est pas concluant et on passe au niveau 3.

[ Etape 1 : Description du déchet et de son gisement ]

1

Code déchet ?

Déchet non Entrée miroir : Propriétés Déchet
dangereux HP1-HP15 ? dangereux

l | Autre filiére ou stockage ‘
[ Etape 2 : Description du matériau alternatif, du matériau routier et de 'usage routier envisagé ]
[ Etape 3 : Caractérisation environnementale tu matériau alternatif et du matériau routier J
Essais de lixiviation et Non conformes N Autre filiére ou
nalyses en CW stockage

Valorisation en Conformes
technique routiére Non conformes

N
Essais de percolation Non conformes > itz il e
__// stockage

Valorisationen | Conformes Non conformes
- " [~
technigue routiére

Valorisationen | Conforme Non conforme Autre filiére ou
technique routiéere stockage

Figure 21. Démarche d’évaluation environnementale développée dans le guide Sétra 2011
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Ce niveau consiste en une étude spécifique suivant la norme NF EN 12 920+Al,
prenant en compte 'altération des matériaux et doit démontrer que 1'usage envisagé permet

un niveau de protection de I'environnement équivalent aux limites prévues pour le niveau 2.

2.2.5. La méthodologie SEDIMATERIAUX

La méthodologie Sédimatériaux est issue d'une démarche nationale financée par
I'Union Européenne (FEDER), par la Région Nord-Pas de Calais, et par la Direction
Régionale de I'Environnement, de ’Aménagement et du Logement Nord-Pas-de-Calais
(DREAL) débutée en 2009. Les autres partenaires sont le Centre de développement d’éco-
entreprises (CD2E), 'Ecole Nationale Supérieure des Mines de Douai (ENSMD) et le
Ministére de I'Ecologie, du Développement Durable et de I'Energie (MEDDE). Cette
démarche fait suites aux travaux engagés par le GPMD (Grand Port Maritime de Dunkerque)
et 'ENSMD avec I'appui de la région Nord Pas de Calais et qui a abouti au guide PREDIS
(Abriak, 2011; Damidot et al., 1995; Mac Farlane and Abriak, 2004).

Elle a pour objectifs :

- de proposer une méthodologie opérationnelle de gestions des sédiments marins et
fluviaux respectant les exigences réglementaires en matiere de valorisation en s’appuyant sur

la norme NF EN 12 920+A1 (2008),

- de proposer des solutions opérationnelles de gestion des sédiments via la réalisation

d’ouvrages dans des conditions environnementales maitrisées et

- d’enrichir les travaux du Ministére de 1'Ecologie, de 1'Energie, du Développement
Durable et de la Mer (MEEDDM) dans le but d’une évolution réglementaire quant a la
faisabilité environnementale de la valorisation de sédiments de dragage pour différents

scénarios d’usages.

Le Guide méthodologique « Valorisation des sédiments de dragage en technique
routiere » développé par 'ENSMD en 2014 est un guide d’application de la méthodologie du
guide Sétra (SETRA, 2011) aux sédiments.
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Sédiment de dragage

\l/

Caractérisations réglementaires
Analyses complémentaires SEDIMATERIAUX
Sélection de la filiere de valorisation et des applications
envisageables

Etude de formulation

NOILYSINTLOVIYO
¢ ISVHd

Conception et suivi de
Acelyse.dos Sprouvtios planches expérimentales

JHIOLYHO8YT
Z JSVYHd

Validation de la faisabilité mécanique et environnementale de I'usage
visé en conditions contrélées

Démarches et études préalables

Conception et instrumentation
d’un ouvrage terrain

S:mi:?)iﬁ:::glrj:alet Suivi de la qualité des eaux
4 souterraines du site récepteur
de l'ouvrage

Validation de la faisabilité technique, mécanique et
environnementale en conditions réelles

Figure 22. Logigramme descriptif de la méthodologie Sédimatériaux (Abriak and Mamindy-Pajany,
2014)

La méthodologie développée par ce guide est présenté sur la Figure 22. Basée sur la
norme NF EN 12920+A1 (2008), elle présente une démarche en 3 phases cumulatives
permettant d’aboutir a la réalisation d’un ouvrage opérationnel. La phase 1 s’appuie sur les
caractérisations du sédiment issues de la réglementation déchet et sur des caractérisations
complémentaires décrites sur la Figure 23 permettant de juger de la compatibilité du

sédiment avec l'usage visé et de son acceptabilité environnementale.
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Caractérisations complémentaires de la phase 1 NON

Autre filiére
Teneur en eau, matiéres
séches, granulométrie,
masse volumique, teneur
en matiére organigue, 1
valeur au bleu de
méthyléne, limites

Analyses physiques et
géotechniques

d'Atterberg Caractéristiques

- compatibles avec
Analyses DRX, spectroscopie, I'usage visé ?
minéralogiques fluorescence X 3
. . oul A "
Essai Proctor, essai IPI, Sélection des gisements
Analyses mécaniques  essai cedométrique, essai | valorisables
t"ax'al',eff?'t‘,ie Démarrage de la phase 2 :
erméabilité : .
L o oul étude en laboratoire

N Contaminants
Analyses chimiques en
y q inorganiques, BTEX, HAP,

contenu total HCT, PCB, TBT Caractéristiques NON ([
environnementales —>  Elimination

acceptables ?
<

Analyses Test de lixiviation, test de '
environnementales percolation NON J/ )
]

I

’
s

Traitement -

Figure 23. Caractérisation complémentaire des sédiments pour la phase 1 de la démarche
Sédimatériaux d’apres (Abriak and Mamindy-Pajany, 2014)

A l'issue de cette premiere phase, soit le sédiment est dirigé vers une autre filiere s’il
ne correspond pas techniquement aux usages routiers, soit il est dirigé vers des installations
d’élimination ou de traitement s’il n’est pas acceptable pour l'environnement, soit il est

dirigé vers la phase 2.

La phase 2 consiste en une étude de faisabilité en laboratoire afin de vérifier aussi
bien les performances techniques du produit final que ses caractéristiques
environnementales (en termes de relargage). Les essais classiques de laboratoires sont
complétés par des essais en planches expérimentale pour se rapprocher au mieux des

conditions réelles d’utilisation du produit. Ce cheminement est détaillé sur la Figure 24.

Si les caractéristiques techniques et environnementales correspondent aux attentes,
on peut passer a la phase 3 qui consiste en une étude de terrain. Avant de passer a la
réalisation d’un ouvrage expérimental, plusieurs études préalables sont nécessaires,

notamment une étude d’impacts environnementaux et sanitaires. Si cette étude conclut qu’il
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y a un risque, soit I'ouvrage est sécurisé par un ou plusieurs dispositifs et I'on peut passer a
sa réalisation, soit il est abandonné. Une fois l'ouvrage expérimental réalisé, il est

instrumenté et suivi sur une période d’un an.

L eemmee

Etude de formulation

A

Elaboration du matériau

Performances
mécaniques
acceptables ?

Non

Caractéristiques
environnementales

l ABANDON
acceptables ?

Conception et suivi de planches expérimentales

Caractéristiques mécaniques
et environnementales
conformes aux attentes ?

i, oui

Figure 24. Logigramme descriptif de la phase 2 démarche Sédimatériaux (Abriak and Mamindy-
Pajany, 2014)

Les performances mécaniques et les impacts environnementaux sont jugés sur
I'ensemble de la période de suivi, si elles sont acceptables, le projet est validé et peut étre
réalisé dans des conditions réelles, sinon il est abandonné. La logique de I'étude terrain est
reprise sur la Figure 25. Le suivi des performances mécaniques et environnementales se

poursuit pendant au moins 12 mois et peut a tout moment conduire a 'abandon du projet.
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Etude de faisabilité surle terrain

Conceptionde I'ouvrage

Instrumentation

v

Suivi mécanique et environnemental sur 12 mois

Performances
mécaniques
acceptables ?

Non

[ rooon |

Impact
environnemental
acceptable ?

Non

Validation de la faisabilité technique, mécanique et
environnementale du projeten conditions réelles

Figure 25. Logigramme descriptif de la phase 3 de la démarche Sédimatériaux au terme des études
préalables a la conception de I'ouvrage expérimental (Abriak and Mamindy-Pajany, 2014)

2.2.6. Spécifications du comité technique 351 (CEN)

Ces spécifications sont regroupées dans la norme CEN/TS 16637-1 édité en Aott 2014
et concernent les produits de constructions Elle traite de 1'évaluation des émissions de

substances dangereuses par les produits de construction. Les objectifs du comité 351 sont :

- d’identifier les produits de construction susceptibles de diffuser des substances
dangereuses dans le sol et dans les eaux de surface et souterraines ;

- de décrire les conditions d’utilisation de ces produits de construction dans le but de
limiter la libération de substances dangereuses dans le sol et dans les eaux de surface
et souterraines ;

- d”identifier les principaux mécanismes de relargage des substances dangereuses

contenues dans les produits de construction.
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Dans l'optique de la réalisation de ces objectifs, cette norme permet d’identifier les
tests de lixiviation adaptés pour mettre en évidence le relargage de substances dangereuses
réglementées dans le sol et dans les eaux de surface et souterraines. Pour ce faire, elle

développe une méthodologie en 3 étapes :

- identifier, dans un premier temps, les produits de construction susceptibles d’émettre
des substances dangereuses réglementées dans 'environnement,
- déterminer des tests en fonctions des propriétés générales de ces produits,

- choisir des tests par rapport aux propriétés spécifiques de ces produits.

Produits de construction
a tester

Forme
monolithique ?

Perméable a
I'eau?

Non !
W v A 4

Prise pour essai granulaire

compacté avec une faible

Prise pour essai : . .

monolithique
Densité > 2300kg/m?
Granulométrie : 100% < 63 mm
75% < 40 mm
7% <22,4mm
Résultats en mg/kg

Echantillons pour les essais avec les
méme contraintes de dimensions
que pour les monolithes et les
mémes contraintes de densité et de
granulométrie que pour l'essai

granulaire CEN/TS 16637-3
CEN/TS 16637-2 Résultats en mg/m?

Dimensions > 4 cm dans chaque
direction ou une dimension < 4 cm et
une surface > 100 cm?
Volume > 64 cm?

Résultats en mg/m?

CEN/TS 16637-2

Figure 26. Méthodologie pour le choix de la méthode de lixiviation a appliquer aux matériaux de
construction d’apreés la norme CEN/TS 16637-1 (2014)

Ce document technique donne aussi la marche a suivre générale pour
I’échantillonnage et la préparation des produits de constructions a tester ainsi que pour le
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traitement, le stockage et 1’analyse des éluats obtenus. Il est aussi spécifié que la norme ne
convient pas a I'étude des produits de construction métalliques. Il est aussi précisé que les
contacts discontinus avec 'eau (comme la pluie) sont pris en compte comme des contacts
permanents. Cette simplification peut introduire une différence de relargage de substances

dangereuses qui n’est pas prise en compte dans cette norme.

Cette norme est spécifique a I'étude des produits de constructions en général, elle ne
tient pas compte du fait que ces produits peuvent intégrer des déchets dans leur
composition. La norme permet de choisir entre 2 types de lixiviations, les lixiviations avec
renouvellement périodique du lixiviat et la percolation. Ces différents types de lixiviations
sont détaillés dans les normes CEN/TS 16637-2 et CEN/TS 16637-3 et leurs annexes. La
méthodologie permettant le choix de la méthode de lixiviation est présentée en Figure 26.
Les lixiviations avec renouvellement périodique du lixiviat, que 'on appellera DSLT pour
Dynamic Surface Leaching Test, sont menées sur les matériaux monolithiques et sur les
matériaux granulaires qui laissent difficilement passer l'eau. Le volume de lixiviant est
déterminé en fonction des surfaces. Le test de percolation (percolation Test) est mené en

colonnes avec un volume de lixiviant qui dépend de la masse de matériaux testés.

2.3. Limites de ces référentiels

Les différents référentiels cités sont toutefois limités, ces limites sont reportées dans le
Tableau 11. On peut aussi ajouter que ces référentiels se basent ou utilisent des seuils limites
en substance dangereuses. Ces seuils sont fixés par la réglementation et sont indépendants
des scénarios de valorisation et de la spéciation des éléments chimiques. Parmi les filieres de
valorisations sélectionnées, il n'y a pas de référentiels réglementaires spécifiques a la

valorisation des sédiments de dragage.
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Tableau 11. Récapitulatif des limites des référentiels existants

Arrété du 12

N CEN/TS
Référentiels existant Guide Sétra | Guides Sédimatériaux Décembre 2014 orme /T
16637-1
(ISDI)
Technique routiere
Filieres d lorisation Technique ) Produits de Produits de
tueres de vatorisatio routiére Produits de construction construction
construction
Réglementaire ? (Oui/Non) Oui Non Oui Non
g ‘1 5
Spécifique a.ux sédiments? Non Oui Non Non
(Oui/Non)
Méthode unique
‘cifi 5 1a filie
Spécifique a la filiere de Oui applicable a plusieurs Non Oui

valorisation ? (Oui/Non) filisros

Prise en compte de
1'écotoxicité hors étude de Non Oui Non Non
danger (HP14)? (Oui/Non)

Méthodologie spécifique sur
les matériaux a base de Non Oui Non Non
sédiments? (Oui/Non)

3. Approches expérimentales disponibles

3.1. Etude du comportement a la lixiviation

Il existe différents facteurs influencant la lixiviation. Ces facteurs peuvent
majoritairement étre classées en 2 catégories : les facteurs intrinseques au déchet et ceux qui
n’y sont pas liés et qui peuvent dépendre du lieu de I'expérimentation, du protocole suivi ou
méme du manipulateur. La plus-part de ces parametres sont reportés dans le Tableau 12.

Le pH, en particulier, joue un rdéle déterminant sur la spéciation, ce qui est
déterminant quant a la mobilité, la solubilité et la toxicité des contaminants (van der Sloot et
al., 1997; van der Sloot and Kosson, 2012) (Figure 27). Chaque substance a donc sa propre
courbe de relargage en fonction du pH dépendant de sa spéciation et des propriétés de ces
especes chimiques (van der Sloot and Dijkstra, 2004). En général, les ETMM sont tres
solubles aux pH tres acides et trés basiques (Weng et al., 2001).

La matiere organique, sous forme dissoute et sous forme d’humus, peut influer sur le
relargage (van der Sloot and Dijkstra, 2004). 11 s’agit de molécules complexes ayant une forte
affinité pour les ETMM. Lorsque cette matiere organique est sous forme insoluble, elle joue

un role de protection du milieu en piégeant les ETMM. A contrario, lorsque les complexes
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formés par les ETMM et la matiere organique sont solubles, elle joue le role d'un vecteur de

transfert de ces contaminants (Guérin et al., 2012).

Tableau 12. Principaux parametres ayant une influence sur les substances lixiviées

Intrinseques

Parametres généraux

Extérieurs

Nature du déchet/matériau
(caractéristiques et substances
spécifiques)

pH (solubilité des contaminants,
une faible CNA rend le
déchet/matériau sensible aux
variations imposées par le site)

Potentiel Redox (les propriétés
réductrices d'un déchet/matériaux
influent sur le comportement de
constituants spécifiques)

Vieillissement (variation des
caractéristiques intrinseques)

Matiére organique (la présence
de matiere organique et en
particulier d’humus peut influer
sur le relargage)

Température (contrdle de la diffusion, équation
d'Arrhenius)

Degrés de contact avec I'eau (influence du contact avec
l'eau, de la saturation du déchet/matériau, du rapport

L/S)

Lixiviant (par convention on utilise de l'eau
déminéralisée dans les essais normalisés, d'autres
lixiviants avec une conductivité ou un pH différent par
exemple, peuvent faire varier le relargage)

Temps de contact (le temps de contact est directement
rapport avec la quantité totale lixiviée)

DOC/adsorption/ composition chimique totale (les
autres substances présentes peuvent agir sur la
spéciation d’une substance contaminante)

Parametres spécifiques aux matériaux monolithiques

Porosité, perméabilité et
tortuosité (controle de la vitesse
de transport par diffusion)

Forme, dimensions de 1'éprouvette, érosion (la surface
réguliere disponible pour le relargage de constituants
dépend de la forme de l'éprouvette, le choix des
dimensions permet de prendre en compte
l'appauvrissement du déchet/matériau en contaminant)

Parametres spécifiques aux matériaux granulaires

Granulométrie (variation de la
surface de relargage)

Masse de déchet/matériau testé (permet de prendre en
compte 'appauvrissement en contaminant)

Ce changement de solubilité dépend du pH, du potentiel redox et du type de matiere
organique. La teneur en matiere organique dissoute (COD) est fortement corrélée au taux de
cuivre dissous dans un milieu, ce qui va dans le sens d’un contrdle de la disponibilité des

ETMM par la matiere organique (Zhao et al., 2007a). On retrouve de la matiere organique
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dans les produits de construction naturels et certains déchets (dont les sédiments dans des

proportions variables).
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Figure 27. Quantité de contaminant lixiviée par rapport au pH et comparaison de différents milieux

(van der Sloot et al., 1997)

Il est important de prendre le temps en compte lorsque l'on s’intéresse a la

modification des propriétés du matériau ou du déchet puisqu’il influe sur les phénomenes

lents. Cette modification, appelée vieillissement, peut influer grandement sur le relargage.

La température joue un role majeur dans le relargage puisqu’elle augmente la

solubilité de la plus-part de contaminants, elle joue aussi sur les autres parametres en

augmentant la vitesse des réactions chimiques et amplifie le relargage, notamment par

diffusion (van der Sloot and Dijkstra, 2004).

Meécanismes chimiques en jeu a l’échelle moléculaire

Les réactions chimiques et les interactions statiques pouvant se produire a I'interface

liquide / solide sont décrites par (Manceau et al., 2002) et sont présentées en Figure 28. Ce

schéma de synthese est le produit d’études d’interactions d’ETMM avec des oxydes de fer et

représente le cheminement d’un ion entre la phase liquide et la phase minérale.
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Figure 28. Schéma de synthése illustrant les différents mécanismes de fixation d'un complexe aqueux
chargé a l'interface liquide solide a) physisorption ; b) chimisorption ; c) détachement ; d) absorption
ou inclusion (cas des ions ayant un rayon et une charge similaire a l'un des ions du cristal) ; e)
occlusion (poche d’impureté littéralement piégée a l'intérieure du cristal en croissance) ; f)
attachement d’une molécule complexe ; g) hétéro-nucléation (croissance épitaxiale) ; h) complexation
organo-minérale ; i) complexation par des exopolyméres bactérien. (Manceau et al., 2002)

La fixation d’un élément suit plusieurs étapes :

Une premiere étape de formation d’'un complexe de sphere externe (a) : pour cette
étape de physisorption, les ions gardent leur sphere d’hydratation et sont principalement
maintenus en surface de la particule par des forces électrostatiques. Les ions fixés a cette

étape sont donc encore relativement mobiles.

Une seconde étape de formation de complexe de sphere interne isolée en surface (b) :
pour cette étape de chimisorption, les ions forment des liaisons chimiques aves les
groupements de surface des particules. La force de cette liaison est variable et dépend de la

structure électronique des ions et des ligands.

Une troisieme étape de complexation multi-nucléaire en surface (g): pour cette étape

la précipitation est initiée a la surface de minéraux apres adsorption.
Une quatriéme étape de précipitation homogene (e) : pour cette étape la précipitation
a lieu directement en solution, lorsque la limite de solubilité de I'espece chimique est atteinte.

Les ETMM sont alors incorporés par co-précipitation.
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Une cinquieme étape de diffusion a travers le réseau cristallin (d) : pour cette étape
les ions adsorbés a la surface peuvent combler des espaces du réseau ou se substituer a

d’autres ions présents lorsque leur rayon ionique est semblable.

Les caractéristiques des sédiments tels que le pH, la température, '’humidité, I’activité
bactérienne, la salinité, le potentiel d’oxydo-réduction, etc peuvent avoir des effets limitants
sur les réactions élémentaires composants ces étapes. La compréhension de ces réactions au
cceur des matrices sédimentaires permettrait donc de modéliser I'évolution de la spéciation
des contaminants qui la compose via la modélisation. Il serait des lors possible de conjecturer

du devenir des contaminants en présence.

3.2. Principaux essais de lixiviation

On peut les distinguer en 3 catégories :

essais de conformité,

de caractérisation de base,

de vérification sur site.

Ces catégories correspondent a des étapes spécifiques de la méthodologie de la norme
NF EN 12920+A1 (2008). Les essais de conformité, qui permettent de décrire les matériaux,
sont réalisés dans 1'étape 3. Les essais de caractérisation de base, réalisés lors de 1'étape 4,
permettent de décrire le comportement des matériaux a la lixiviation dans des cas
spécifiques. Les essais de vérification sur site ne sont pas nécessairement des essais de
lixiviation et sont donc a distinguer des 2 autres catégories. Ils sont réalisés lors de I'étape 6.

Tous ces essais de lixiviation utilisent comme lixiviant de 1’eau ayant un pH compris
entre 5 et 7.5 et une conductivité inférieure a 0.5mS/m, éventuellement associés a un acide ou

une base.

3.2.1. Essais de conformité
Les essais de conformité permettent de vérifier la correspondance entre un matériau
et la législation le concernant. Les essais de conformité présentés dans ce paragraphe sont

récapitulés dans le Tableau 13.
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NF EN 12457-1 (2002)

Cette norme européenne a le statut de norme frangaise et a pris effet le 20 décembre 2002.
Elle s’applique aux déchets fragmentés et aux boues ayant une granulométrie inférieure a 4
millimetres, la réduction de la granulométrie pour répondre a ce critere étant possible. Pour
appliquer cette norme, il est nécessaire que la teneur en matiere seche du matériau soit
supérieure a 33%. Pour cette norme, on fait 'hypothese que I'équilibre (ou quasi-équilibre)
est atteint au cours de l'essai. Dans un premier temps, il est nécessaire de déterminer la

teneur en matiére séche du déchet.

Une prise d’essai correspondant a 175 grammes (+ 5g) de masse seche est placée dans un
flacon de 500 ml. La matiere du flacon est choisie de sorte a limiter au maximum les
interactions avec le déchet testé et en fonction des substances dosées lors de 'analyse de
I'éluat. Le lixiviant utilisé est de 1'eau ayant un pH compris entre 5 et 7.5 et une conductivité
inférieure a 0.5mS/m (eau distillée, déminéralisée ou déionisée). La quantité de lixiviant a
ajouter est déterminée de sorte a ce que le rapport liquide /solide (L/S en l/kg de matiere
seche) soit de 2 (+ 2%). Le flacon est ensuite agité a l'aide d'un agitateur rotatif a

retournement (Figure 29) réglé a 10 tours par minute pendant 24 heures (+ 30min).

Au terme de I'essai, la séparation de 1'éluat du solide se fait en 2 étapes. Dans un premier
temps, on laisse le mélange décanter (pendant 15min + 5min) et ensuite on filtre I'éluat sur
un filtre a membrane de 0.45 um. Une étape de centrifugation peut étre ajouté en cas de

probleme.

Figure 29. Agitateur rotatif a retournement Heidolph REAX 20
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NF EN 12457-2 (2002)

Cette norme européenne a le statut de norme frangaise et a pris effet le 20 décembre
2002 tout comme la norme NF EN 12457-1 dont c’est la variante. Ces deux normes sont
identiques a I'exception du rapport L/S qui est fixé a 10 plutdt qu’a 2, en conséquence la prise

d’essai correspond a 90g (+ 5g) et le flacon utilisé a un volume d’un litre.

NF EN 12457-3 (2002)

Cette norme européenne au statut de norme francaise depuis le 20 décembre 2002
reprend les normes NF EN 12457-1 et NF EN 12457-2 en permettant une lixiviation en 2
temps. D’abord, on suivra la norme NF EN 12457-1 pendant 6 heures (+ 30 min). Au terme de
cette premiere lixiviation, on obtient d'une part un premier éluat et d’autre part la matrice.
La partie solide est transférée dans un flacon de 2 L accompagné des filtres ayant été utilisés
pour le premier éluat et on ajoute du lixiviant de sorte a obtenir un L/S de 8 pour cette
lixiviation et un L/S cumulé de 10 (+ 2%). Cette deuxieme lixiviation dure 18 heures (+ 30

min).

NF EN 12457-4 (2002)

Cette norme européenne au statut de norme frangaise depuis le 20 décembre 2002
présente une variante du protocole décrit dans la norme NF EN 12457-2. Ces deux normes
sont identiques a 1'exception de la granulométrie maximale des grains qui est fixée a 10 mm

contre 4 mm dans 1’autre norme.

NF X31-211 (2012)

Cette norme francaise a pris effet le 8 septembre 2012. Elle s’applique pour les déchets
solides initialement massifs ou qui le sont devenus par un procédé de solidification. Pour
cette norme, on fait ’hypothese que 1'équilibre est atteint au cours de l'essai. Dans un

premier temps, il est nécessaire de déterminer la teneur en matiere seche du déchet.
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La prise d’essai est un cylindre de 4 cm (+ 3%) de diametre et de 8 cm (= 3%) de
hauteur. La poussiere est éliminée en soufflant doucement dessus avec de 1’air comprimée.
La prise d’essai est placée dans un flacon a I'aide d'un support de sorte a ce qu’elle se situe
au moins a 2 cm du fond. Le support doit étre ajouré par des mailles d’ouverture d’au moins
5 mm. La matiere du flacon est choisie de sorte a limiter au maximum les interactions avec le
déchet testé et en fonction des substances dosées lors de I'analyse de 1’éluat. Le lixiviant
utilisé est de I'eau ayant un pH compris entre 5 et 7.5 et une conductivité inférieure a
0.5 mS/m (eau distillée, déminéralisée ou déionisée). On veille a ce que le lixiviant ne soit pas
directement versé sur la prise d’essai. La quantité de lixiviant a ajouter est déterminée de
sorte a ce que le rapport liquide /solide (L/S en 1/kg de matiere seche) soit de 10 (+ 2%). Le
volume du flacon est choisi de fagon a s’adapter au mieux a la quantité de lixiviant ajouté et
varie de 1 a 6 litres. L’agitation du mélange est réalisée a I'aide d"un agitateur magnétique
tournant a 120 + 20tr/min. L’essai dure 16 + 1h si on prévoit des lixiviations successives,

sinon il dure 24 + 1h.

Au terme de l'essai, la séparation de I'éluat du solide se fait en 2 étapes. Dans un
premier temps, la prise d’essai est laissée a égoutter au-dessus de 1'éluat pendant 5 min
maximum. Ensuite, I'éluat est filtré au moyen d’une membrane de 0.45um. Une étape de

centrifugation peut étre ajouté en cas de probleme.

XP X30-410 (2000, annulé en 2015)

Cette norme expérimentale frangaise, issue de la norme expérimentale de 1997 du
méme nom, a été publiée par I'’AFNOR en avril 2000. Il s’agit d"une variante de la norme NF
X 31-211 applicable lorsque le solide est granulaire et qu’il n’est pas possible de réaliser des
éprouvettes de 4 cm (+ 3%) de diametre pour 8 cm (+ 3%) de hauteur. La masse de la prise
d’essai est de 100 + 20 g et le rapport L/S ne change pas. Du fait de la nature granulaire mais
massive de la prise d’essai, on opte pour une agitation sur table. L’amplitude de 1’agitation

est de 3 = 0.5 cm avec une fréquence de 60 + 2 cycles par minute.
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XP CENJ/TS 15862 (2012)

Cette norme expérimentale européenne, publié en France par ' AFNOR en octobre
2012, est analogue a la norme NF X31-211. Ces deux normes présentent des essais de
lixiviation de conformité pour des monolithes. A la différence de la norme NF X31-211, cette
norme propose d’utiliser le rapport du volume de lixiviant et de la surface du déchet en
contact avec celui-ci plutdt que le rapport du volume de lixiviant et de la masse du déchet.
Ce rapport est fixé a 12. De plus, la prise d’essai pourra avoir une forme non cylindrique

pourvu quelle mesure au moins 4 cm dans chaque dimension.

NF EN 1744-3 (2002)

Cette norme européenne au statut de norme frangaise depuis Novembre 2002 décrit
une méthodologie pour l'essai de conformité des granulats a la lixiviation. Cette norme n’est
pas spécifique aux déchets, elle s’applique aux granulats de diametre inférieur a 32

millimeétres.

Pour cette norme, on fait '’hypothese que 1'équilibre, ou le quasi-équilibre, est atteint
au cours de l'essai. Dans un premier temps, il est nécessaire de déterminer la teneur en

matiére seche des granulats.

La fraction de granulats de diametres compris entre 16 et 32 mm est isolée, on
y ajoute les granulats de diametre supérieurs a 32 mm concassés de maniere a étre désormais
inférieur a 32 mm. Cette fraction est ajoutée a la fraction de granulat dont le diametre est
inférieur a 16mm dans les proportions initiales de la fraction de diametre supérieure a
32 mm. La masse de la prise d’essai est d’environ 2 kg et est pesée a 0.1 g pres. La prise
d’essai est placée uniformément sur une grille adaptée a sa granulométrie, elle est ensuite

délicatement immergée dans le lixiviant.

La matiére du flacon est choisie de sorte a limiter au maximum les interactions avec le
déchet testé et en fonction des substances dosées lors de 'analyse de 1'éluat. Le lixiviant
utilisé est de I'eau ayant un pH compris entre 5 et 7.5 et une conductivité inférieure a

0.5mS/m (eau distillée, déminéralisée ou déionisée). L’agitation est réalisée a 1'aide d’un
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agitateur mécanique ayant une vitesse de rotation de 500 + 20 tours par minute. L’essai se

conclue au bout de 24 heures + 10 min.

Au terme de l'essai, la séparation de I'éluat du solide se fait en 2 étapes. Dans un

premier temps, on laisse les granulats se déposer pendant 10 min. Ensuite, on mesure le pH

et la conductivité, puis on filtre 1'éluat sur un filtre a membrane de 0.45 um. Une étape de

centrifugation peut étre ajouté si l’on prévoit de déterminer 1'indice phénol.

Tableau 13. Récapitulatif des essais de conformités normés présentés

Rapport

Durée de

Réfé 1 T T Di itif
éférence de la ype de }IPe de | Lixiviant | lixiviant la '1sPos%t1
norme test materiau teste ‘s e d'agitation
matériau | lixiviation
Baché
NF EN 12457-1 . . granulaire . o retournement
(2002) 1};‘3‘;;; <4mm caud® | L/S"=2 1 242050 1 10t /min)
Baché
NF EN 12457-2 ) . granulaire . . retournement
(2002) Igfi‘lliife <4mm caud® | L/S™=10 | 242050 | 0 i)
Baché . .
NF EN 12457-3 double & granulaire cau d* L/S**=2et 24+1h retournerr.lent
(2002) I'équilibre <4 mm 8 (10 tr/min)
N Baché retournement
£ | NF EN 12457-4 lai
g N > unique a granuiaire eau d* L/S**=10 | 24+0,5h | ou arouleaux
g (2002) L <10 mm ]
S 'équilibre (10 tr/min)
§ unique ou 24 +1h
@ NF X31-211 successives | monolithique h L.
E (2012) 5 ®4, h8 cm eaud* | L/S™=10 |oul6= 1 h | magnétique
2 I'équilibre (successifs)
24
XP X30-410 slllllllccé::i\c::s massif 25 £1h (amplliizl; 3+
(2000 annulé en R . eau d* L/S*=10 |oul6+1h p -
a granulaire . 0,5cm) 60 +2
2015) e (successifs) .
I'équilibre tr/min
Baché
XP CEN/T lithi
15 86(; (1;](4 1 28) unique a morz(;x 41 T eau a* L/A**=12| 24+0,5h magnétique
'équilibre
NF EN 1744-3 unique a granulaire cau d* /5% =10 24h+10 | mécanique (500
(2002) l'équilibre <32 mm min + 20 tr/min)

* eau d : eau déminéralisée, distillée ou déionisée

***L/A : rapport du volume de lixiviant sur la surface du déchet en ml/cm?

**L/S : rapport du volume de lixiviant sur la masse de matiére seche du déchet en 1/kg

© 2018 Tous droits réservés.
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3.2.2. Essais de caractérisation de base

Les essais de caractérisation de base permettent d’évaluer l'influence d’un parametre
sur le comportement a la lixiviation d’un déchet. Les essais de caractérisation de base
présentés dans ce paragraphe sont récapitulés dans le Tableau 17. Ces essais sont essentiels

pour le développement de modeles prédictifs (Piantone et al., 2007).

NF EN 14429 (2015) et NF EN 14997 (2015) : lixiviation a différents pH fixés

Ces normes décrivent une méthodologie permettant d’étudier le comportement a la
lixiviation d'un déchet granulaire (inférieur a 1 mm) a différents pH. Pour ce faire, on
prépare au moins 8 lixiviations simultanées.

On ajoute un volume d’acide nitrique ou d’hydroxyde de sodium a une concentration
déterminée entre 0,1 et 5 mol/l au lixiviant. Il est ajouté en 3 fractions de volume identiques
au bout de 30 min puis de 2 h par rapport au début de l'essai. Le pH est vérifié¢ au bout a 4 h,
44 h et 48 h apres le début de I'essai pour la norme XP CEN/TS 14429, en continu pour la
norme NF EN 14997. La premiere mesure permet de vérifier que la correction du pH est
satisfaisante, les 2 suivantes permettent de vérifier la stabilité du pH (il faut une variation

inférieure a 0,3 unités pH).

NF EN 15863 (2015) : « Dynamic Monolithic Leaching Test » DMLT

La prise d’essai n’a pas de forme définie mais doit étre réguliere et mesurer au moins
40 millimetres dans toutes les dimensions. La prise d’essai est placée dans un flacon a 1’aide
d’un support de fagcon a ce qu'elle se situe au moins a 2 cm du fond. Le support doit étre
ajouré pour laisse passer le lixiviant sur toutes les faces du solide. La quantité de lixiviant a
ajouter est déterminée de sorte a ce que le rapport liquide /surface (L/A en ml/cm?) soit de 8
(£ 2). Le volume du flacon est choisi de sorte a ce qu’il y ait au moins 2 cm de lixiviant au-
dessus du solide immergé. L’agitation du mélange est permise par un agitateur magnétique.
L’essai permet de déterminer le relargage des constituants issus du monolithe dans des
conditions dynamiques en fonction du temps. Le renouvellement du lixiviant se fait a

différentes périodes préétablies et reportée dans le Tableau 14.

112

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Tableau 14. Intervalles de temps applicables au prélévement des éluats pendant la DMLT selon la
norme NF EN 15863 (2015)

Etape/ Fraction Durée de l'intervalle de temps Durée a partir du début de I'essai

1 6 h+15 min 6 h+ 15 min
2 18 h £ 45 min 1 jour £ 45 min
3 ljouret6hzx1lh 2jourset6hx2h
4 ljouretl8hz*2h 4jourst4h
5 5jours+6h 9jours+10h
6 7 jours £ 8h 16 jours+18 h
7 20 jours£8h 36 jourst42h
8 28 jours+ 24 h 64 jours

XP CEN/TS 15864 (2016)

Cette norme expérimentale européenne, publiée en France par I'’AFNOR le 01 octobre
2012, propose une méthodologie proche de celle développée dans la norme NF EN 15863. La
principale différence avec cette norme est qu’ici le renouvellement du lixiviant se fait en
continue par pompage. De ce fait, le débit surfacique induit devient le parametre clé de
l'essai et est fixé a 0.5 + 0.07 cm/h. Ce changement implique que le rapport entre le volume de
lixiviant et la surface du déchet devient secondaire, I'expérimentateur est libre de le choisir a
sa convenance entre 2 et 10 ml/cm?. Il convient de laisser ce rapport fixe pendant la durée de
I'essai. Méme si le renouvellement est continu, les éluats sont prélevés selon des périodes
prédéfinies par la norme et présentées dans le Tableau 15. Un projet de révision de cette
norme est en cours par la Commission Européenne de Normalisation, aucune date de

publication n’a été communiquée a ce jour.

Tableau 15. Intervalles de temps applicables au préléevement des éluats en DMLT a renouvellement
continu dans la norme XP CEN/TS 15864 (2016)

2 . Durée de l'intervalle de temps (en | Durée a partir du début de l'essai
Etape/ Fraction . .
jours) (en jours)
1 0,08 + 5% 0,08 5%
2 0,92 +5% 1+5%
3 1,25+ 5% 2,25+ 5%
4 5,75 +5% 8+5%
5 6+5% 14 + 5%
6 14 + 5% 28 +5%
7 8x+1 36 £ 0,25
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NF CEN/TS 14405 (2005) : percolation a flux ascendant

Cette norme décrit une méthodologie permettant d’étudier le comportement a la
lixiviation d'un déchet granulaire inférieur a 10 mm. Pour ce faire, on peut utiliser 2 types de
colonnes, les colonnes étroites et les colonnes larges. Les colonnes étroites ont un diametre de
5 cm et une hauteur de 30 + 5 cm, il faut prévoir au moins 2.5 kg de matériau pour réaliser
'essai. Les colonnes larges ont un diametre de 10 cm et une hauteur de 30 + 5 cm, il faut
prévoir au moins 10 kg de matériau pour réaliser l'essai. Lorsque le matériau testé a
tendance a se colmater, il est préférable d'utiliser une colonne large. Les colonnes sont en
verre ou en plastique selon les substances que 'on envisage d’analyser et sont équipées de
filtres (pores de 0,45 um) dans I'embase et le couvercle. Le matériau est tassé dans la colonne
de fagcon homogene. Il est nécessaire de déterminer la teneur en matiere seche du déchet au
préalable de facon a déterminer la quantité de lixiviant nécessaire pour atteindre un rapport
volume de lixiviant sur masse de matériau égale a 10.

Le lixiviant utilisé est de I'’eau ayant un pH compris entre 5 et 7.5 et une conductivité
inférieure a 0.5 mS/m (eau distillée, déminéralisée ou déionisée). Dans un premier temps, il
est nécessaire de saturer la colonne en lixiviant et d’équilibrer le systeme. Puis, on utilise une
pompe pour ajuster le débit de lixiviant de facon a ce que Ion ait une vitesse linéaire de 15 +2
cm/jour a travers la colonne a fit vide. Les éluats sont collectés en fonction du rapport L/S
atteint. La correspondance entre ces fractions et le rapport L/S est présentée dans le Tableau
16. Avec une colonne de 30 cm de hauteur et 10 cm de diametre, une vitesse linéaire de
15cm/jour et une masse volumique apparente du matériau de 1500 kg/m?, 1'essai se conclue

au bout de 30 jours.

Tableau 16. Volume de chaque fraction d’éluat prélevée en fonction de la masse séche du matériau
pour une percolation a écoulement ascendant selon la norme NF EN 14405 (2017)

Etape/ Fraction Volume de la fraction en litre Rapport L/S cumulé (I/kg MS)
1 (0,1 +0,02) x mo 0,1+0,02
2 (0,1 £0,02) x mo 0,2+0,04
3 (0,3 £0,05) x mo 0,5£0,08
4 (0,5+0,1) x mo 1,0+0,15
5 (1,0 £0,2) x mo 20+03
6 (3,0 £0,2) x mo 50+04
7 (5,0+0,2) x mo 10,0+0,1

mo : masse seche de matériau dans la colonne
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XP CENJ/TS 16660 (2015)

Elle permet 1'étude des propriétés réductrices et de la capacité de réduction du
matériau testé. Cet essai comprend 3 étapes qui peuvent étre réalisées simultanément : une
phase de détermination des propriétés réductrices, une phase de détermination des capacités
de réduction du matériau solide et une phase de détermination de la capacité de réduction
de I'éluat.

Pour la premiere étape, le lixiviant est de 'eau déminéralisée et désaérée. Au terme
de l'essai, le potentiel redox du mélange est mesuré par une électrode. Le pH est aussi
mesuré. On prépare une solution d’eau déminéralisée désaérée au méme pH que le mélange
et on mesure son potentiel redox. On compare le potentiel redox mesuré corrigé par rapport
au potentiel d’hydrogene étalon et le potentiel redox de I’'eau déminéralisé désaéré portée au
méme pH. Si le potentiel redox de I'eau déminéralisée désaérée portée au méme pH est
supérieur a plus de 50 mV du potentiel redox de la solution, cela signifie que le déchet a des
propriétés réductrices et qu’il pourrait étre observé des variations significatives de son
comportement a la lixiviation en cas d’exposition a Iair.

Pour la seconde étape, le lixiviant est une solution de sulfate de Cérium (IV). On aura
préalablement titré la solution de sulfate de Ce(IV) par une solution de sulfate de fer (II). Au
terme de l'essai, on titre la suspension obtenue par la solution de sulfate de fer(Il). Le
potentiel redox est mesuré tout au long du titrage. On peut alors calculer la capacité de
réduction du sédiment.

Pour la troisieme étape, le lixiviant est de 'eau déminéralisée et désaérée. Au terme
de l'essai, 1'éluat est filtré. On ajoute 10 + 0,01 ml de solution de sulfate de Ce(IV) a un
volume défini d’éluat filtré. On titre ensuite le mélange avec la solution de sulfate de fer(II).

On peut calculer la capacité de réduction de I’éluat.

D’autres essais, non normalisés, ont été mis au point pour déduire les mécanismes de

relargage des déchets et des matériaux.
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Tableau 17. Récapitulatif des essais normés présentés pour la caractérisation de base

, Université de Lille, 2018

Essai de caractérisation de base au sens de la norme NF EN 12920+A1 (2008)

Référence Type de | Parametre Typ,e d ¢ . I.Qa'pPort Durée de Dispositif
dela L, matériau | Lixiviant | lixiviant/ la Lo
test étudié i L. . d'agitation
norme teste matériau | lixiviation
retournement
FE *
NFEN multiplesa | 2<pH <12 | granulaire eat dr+ 48h+7 ou a
14429 D acide/ |L/S*™=10].
I'équilibre | (8 valeurs) <1mm jours max | rouleaux (10
(2015) base .
tr/min)
NF EN eau d* +
Itiplea | 2<pH <12 lai 48h+7
14997 ;'r:éu ililljil:r: (8<\I;ale1<1rs) gia?ljn?e acide/ | L/5™ =10 'ojrs r;ax magnetique
(2015) d = base ]
FE 11
NFEN . renouvete monolithique L/A*** = . L.
15863 | dynamique | -ment du eau d* 64 jours | magnétique
... 4x4x4 8
(2015) lixiviant
XP renouvelle
L A*** ’t‘
CEN/TS |dynamique | -mentdu | monolithique / . magnetique
. . eau d* non 36 jours ou pompe
15864 continue lixiviant 4x4x4 édéfing recirculation
(2016) continu P
. L/S** .
NF EN | dynamique | rapport ranulaire cumulé Variable
14405 - flux L/S** g< 10 mm eau d* isau'a estimée a non
(2017) ascendant | croissant a ] 1% 33 jours
XP granulaire | eau d*+
. \ s Plateau
CEN/TS | multiples a | capacités <4 mm et sulfate L/S** .
D . . . i 24h (amplitude
16660 I'équilibre | réductrices | une fraction<| de Ce |multiples min 5 cm)
(2015) 0,125mm (IV)
* eau d : eau déminéralisée, distillée ou déionisée
**L/S : rapport du volume de lixiviant sur la masse de matiere seche du déchet
***L/A : rapport du volume de lixiviant sur la surface du monolithe

3.2.3. Essais de vérification sur site

En Septembre 2015, le Cerema a édité une note d’information dans la continuité du

guide SETRA (2011) relative a 1'utilisation de planches d’essais et de plots expérimentaux

dans le cas particulier de l'utilisation de matériaux alternatifs en technique routiere

(Vaillant et al., 2015).
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Une étape intermédiaire entre le laboratoire et le terrain : la planche expérimentale

Les planches expérimentales sont des dispositifs expérimentaux intermédiaires entre
I’échelle laboratoire classique et I'étude de terrain. Il s’agit de faire varier les parametres des
dispositifs expérimentaux de laboratoire de fagon a s’approcher au plus pres de la réalité. Les
dimensions des planches expérimentales peuvent varier de la taille des dispositifs de
laboratoire (quelques dizaines de centimetres) a 1'échelle pilote. L'utilisation de planches
expérimentales permet d’obtenir, au stade de I'’étude en laboratoire, des résultats plus
réalistes qu’avec l'utilisation seule des dispositifs classiques. Des lors, il sera possible
d’orienter I’étude terrain a la lumiere de ces résultats. Par ailleurs, les résultats obtenus lors
de l'étude en planche expérimentale peuvent permettre de réorienter un projet, le cas

échéant, avant de débuter les tests a échelle réelle.

Pilotes expérimentaux

Fin Juin 2012, dans le cadre de la these d’Achour (Achour, 2013) I’entreprise Colas a
construit une route avec une couche de fondation a base de sédiments marins Les étapes de
construction sont illustrées sur la Figure 30. Cette route, appelée route du Freycinet 12, fait
I'objet d'un suivi mécanique et environnemental régulier (Priez et al., 2017). Le suivi
environnemental consiste en I'analyse du relargage de la couche de fondation prélevée par
carottage. L’analyse du relargage passe par un essai normé de conformité (EN 12457-2) du

comportement a la lixiviation du matériau.

Pour le suivi environnemental de ces planches et plots, il est précisé par le Cerema de
détailler les conditions d’expositions observées pendant la période du suivi. Ces précisions
sont tres importantes pour les planches réalisées en extérieurs et les plots puisque plusieurs
parametres extérieurs peuvent influencer les résultats. Il est toutefois a noter que les
matériaux cimentaires présentent une forte résistance aux facteurs extérieurs influant sur le
pH (Schiopu et al., 2007). A minima, il est nécessaire de relever la pluviométrie, les périodes
de gel et selon les sites les dates d’entretien saisonnier et le trafic. La température aussi est
importante car elle joue un rdle sur la mobilité des especes chimiques (Schiopu et al., 2007).

Les résultats dépendent du bilan hydrique effectif durant la période de suivi, ce bilan
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recoupe les volumes d’eau de percolation et de ruissellement, tous deux exprimés en

fonction de la surface en l/m?2.

Traitement a 6% du LH

e T Route Freycinet 12 a base
3 des sédiments marins

Compactage de la couche Reajlsatlon d'une
de fondation couche de roulement

Figure 30. Etapes de construction de la route du Freycinet 12 & Dunkerque (Achour, 2013)

Les concentrations en contaminants relarguées sont données en mg/l pour chaque
prélevement et en mg/m? pour les concentrations cumulées, elles sont exprimées a la fois en
fonction du temps et en fonction du ratio L/S cumulé (rapport du volume des éluats en litre

sur la masse seche du matériau en kg).

Sur cette base, le guide propose de vérifier 2 criteres d’acceptabilité, un premier sur la
valeur surfacique cumulé de 11 ETMM et de 3 anions (chlorures, fluorures et sulfates), ces

valeurs sont ajustées en fonction du temps de suivi et des pluies effectivement observées sur
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la durée de l'essai (Tableau 18). Le second critere repose sur les concentrations maximales

des mémes éléments analysés dans chaque éluat (Tableau 18).

Tableau 18. Criteres d’acceptabilité des émissions globales en contaminants réglementaires pour les
plots expérimentaux (Vaillant et al., 2015)

Paramétre Quantité surfacique relarguée cumulée Concentration maximale
Valeur (mg/m?) Valeur (mg/l)
As 10 0.3
Ba 700 20
cd 4 0.3
Cr total 50 2.5
Cu 625 30
Hg 1 0.03
Mo 70 3.5
P
Ni 20 > X min(d; =) 3
Pb 10 Pry 3
Sb 5 0.15
Se 6 0.2
Zn 625 15
Fluorure 750 40
Chlorure 125 000 8 500
Sulfate 125 000 j 7 000
d est la durée du suivi (an)
P.n est la pluie efficace mesurée sur la durée du suivi (mm).
P« est la pluie efficace annuelle de référence qui vaut :
« 100 mm/an dans le cas d'un usage revétu
« 300 mm/an dans le cas d'un usage recouvert

A noter qu'il est aussi possible de rencontrer des variabilités dans les résultats

obtenus a différentes échelles. Il est possible d’obtenir des résultats différents a cause de

parametres extérieurs non pris en compte, y compris des contaminations accidentelles

(Méhu et al., 2005). La carbonatation par le CO: atmosphérique peut aussi rendre

l'interprétation difficile (van der Sloot et al., 2007).

3.2.4. Principaux mécanismes de relargage

Les différents essais de caractérisation de base présentés permettent d’évaluer le

relargage en fonction des différents parametres. Ils sont aussi appelés essais paramétriques.

I est donc possible, en recoupant les résultats de ces essais de déterminer le mécanisme de

© 2018 Tous droits réservés.
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relargage impliqué. Plus précisément, il est possible de déterminer la forme (spéciation) et

'intensité (concentration) d’une contamination.

3.2.4.1. Mécanismes de relargage pour les produits monolithiques et granulaires

La valorisation en technique routiere a fait l'objet de nombreux travaux
principalement orienté vers la possibilité technique d'une telle valorisation (Achour, 2013;
Dubois, 2006; Scordia, 2008; Tran, 2009) mais proposant aussi des études environnementales

(Tribout, 2010). La plupart de ces études environnementales sont des tests de conformité.

e CO, 0, CI intrusion

Physical factors.
Permeability Basic transport
mechanisms:
22 ; Surface wash-off
i b diffusion
R S
i Basic chemical
Erosion Buffer capacity mechanisms:
Chemical form (speciation, Non-reactive (total
Soluble salts content)
Salt strength Solubility control
Precipitation Road ba§e materia] (e.g. alternative
construction material)
e l Road shoulder, soil
jor transport
mechanisms: <+ >
Surface wash—off_/ ~ —
: 5 Major chemical
percolation %2y SR S

Solubility control

adsorption

Physical factors: Chemical factors:

Permeability pH organic matter

Particle size Buffer capacity redox

Porosity Chemical form (speciation) salt strength
Soluble salts

Figure 31. Parametres spécifiques aux matériaux et externes influant sur le relargage de contaminants
de matériaux monolithiques et granulaires dans l'usage routier (van der Sloot and Dijkstra, 2004)
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On distingue les produits monolithiques des produits granulaires. Le relargage de
contaminants présents dans des produits granulaires est contrdlé par la percolation. Le
relargage des produits monolithiques est d’avantage controlé par la diffusion (van der Sloot
and Dijkstra, 2004). Les principaux moteurs du relargage de contaminants par des
monolithes sont rappelés sur la Figure 31. Ils peuvent étre d’ordre physiques, chimiques ou
biologiques (van der Sloot et al., 1997).

Pour les déchets stabilisés, il a été montré que, durant un essai de DMLT, toutes les
réactions minéralogiques ont lieu dans une fine couche sous la surface du monolithe (moins
de 2 mm) et que le relargage était principalement controlé par la diffusion pour Na, K et CI,
par la dissolution pour Ca et Si, et par un mélange de ces différents mécanismes pour Pb et
SO4? (De Windt and Badreddine, 2007). Les minéraux dissous issus de la matrice cimentaire
sont principalement la Portlandite (Ca(OH)2), I'Ettringite (CasAl2(SO4)3(OH)12 - 26H20) et le
sel de Friedel (Ca:Al(OH)s(Cl, OH) - 2 H20) (De Windt and Badreddine, 2007).

3.2.4.2. Compléments sur la diffusion

Pour la lixiviation de pates de ciment avec de 'eau déminéralisée dans un milieu
semi-infini, le mécanisme principal de relargage impliqué est la diffusion (Adenot and Buil,
1992). Dans le cas de déchets stabilisés, la mobilité des ions est réduite dans la matrice
cimentaire et les mécanismes de lixiviation principaux sont d’abord un lessivage de surface
suivi de la diffusion (Malviya and Chaudhary, 2006). Dans I'hypothese que I'on se place dans
un milieu semi-infini avec des échantillons pour lesquels on peut négliger les concentrations
a l'interface solide — liquide, une équation de diffusion de Fick simplifiée peut étre employée

(Godbee et al., 1980).

B -2(2)"

Pour cette équation, a. est la masse en mg de contaminant lixiviée durant la période n,
Ao est la masse initiale de contaminant présent dans 1'échantillon en mg, V est le volume de
I’échantillon m3, S est la surface de l'échantillon en m?, t. est la durée en seconde de la

période de n et De est le coefficient de diffusion effectif en m?/s.
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Le principal mécanisme de lixiviation peut étre mis en évidence avec un essai de
lixiviation sur monolithe dynamique ou semi-dynamique comme par exemple lessai
normalisé NF EN 15863 (2015). Pour ce faire, on trace le logarithme de la concentration dans
chaque éluat, en mg/m?, par rapport au logarithme du temps écoulé depuis le début de
I'essai (Malviya and Chaudhary, 2006). Plusieurs régressions linéaires peuvent étre
effectuées, afin de s’ajuster au mieux a la courbe obtenue. Pour une pente de la régression
linéaire inférieure a 0,35 le mécanisme mis en évidence est le lessivage de surface, pour une
pente comprise en 0,35 et 0,65 le mécanisme est la diffusion et pour une pente supérieure a

0,65 le mécanisme mis en évidence est la dissolution (Malviya and Chaudhary, 2006).

3.2.4.3. Méthodologie décrite dans la norme NF EN 15863

Cette méthode permet de distinguer la prédominance de deux mécanismes de
relargage : la diffusion et la dissolution. Elle permet aussi de mettre en évidence les
lessivages de surface. Le relargage controlé par la diffusion a une relation linéaire avec la
racine carré du temps. Dans le cadre de la norme NF EN 15863, l'espacement des
prélevements a été choisi tel que si le relargage est controlé par la diffusion (Tableau 15). Les
quantités relarguées dans les prélevements des fractions 5 et 6 sont similaires et 2 fois plus
élevés que celles relarguées dans les 4 premieres fractions et les quantités relarguées dans les
7¢me et 8eme fractions sont-elles mémes 2 fois plus élevés que celles des 5¢me et 6¢me fractions.
Dans le cas ou le relargage est controlé par la dissolution, les quantités relarguées sont
invariantes quel que soit le prélevement.

Toutefois, il est rare que le mécanisme controlant le relargage d’une substance d’un
produit de construction soit aussi facilement identifiable, il peut aussi y avoir une
combinaison de mécanismes. Dans ce cas, la norme propose un mode opératoire afin
d’identifier ce ou ces mécanismes (Figure 32).

Dans un premier temps, voir le point A de la Figure 32, on admet qu’il ne sera pas
possible de déterminer de fagon satisfaisante les mécanismes contrdlant le relargage lorsque
les concentrations dans les différents prélevements sont trop proches des limites de

quantification. On considérera qu’il faut :

Co_g>LQ X 1,5
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Avec (Czs, la moyenne des concentrations pour une méme substance dans les
prélevements 2 a 8 exprimée en g/l et LQ, la limite de quantification pour la substance
étudiée exprimée en ug/l.

Dans un second temps, voir point B de la Figure 32, il est conseillé de vérifier si un
lessivage de surface n’a pas eu lieu. Il s’agit d’'une forme de dissolution ayant pour
conséquence un relargage importants pour les premiers prélevements suivi d'un faible
relargage pour le reste de l'essai. Pour vérifier cette possibilité, les 2 conditions suivantes

doivent étre établies :

C;>18x%x(C3_4
et

Csg <LQ X 15

Avec (i, la concentration dans le prélevement 1 exprimée en pg/l, Cs7, la moyenne
des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 3 a 7 exprimée en pg/l,
Css, la moyenne des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 5 a 8
exprimé en pg/l et LQ, la limite de quantification pour la substance étudiée exprimée en pg/l.

Pour 'étape suivante, voir le point C de la Figure 32, on vérifie si le relargage est
controlé par la diffusion. Dans un premier temps, il est demandé de vérifier si un
appauvrissement a lieu ou non, afin de sélectionner le calcul de I'erreur quadratique. Pour

I’étape CI :

. C . 1 . . . C 1
Si C—8 > 0,9 on considere qu’il n'y a pas d’appauvrissement, si C—S < 0,9 on considere
7 7

qu’il y a un appauvrissement.

Avec Cs, la concentration dans le prélevement 8 et C; la concentration dans le

prélevement 7 exprimées en ug/l.

Pour I'étape CII, s'il n'y a pas appauvrissement, on se base sur les prélevements 2 a 8,

si ’équation suivante est vérifiée, on considere que le relargage est controlé par la diffusion :
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2

<04

\/(C(Z:is—0,467)2+(C§EB—0,467)2+(C§f8—0,467)2+(C;:—Es—0,933)2+(Cgfs—0,933)2+(C§Z8—1,867)2+(C§EB—1,867)

7

Avec C3, C3, C4, G5, Ce, C7 et Cs les concentrations des prélevements 2 a 8 et Czs, la
moyenne des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 2 a 8

exprimées en pg/l.

Sl y a un appauvrissement, on se base sur les prélevements 2 a 7, si I'équation

suivante est vérifiée, on considere que le relargage est contrdlé par la diffusion également :

2

Ca— Co— Co— C Co— Co—
2=-7 2-7 2—-7 62 2-7 7 <O’4

\/( Ce -0,545)2+( Cs —0,545)2+( Ca —0,545)2+(C—E7—1,091)2+( Ce —1,091)2+( 27 —2,182)

Avec C;, Cs, C4, Cs5, Cs et C7 les concentrations des prélevements 2 a 7 et Cz7, la
moyenne des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 2 a 7
exprimées en pg/l.

Pour I'étape CIII, s’il y a un lessivage de surface précédant le relargage controlé par la

diffusion, la condition suivante doit étre établie :

C;>1,8%Csy

Avec Ci, la concentration dans le prélevement 1 exprimée en pg/L et Cs4, la moyenne

des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 3 et 4 exprimée en ug/l.

Si la diffusion n’est pas établie, la possibilité que le relargage soit contrdlé par la
dissolution est étudiée, soit I'étape D de la Figure 32. Pour ce faire, il est nécessaire de vérifier
que le pH est stable (DI) et que les concentrations relarguées sont stables entre les différents

prélevements (DII). Pour ce faire, il faut que les 2 conditions suivantes soient vérifiées :
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opn < 0,25
et

Oc < 0,25 X Cl—8

Avec oy, I'écart-type du pH de I'ensemble des prélevements, Cis, la moyenne des
concentrations pour une meéme substance dans les prélevements 1 a 8 exprimée en ug/l et oc,

I'écart-type des concentrations pour une méme substance de I'ensemble des prélevements.

Dans le cas ou ni la diffusion ni la dissolution n’ont pu étre mis en évidence comme
mécanisme controlant le relargage, le lessivage de surface et I'appauvrissement peuvent étre
mis en évidence. Pour vérifier si le lessivage de surface a une incidence sur le relargage
d’une substance dans le cas ou le mécanisme principal contrdlant le relargage n’est pas
identifié (étape E), il est nécessaire de vérifier que le pH est relativement stable (EI) et que les
concentrations dans les prélevements 2 a 4 sont bien inférieures a la concentration relarguée

dans le premier prélevement (EII).

Pour ce faire, il faut que les 2 conditions suivantes soient satisfaites :

|pH; — pH,_g| < 0,5
Et
Cl > 1,8 X C2_4

Avec pHi, le pH relevé dans le premier prélevement, pH:-s, la moyenne des pH relevés
dans les prélevements 2 a 8, Ci, la concentration dans le prélevement 1 exprimée en g/l et
C24, la moyenne des concentrations pour une méme substance dans les prélevements 2 a 4
exprimée en ug/L.

Pour la derniere étape F, il s’agit de vérifier si I'appauvrissement a une incidence sur

le relargage. Pour ce faire, il faut que les 2 conditions suivantes soient satisfaites :

125

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Cs < 0,9%C,
Et
Cs < 0,9 X Cs

Avec Cs, C7, Cs et Cs les concentrations des prélevements 8, 7, 6 et 5 pour une méme
substance exprimées en pg/l. Dans le cas ou la substance est sensible aux variations du pH,
ce qui est généralement le cas a quelques exceptions comme les bromures et les chlorures,

I'appauvrissement n’est établit que si :

apH < 0,25

Avec opn, I'écart-type du pH de 'ensemble des prélevements.

[ Les concentrations globales sont prochesde laLQ ? A
La concentration dans le premier prélévement est beaucoup plus élevée “
que dans tous les suivants pour lesquels les concentrations restent proche
de |a limite de quantification? B

i

Qui:Cl, Cl
Un appauvrissement est observé 7 Cl
Lerreur quadratique moyenne des concentrations des prélévements 2 a Qui:Cll
Avec Cll vrai, la concentration dans le premier prélévement est beaucoup

7 est faible ? Cll
Qui: Cll, cl
plus élevée que dans les suivants juste aprés ? Clll

QOui: Cl, Cll,
cm

1

Le pH est il stable entre les différents prélévements ? DI
Les concentrations relarguées sont elles stables entre les différents
prélévements ? DIl

Le pH est il stable entre les différents prélévements ? El
La concentration dans le premier prélévement est sensiblement plus
élevée que dans les suivants? Ell

1
EE

Qui:Flet
m non Fil ou
Oui Fl et pH
s stable
La concentration baisse au fur et a mesure du déroulement de I'essai ? Fl
Substances sensible aux modifications du pH ? Fll ]"/
I Non

Figure 32. Identification du principal mécanisme controlant le relargage d une substance a partir des
résultats de l'essai normé NF EN 15863 DMLT
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3.3. Ecotoxicité des sédiments

3.3.1. Notions

Initialement, l'approche écotoxicologique a été développée pour répondre au
probleme posé par les pesticides organochlorés (années 1960) qui ont des effets insidieux sur
des especes non ciblées selon Carson, 1962 (Pelletier and Campbell, 2008). La définition de
I'écotoxicologie retenue par Pelletier et Campbell (Pelletier and Campbell, 2008) est la
suivante «la science qui cherche a prédire les impacts sur 1'écosysteme des apports en
substances potentiellement toxiques ». Des stresseurs (c’est-a-dire des agents a l'origine de
perturbation d’organismes vivants) autres que des contaminants peuvent aussi étre inclus
dans le domaine de I"écotoxicologie selon les définitions.

L’aspect écotoxique differe donc du relargage du polluant dans 1'environnement. Il
est donc nécessaire d’étudier cet aspect pour déterminer I'impact sur I'environnement. En
effet, tous les polluants n’ont pas les mémes effets sur les écosystemes. La dose est aussi
importante pour déterminer ces effets méme s’il n’existe pas toujours de corrélation entre les
effets toxiques d’un sédiment et son contenu total en substances toxiques (Lors et al., 2010,
2011, 2017, 2018; Mamindy-Pajany et al., 2011). En effet, il n’est pas possible d’analyser tous
les contaminants d’une matrice et on ignore donc les concentrations en contaminants non
analysés.

La biodisponibilité des contaminants joue donc un role essentiel. Les éléments
chimiques présents dans l'environnement ne sont toxiques que dans la mesure ou ils
interagissent avec le biotope et la biocénose. La biodisponibilité des substances toxiques
renvoie a la fraction de substances totales présentes dans le biotope qui peut interagir avec la
biocénose (Ramade, 2007), c’est-a-dire, la fraction de contaminants capable de franchir la
barriere biologique et d’étre assimilé par un organisme (Pelletier and Campbell, 2008; Worms
et al., 2006). Une méme substance peut avoir des effets différents et plus ou moins puissants
en fonction de sa spéciation. De nombreux parametres jouent sur la toxicité d’une substance,
sa spéciation, mais aussi sur la composition du milieu dans lequel elle se trouve et les
especes, il peut y avoir des effets d’antagonisme, de synergie ou de concurrence entre les
différents contaminants.

Le caractere écotoxique a été évalué lors de I'étude de la dangerosité (critere HP14

voir Chapitre réglementation). Néanmoins, le caractere écotoxique du sédiment varie lors de
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sa mise en dépot (Piou, 2005). D’autant plus, que 1'étude de la toxicité sur I’environnement
concerne autant le sédiment brut que son produit valorisé qui sera directement en contact

avec 'environnement.

3.3.2. Bioessais

Il existe différents bioessais qui permettent d’étudier différents aspect de la toxicité.
Les plus simples sont les tests de toxicité aigiie. Ils permettent d’évaluer la toxicité dun
polluant sur un organisme dans des conditions spécifiques pour une forte concentration de
polluant et une période réduite. L’effet toxique peut varier mais en regle générale, pour une
toxicité aigiie, 1’effet observé est la létalité. On peut donc obtenir une courbe dose-réponse en
faisant varier la concentration des polluants. Les effets sur I’adaptation et la régénération des
organismes ne sont pas observables aux fortes concentrations en polluants a cause des
potentiels effets aigus observés et de la courte durée du test. Dans le cas de I'étude d'un
sédiment, on adoptera une démarche matrice, c’est-a-dire que 1'on fera varier la quantité de
sédiment en contact avec 1'organisme plutot que de faire varier la concentration dun seul
polluant.

Les tests de toxicité chroniques permettent d’étudier des effets a plus long terme et
avec des quantités moins importantes de substances toxiques. Du fait de ce temps long, ils
sont en général plus difficiles a mettre en ceuvre que les tests de toxicité aigiie pour des
raisons de délais, de logistique et de cofits. Dans le cas des sédiments et de leurs faibles
concentrations en polluants (en regle générale) les tests de toxicité chronique semblent plus
adaptés.

Les tests de génotoxicité sont des tests qui permettent d’évaluer l'impact des
polluants sur le génome et peuvent étre réalisés sur des cellules seules.

D’autres tests, qui ne sont pas a proprement parler des tests d’écotoxicité,
puisqu’aucun organisme n’est soumis spécifiquement aux polluants, permettent de juger du
bon état d'un milieu. Ces tests, dits de qualités, permettent de rendre compte du bon
fonctionnement écologique d'un milieu. Lorsqu’'un polluant, ou une matrice contenant des
polluants, est introduit dans ce milieu, on peut donc juger de son effet sur les fonctions

biologiques du milieu.

128

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Plusieurs normes et projets conseillent des tests normalisés. Parmi les normes, on
retrouve la norme NF EN 14735 (2006) qui donne des consignes pour préparer les déchets
aux tests d’écotoxicité et fournit un catalogue de tests normalisés recommandés. Il existe une
norme équivalente pour préparer des échantillons de sol ou de matériaux du sol aux tests
d’écotoxicité, la norme NF ISO 15799 (2004, en cours de révision). Cette norme préconise en
majorité les mémes tests que celle spécifique aux déchets en y ajoutant des tests de qualité du

sol.

Le ring test est un projet européen qui vise a harmoniser les tests d’écotoxicité a
utiliser pour la détermination du critere de danger « écotoxique » (HP14, Chapitre II). Pour
ce faire, les différents tests préconisés par la norme NF EN 14735 ont été testés sur différents
types de déchets, du sol contaminé par des HAP, du bois et des cendres de centre
d’incinération des ordures ménageres (Becker et al., 2007). Sont ajoutés aux tests normalisés,
le test sur Arthrobacter et le test d’évitement sur les vers de terre. Ce dernier, encore peu
utilisé a I'époque, a 'avantage d’étre rapide tout en démontrant des effets plutdt chroniques.
Pour de faibles concentrations, les vers de terre sont introduits dans un milieu non pollué a
proximité d’un milieu pollué. Au bout de 2 jours, on comptabilise le nombre de vers de terre

du coté contaminé.

Le projet SEDIGEST, portant sur I'évaluation des risques environnementaux liés a
l"utilisation de sédiments de dragage pour combler les carrieres, propose un certain nombre

de test d’écotoxicité adaptés aux sédiments et a cette filiere de valorisation.

L’ensemble de ces tests sont présentés sur la Figure 33. Certains tests normalisés ne
sont préconisés ni par les normes ni par les projets énoncés. Il est conseillé d’utiliser
plusieurs tests avec des organismes différents pour tester un polluant, un seul test n’étant
pas suffisant pour juger de la toxicité d'une substance sur I'environnement en général (Lors
et al, 2010). La norme FD CEN/TR 16110 (2011) propose des lignes directrices pour

I'utilisation de tests d’écotoxicité sur des déchets.
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Figure 33. Principaux tests d’écotoxicité normalisés utilisés pour I'évaluation des sédiments.
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Cette norme recommande d’utiliser les mémes essais de lixiviation pour réaliser une
analyse chimique du relargage du déchet et pour réaliser les tests d’écotoxicité afin de
faciliter 'interprétation des résultats. Cette norme expose donc dans un premier temps les
différents avantages et inconvénients des techniques utilisées en lixiviation de fagon a ce que
I'on choisisse d’emblée des essais qui pourront servir a l’analyse chimique et aux tests
d’écotoxicité. Le caractere statique ou dynamique de la lixiviation, son rapport L/S, le type de
lixiviant et le mode de séparation de 1'éluat de la matrice solide sont abordés. La norme
aborde ensuite la hiérarchie des criteres de sélection selon l'usage que 1'on veut avoir des
déchets. Dans le cas ou l'on veut valoriser les déchets en amendement agricole ou en

technique routiere, on obtient le classement présenté sur la Figure 34.

o ++: +:
Structure de la batterie (# Rapidité du temps de ~ Capacité de discrimination
niveaux trophiques, types réponse, entre les échantillons
et criteres d ef‘fc?ts etvoies ¢ 1it4 de mise en ceuvr 5 soumis a l’essai
d’exposition),
o, . reproductibilité,
Sensibilité (y compris en -
fonction du polluant), normalisation,
pertinence écologique absence de redondance

des résultats et

bon rapport cotit/efficacité

Figure 34. Hiérarchie des critéres de sélection des essais d’écotoxicité en vue d’une réutilisation des
déchets d’apres la norme FD CEN /TR 16 110

Pour répondre a cette hiérarchisation, les essais normés ont été classés en fonction du

niveau trophique de I'organisme d’essai (Figure 35).
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Les différents criteres structuraux retenus pour la batterie sont le milieu
d’appartenance de I'organisme testé (terrestre ou aquatique), le niveau trophique auquel se
situe l'organisme testé (producteur primaire, consommateur primaire/secondaire,
décomposeur) et le type de test choisi (aigiie, chronique, génotoxique, qualitatif). Sur cette
base, la norme FD CEN/TR 16110 recommande des batteries de tests d’écotoxicité pour

I'usage de déchet en technique routiere (Figure 36).

* Technique routiére FD CEN TR 16 110

Lixiviation / percolation
EN 12457-1a-4:2002 ou
CEN/TS 14 405:2014 ou
EN ISO/TS 21 268-3:2009

Pas de contact direct avec les écosystémes
terrestres (utilisation autre que couche de
forme)=» contamination via les lixiviats

Toxicité attendue
relativement
faible=> essais
chroniques de
préférence

/ Choix libre parmi les tests terrestres\
chroniques recommandés dans

EN 14 735:2005
(S tests : vers de terre reproduction ISO 11 268-2,
collembole reproduction 1SO 11267,
enchytéides reproduction 1SO 16 387,
émergence de croissance 1SO 11 269-2,
escargot survie et croissance 1SO 15 952) /

Inhibition de la
croissance des algues
d‘eau douce
EN ISO 8 692

Inhibition de la
croissance Lemna minor
EN ISO 20 079

Figure 36. Batterie de tests d’écotoxicité pour I’étude d’un déchet voué a un usage en technique
routiere (d’aprés la norme FD CEN/TR 16110)

Le choix des tests d’écotoxicité passe par 'identification des voies de contact entre les
substances polluantes et les écosystemes cibles atteints lors de la réalisation du projet. La
toxicité attendue pour les déchets et en particulier pour les sédiments est relativement faible.
En conséquence, les tests de toxicité chronique seront privilégiés. Ensuite, les tests sont

choisis de fagon a représenter I'ensemble de la chaine trophique.

133

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

La norme propose d’utiliser une batterie de tests bien structurée plutdt qu'un test sur
un unique organisme dans le but d’obtenir un impact plus représentatif de I'impact subi par

la biocénose exposée.

Pour aller vers une meilleure représentation des biocénoses, on peut aussi étudier
I'impact du déchet sur des microcosmes. Les microcosmes, appelés LAM (Laboratory
Aquatic Microcosm), développés par Clément et Cadier (Clément and Cadier, 1998) sont
réalisés au laboratoire. L'essai LAM permet de mettre en évidence les effets d’un polluant ou
d’une matrice polluée sur 5 especes d’organismes d’eau douce simultanément dans un mini
écosysteme composé d’eau et de sédiment artificiel. Les organismes choisis correspondent a
des organismes couramment utilisés seuls et décrivent bien la chaine trophique (I'algue
Pseudokirchneriella subcapitata, la lentille d’eau Lemna minor, la daphnie Daphnia magna,
I"'amphipode Hyalella azteca et I'insecte Chironomus riparius). Le volume des microcosmes peut
varier de 2 a 100 litres (Cauzzi, 2007; Triffault-Bouchet, 2004). Par rapport aux essais mono-
spécifiques standards, le LAM permet d’exposer simultanément et sous les mémes
conditions différents organismes au polluant, les interactions entre les polluants et les
différents organismes et entre les polluants et le milieu sont donc prises en compte. La
répartition des polluants dans les différentes phases d’un méme milieu, ainsi que les voies
d’exposition des organismes aux polluants, sont plus proches de la réalité pour les essais
LAM que pour les essais mono-spécifiques. De plus, il n’est pas nécessaire de modifier le
milieu pour I'adapter a un organisme en particulier. Cependant, le LAM demande beaucoup
de moyens logistiques et financiers et a des problemes de réplicabilité et de répétabilité. De
plus, sa complexité pose des problemes d’interprétation des résultats tandis que les
conditions artificielles de I'essai lui donnent un manque de représentativité des écosystemes

réels. Cet essai a toutefois été amélioré par la these de Delhaye (Delhaye, 2012).
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Chapitre 111

Caractérisation écotoxicologique des
sédiments, de la réglementation a la mise en

evidence d’essais discriminants

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

1. Introduction

Selon les conditions de valorisation du sédiment, des toxicités plus fines, ou visibles a
plus long terme, que celles qui peuvent étre détectées par la batterie de bioessais mise en
place dans le cadre de l’évaluation du HP14, pourraient potentiellement impacter les
écosystemes terrestres et aquatiques. Le cadre normatif, au travers de la norme
FD CEN/TR 16110, propose des lignes directrices pour l'utilisation des essais d’écotoxicité
appliqués aux déchets. Dans cette norme, les choix du mode d’extraction et de la batterie des
bioessais a appliquer aux déchets sont évalués et hiérarchisés pour la constitution d’une
batterie de bioessais (Figure 34). Les criteres de sélection proposés concernent la
caractérisation écotoxicologique de base mais aussi la gestion des déchets en décharge et leur
réutilisation. La réutilisation de déchets minéraux pour la construction des routes y figure en
exemple et des pistes y sont données afin d’élaborer une batterie de bioessais adaptée a ce
type de valorisation. Ces préconisations sont résumées dans la Figure 36.

Cette norme n’ayant pas de valeur réglementaire, la caractérisation écotoxicologique
des déchets en vue de leur valorisation n’est pas réglementée. Cependant, au niveau de la
législation européenne, le RCP, Reglement sur les Produits de Construction (Reglement
n°305/2011) le reglement européen d’harmonisation sur les produits de construction, a été
adopté. Lors d’un atelier d’experts, il a été décidé d’inclure 1'étude de 1'écotoxicité et de la
biodégradabilité aux travaux du CEN/TC 351, afin de répondre aux exigences du RCP
concernant « I'hygiene, la santé et 'environnement » décrites dans son annexe 1 (Norme
FD CEN/TR 17105). De nombreux travaux allemands ont visés a caractériser les produits de
construction d'un point de vue écotoxicologique (Gartiser et al., 2017a, 2017b). C’est dans ce
cadre que la législation allemande a pris des dispositions en 2009 et 2011 (DIB-Mitteilungen)
pour prendre en compte la biodégradabilité et les effets écotoxicologiques des constituants
mobilisables des ouvrages de construction sur les eaux de surfaces et souterraines et les sols.
Il est défini par ces dispositions que des essais d’évaluation des effets écotoxicologiques sont
a réaliser lorsque par contraintes analytiques, certains constituants des éluats ne peuvent pas
étre analysés, lorsque des seuils d’acceptabilité de substances organiques libérées ne sont pas
disponibles et lorsque la toxicité des constituants lixiviables ne peut pas étre prédite. De la
méme facon qu’il est préconisé dans la norme FD CEN/TR 16110, la législation allemande

prévoit d’utiliser des essais des différents niveaux trophiques. Dans la perspective dune
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intégration des sédiments dans certains produits de construction comme matiere premiere
secondaire et d'une évolution en ce sens de la réglementation européenne, ces essais
pourraient devenir courant sur sédiment en vertu de leur complexité, rendant difficile la
prévision de la toxicité de leurs constituants.

Par ailleurs, les produis de construction sont aussi soumis a la réglementation
européenne REACH, qui spécifie que les fabricants et importateurs de substances (dont les
mélanges utilisés pour les produits de construction) doivent démontrer que l"utilisation de
leur produits est sans danger tout au long du cycle de vie du produit. Cette réglementation
est dépendante du tonnage importé et des PNEC (Predicted No Effect Concentration, c’est-a-
dire la plus forte concentration sans risques pour I'environnement) doivent étre établies a
partir de 10 tonnes. Dans le but de répondre a ces exigences, une méthodologie a été
proposée par I'Université de Lisbonne (Rodrigues et al., 2017). Il a également été mis en
évidence que des matériaux pouvaient avoir un potentiel écotoxique méme s’il n’avait pas
été mis en évidence de toxicité pour les matieres premieres (Rodrigues et al., 2017). Dans ce
contexte, une évaluation plus fine de l'écotoxicité des sédiments selon la valorisation
envisagée serait une donnée valorisable dans REACH ; ce qui permettrait une incorporation
facilitée des sédiments dans les produits de construction a I'échelle européenne.

L’évaluation de 1’écotoxicité des sédiments s’integre également dans les démarches
volontaires de caractérisation environnementale des sédiments en vue de leur valorisation.
La démarche écolabel propose une méthodologie d’évaluation environnementale de produits
sur 'ensemble de leur cycle de vie en proposant un score auquel un facteur de toxicité
intervient sur la base des NOEC (No Observed Effect Concentration, c’est-a-dire, la plus forte
concentration pour laquelle aucun effet n’a été observé) connues. Des travaux ont également
été menés sur le mode d’extraction a employer sur les produits de construction et sur la mise
en relation des résultats obtenus avec des PNEC connues (Duester et al, 2017). Une
démarche complémentaire a été développée dans USETox® (Figure 37) en prenant en
compte l'exposition aux cibles potentielles et les transferts de contaminants, adoptant une
approche d’évaluation de risque également sur 1'ensemble du cycle de vie et en utilisant des

données de EC50 disponibles (Saouter et al., 2018).
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Product Life Cycle - IS Residual toxicity: what is
received from all compartments
USEtox® Impact Score (IS) for :> and stays in the water column
aquatic freshwater toxicity (free dissolved) of freshwater
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ﬁ perspective
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Direct emission perspective

Figure 37. Représentation schématique du score de toxicité des produits obtenue par USETox®
(Impact Score IS) et par I’Ecolabel Européen (CDV) (Saouter et al., 2018)

La démarche Sédimatériaux est également une démarche volontaire dont I'enjeu
principal est la valorisation des sédiments. Pour le moment, la prise en compte de
I'écotoxicité des sédiments n’intervient que dans la partie réglementaire concernant la
dangerosité des sédiments. C’est dans ce cadre qu'une premiere étude réalisée pour le CD2E
(Bazin and Vernus, 2015) a testé des méthodes de caractérisation plus fines de la toxicité des
sédiments, dans le but de sécuriser le choix des filieres de valorisation des sédiments sans
toutefois avoir vocation a se substituer aux démarches d’évaluation de risques
environnementaux et sanitaires en scénario. Dans la continuité directe de 1'étude pour le
CD2E, une démarche complémentaire a ét¢é menée sur 4 sédiments d’origine fluviale, un
sédiment de barrage, un sédiment lacustre et 4 sédiments marins. Le but de cette étude étant
d’identifier des essais sensibles pour l’évaluation de la toxicité des sédiments et non
’évaluation de la pertinence écologique de la valorisation par une batterie complete d’essais.
Cette étude repose donc sur la réalisation de bioessais normalisés et en cours de
normalisation, complémentaires a ceux déja réalisés dans le cadre du HP14 ainsi que sur la

variation du mode et du ratio d’extraction aqueux pour les bioessais aquatiques.
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2. Matériels et méthodes

2.1. Méthodologie écotoxicologique mise en ceuvre

2.1.1. Enseignements de I’étude préliminaire

Cette étude a été menée, par PROVADEMSE a la demande du CD2E dans le cadre de
la démarche SEDIMATERIAUX (Bazin and Vernus, 2015), sur un sédiment marin issu du
Grand Port Maritime de Dunkerque (GPMD) et un Sédiment fluvial issu de la Métropole
lilloise (MEL).

Dans un premier temps, la dangerosité des sédiments par rapport a la propriété de
danger HP14 « écotoxique » a été évaluée en suivant la batterie de bioessais commune aux
déchets et celle employée spécifiquement sur les sédiments. Les essais ont été réalisés aux
seuils et a la concentration maximale pour étudier la possibilité d’optimiser la démarche
d’évaluation de la propriété HP14.

D’autres essais ont été menés sur ces sédiments dans un second temps sur les mémes
organismes que ceux utilisés dans les batteries HP14 mais avec des conditions de réalisation
optimisées augmentant leur sensibilité. Des essais impliquant des organismes plus
spécifiques aux sédiments ont aussi étés réalisés. Parmi ces essais, l'inhibition de la
reproduction des vers de terre Eisenia fetida ainsi que 'essai d’évitement réalisé sur le méme
organisme ont démontré une sensibilité importantes aux sédiments testés. L’essai
d’inhibition de la croissance du végétal Myriophyllum aquaticum a démontré une sensibilité
importante au sédiment marin, et des effets positifs ont également été observés pour le
sédiment fluvial. L’essai d’inhibition de la croissance du crustacé Heterocypris incongruens a
permis de mettre en évidence la pertinence de cet essai.

L’'impact du ratio L/S sur la sensibilité des bioessais menées a été étudié¢ avec des
essais de percolation en flux ascendant (NF EN 14405). Il a été montré avec ces essais que le
ratio L/S de 10, utilisé lors de la lixiviation en batch (NF EN 12457), masque la possible
toxicité du sédiment par une dilution trop importante. Il est donc recommandé, a la suite de
ces essais, d'utiliser un ratio d’extraction liquide/ solide de 2 pour la percolation, permettant
a la fois d’observer la toxicité maximale et de fournir une quantité suffisante de lixiviats pour
la réalisation de ces essais. Il a été également montré que lors des démarches

complémentaires, c’est-a-dire une fois la batterie HP14 déployée et la non dangerosité du
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sédiment démontrée, que les essais d’inhibition de la mobilité de Daphnia magna et
d’inhibition de la luminescence d’Alivibrio fischeri sont alors trop peu sensibles et peuvent
alors étre négligés.

L'utilisation de cycle d’«humidification/ressuyage » associée aux bioessais
d’inhibition de la reproduction de Brachionus calyciflorus et de Ceriodaphnia dubia a permis de
montrer une baisse de 1'écotoxicité avec le vieillissement des sédiments. Pour l'essai de
reproduction de Brachionus calyciflorus, la toxicité est éliminée au bout du 3¢ ressuyage pour
le sédiment fluvial et au bout du 8 pour le sédiment marin. L’essai réalisé sur Ceriodaphnia
dubia a permis de mettre en évidence une disparition totale de la toxicité des percolats au
bout du 3¢ ressuyage pour les deux sédiments.

Dans le cadre de la présente étude, les essais d’écotoxicologie ont été réalisés au sein
des locaux de PROVADEMSE a I'INSA de Lyon. Les résultats obtenus pour les sédiments
SM1 et SF2 sont issus de l'étude préliminaire, réalisée dans le cadre de la démarche
SEDIMATERIAUX, pour les essais suivant : inhibition de la croissance de la population des
algues (Pseudokirchneriella subcapitata), inhibition de la luminescence des bactéries (Aliivibrio
fischeri), inhibition de la mobilité des daphnies (Daphnia magna), inhibition de la reproduction
des rotiferes (Brachionus calyciflorus), 1étalité des vers de terre (Eisenia fetida) et inhibition de la
germination et de la croissance du blé tendre (Triticum aestivum) et du radis noir (Raphanus

sativus) en microplaques.

2.1.2. Méthodologie appliquée

Dans un premier temps, les méthodologies de caractérisation de la propriété de
danger HP14 ont été appliquées aux sédiments non-immergeables étudiés. Puis, des essais
plus sensibles ont été réalisés en suivant les recommandations du rapport du CD2E (Bazin
and Vernus, 2015). L’essai sur ostracodes (Heterocypris incongruens) a été ajouté du fait qu’il
est reconnu pour étre particulierement sensible a la toxicité des sédiments en tant
qu’organisme benthique, davantage que ’essai sur larves de chironome (Chironomus riparius)
et que celui les gammares (Hyalella azteca) (Belgis et al., 2003). L'impact du ratio d’extraction
a ensuite été étudié en réalisant des essais chroniques d’inhibition de la reproduction de

Brachionus calyciflorus a différents ratio liquide/ surface en lixiviation, en percolation a flux
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ascendant, sur la base de l'essai normalisé NF EN 14405. La méthodologie suivie est

représenté par le logigramme de la Figure 38.

[
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Figure 38. Méthodologie écotoxicologique suivie lors de cette étude

2.2. Origine des sédiments de I’étude

\’

5 percolats
Ratio L/S cumulé = 2

Colonne de percolation (5)

v

/Essais pour chaque
percolat :
* Reproduction rotiféres
(Brachionus calyciflorus)
¢ Létalité et croissance
des ostracodes

\

(Heterocypris incongruens)

)

Les 4 sédiments marins utilisés sont issus du GPMD (Grand Port Maritime de

Dunkerque). Parmi eux, les sédiments notés SM1 et SM2 sont des sédiments frais, le premier

étant celui ayant déja été utilisé pour 'étude de PROVADEMSE, le second ayant été prélevé

en 2015. Le sédiment SM3 a été prélevé sur le site du GPMD par la chaire Ecosed apres un

traitement mécanique par retournement en andains. Le sédiment SM4 est également un

sédiment traité de la méme facon du GPMD ayant été sélectionné pour une valorisation en

substitut de la fraction sableuse pour I'élaboration d"une piste cyclable.

Les 4 sédiments fluviaux sont d’origines diverses : le sédiment SF1 est un sédiment

fourni par EDF, le sédiment SF2 a été fourni par la Métropole Européenne de Lille (MEL), il

s’agit du sédiment fluvial ayant déja été utilisé pour 1'étude de PROVADEMSE. Le sédiment

SF3 est issu d"un site de stockage de VNF et le sédiment SF4 a été prélevé dans la Defile.
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Le sédiment lacustre est issu d'une campagne de prélevement dans un parc situé sur
le territoire de la MEL.

Le sédiment de barrage a été fourni par EDF.

2.3. Méthodes d’extraction

2.3.1. Lixiviation en batch
Pour les essais concernés, il s’agit du protocole de lixiviation en batch normalisé

NF EN 12457-2, déja décrit par ailleurs dans cette these.

2.3.2. Lixiviation en colonne

L’essai de percolation s’appuie sur la norme NF EN 14405 a la différence que la
colonne utilisée n’est pas de dimensions normalisées. Au lieu d’utiliser des colonnes de 10
cm de diametre pour 30 cm de hauteur, les colonnes choisies ont 20 cm de diametre pour 30
cm de hauteur, dans le but d’augmenter le volume de percolat disponible pour les toutes
premieres fractions pour lesquelles le ratio liquide/ solide vaut 0,1. A la différence de la
norme, on s’arréte a un ratio L/S de 2 en cohérence avec l'étude préliminaire de
PROVADEMSE (Bazin and Vernus, 2015). Parmi I'ensemble des sédiments étudiés, 5 ont pu
étre lixiviés par percolation en flux ascendant. L'équivalent de 9 kg sec des sédiments SF2,
SF3, SF4, SL et SM1 ont été disposés en colonne. La vitesse d’écoulement est de 15 cm par
jour comme indiqué dans la norme. Le détail des temps de collecte est présenté dans le

Tableau 19.

Tableau 19. Volumes et temps de percolation pour les extractions en colonne

Vol d T d
Désignation du O tme ¢e emps €e Temps total de

Ratio L/S cumulé  percolat collecté  percolation pour

percolat collecté par fraction (litre) la fraction percolation
P1 0,1 1 4h35 4h35
P2 0,2 1 4h35 9h10
P3 0,5 3 13h45 22h55
P4 1 5 22h55 45h50
P5 2 10 45h50 91h40
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2.4. Rappels sur le protocole HP14

2.4.1. Protocole classique appliqué aux déchets

Le protocole d’évaluation de la propriété de danger HP14 « écotoxicité » pour les
déchets n’est pas réglementé mais fait 'objet d’une codification, la méthodologie officielle
étant celle proposée par Pandard (Pandard et al., 2006) qui est détaillée sur la Figure 3.

Pour étre considéré comme non écotoxique au sens de l'évaluation de la propriété
HP14, un déchet évalué par cette méthode doit présenter des résultats négatifs a chacun des
bioessais indiqués sur la Figure 3.

Les essais effectués sur éluat, c’est-a-dire les essais d’inhibition de la luminescence
d’ Alivibrio fischeri, d’inhibition de la mobilité de Daphnia magna, d’inhibition de la croissance
de Pseudokirchneriella subcapitata et d’inhibition de la reproduction de Ceriodaphnia dubia, sont
réalisés apres une lixiviation en batch de ratio liquide/solide de 10 suivant la norme
NF EN 12457-2.

Pour les essais de toxicité aigiie, c’est-a-dire les essais d’inhibition de la luminescence
d’Alivibrio fischeri, d’inhibition de la mobilité de Daphnia magna, de mortalité d’Eisenia fetida
et d’émergence et d’inhibition de la croissance de Lactuta sativa, il faut, pour que le déchet
soit considéré comme non toxique, que la CE50 soit obtenue pour une exposition a plus de
10% du déchet. La CE50 étant la concentration qui induit une réponse de 50% par rapport
aux controles.

Pour les essais de toxicité chronique, c’est-a-dire les essais d’inhibition de la
croissance de Pseudokirchneriella subcapitata et d’inhibition de la reproduction de Ceriodaphnia
dubia, il faut, pour que le déchet soit considéré comme non toxique, que la CE20 soit obtenue
pour une exposition a plus de 1% du déchet. La CE20 étant la concentration qui induit une

réponse de 20% par rapport aux controles.

2.4.2. Protocoles spécifiques aux sédiments
Une évolution de ce protocole adapté aux sédiments, et notamment a leur nature
saline, est présenté par le BRGM (Mouvet, 2012; Mouvet et al., 2013). Ce protocole est décrit

par la Figure 4.

146

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Afin de limiter le volume de sédiment soumis a cette batterie, une premiere sélection
est effectuée a la fois sur les sédiments marins et sur les sédiments continentaux sur le
respect des seuils S1, définis par l'arrété du 9 aohGt 2006 sur la base de résultats
écotoxicologiques (Mouvet, 2012). Lorsquun des seuils S1 n’est pas respecté, la batterie
s’applique au sédiment tamisé et centrifugé, de facon a limiter les effets du sel sur les
bioessais qui y sont sensibles.

Les essais d’écotoxicité sont réalisés en cascade de sorte a ce que I'ensemble de la
batterie ne soit pas nécessairement mise en ceuvre dans son intégralité pour attribuer la
propriété HP14 «écotoxique» a un sédiment. Dans l'ordre, l'essai de toxicité aigiie
d’inhibition de la luminescence d’Alivibrio fischeri, puis un l'essai de 1'écotoxicité chronique
sur le rotifere Brachionus calyciflorus et enfin un essai de l'écotoxicité aigiie d’émergence et
d’inhibition de la croissance d’Avena sativa. Les essais de l'écotoxicité aigiie et chroniques
sont validés de la méme fagon que pour le protocole HP14 (Pandard et al., 2006).

Des propositions d’optimisation de ce protocole ont été faites (Bazin and
Vernus, 2014) et ont été suivies pour cette étude. Il s’agit de réaliser les bioessais directement
aux seuils (10% pour les essais de toxicité aigiie et 1% pour les essais de toxicité chronique)
et a proportion maximale de facon a réduire la quantité de sédiment nécessaire pour réaliser
les différents bioessais. Dans cette optique et également pour gagner du temps, Bazin et
Vernus ont proposé de réaliser les essais végétaux sur microplaques (Bazin and Vernus,
2015), pour cette étude, les essais de toxicité sur végétaux ont étés réalisés en pot et sur

microplaques.

2.5. Bioessais mis en ceuvre

Pour chaque bioessai réalisé, des essais témoins positifs ont été réalisés en amont sur
les organismes utilisés par l'organisme d’accueil (PROVADEMSE). Ces témoins sont
spécifiques a chaque essai d’écotoxicité et permettent de s’assurer de la qualité de la réponse

en cas de toxicité avérée.
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2.5.1. Préparation des sédiments

Pour chacun des essais réalisés, les sédiments ont subi une préparation commune se
composant d'une homogénéisation mécanique, d'un tamisage a 4 mm et éventuellement
d’un séchage a Iair libre en fonction de la teneur en eau maximale nécessaire a la réalisation

de l'essai. Les sédiments marins ont été centrifugés pendant 30 min a 9000 tr/min.

2.5.2. Essais d’écotoxicité faisant partie de la batterie du HP14

Parmi les essais recommandés dans la batterie du HP14, l'essai d’inhibition de la
reproduction de Ceriodaphnia dubia n’a pas été réalisé puisque, parmi les essais plus sensibles,
une nouvelle version de cet essai est en cours de normalisation. Il a été réalisé en cohérence
avec les conclusions du rapport de commande du CD2E (Bazin and Vernus, 2015). De méme,
les essais d’émergence et d’inhibition de la croissance de plantes n’ont pas été réalisés sur
Lactuca sativa mais sur un organisme monocotylédone et un organisme dicotylédone en

cohérence avec les choix fait par MATE98 et le BRGM pour le protocole HP14.

2.5.2.1. Essais de mortalité sur vers de terre Eisenia fetida

Il s’agit d'un essai de toxicité aigiie sur matériaux solides, qui consiste en une
évaluation de la mortalité de vers de terre Eisenia fetida au contact du déchet au bout de 2
semaines. Il s’agit de 1'essai normalisé NF ISO 11268-1. Les organismes utilisés pour cet essai
sont des vers de terre d’élevage agés d’au moins 2 mois et ayant atteint leur maturité sexuelle
et dont la masse est comprise entre 300 et 600 mg. La maturation sexuelle est visible par la

présence d’'un clitellum du 33¢me au 38¢m segment.

Pour chaque sédiment, quatre répliques de 1'essai ont été réalisées avec le sédiment
non dilué, et de méme avec une dilution a 10% du sédiment dans du sol ISO. Quatre

répliques avec uniquement du sol ISO ont été également réalisées en témoin.

Le sol ISO est obtenu par le mélange de 10% de tourbe de sphaigne finement moulue,
20% de kaolin et de 70% de sable de Fontainebleau, le pH est ajusté a 6,0 + 0,5 avec du CaCOs

et le sol est ensuite humidifié avec de ’eau déminéralisée. La teneur en eau des matériaux est
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ajustée, de facon a avoir entre 40 et 60 % de la capacité totale de rétention en eau

préalablement déterminée.

Pour chaque essai, I'équivalent de 500 g de matériau sec est introduit dans des
récipients avec couvercles percés. Les vers sont placés par 10 en suivant une répartition
homogene des individus (la somme des masses des individus par récipients sont égales a 100
mg pres). Les récipients sont incubés a 20 + 2°C avec un cycle lumiere/ obscurité de 16 heures
de jour pour 8 heures de nuit. Apres 14 jours, les vers sont récupérés dans chaque récipient,

les vers vivants sont décomptés et pesés.

2.5.2.2. Inhibition de la germination et de la croissance de plante monocotylédones et

dicotylédones

Il s’agit d'un essai d’écotoxicité aiglie sur matériaux solides, qui consiste en une
évaluation de I'inhibition de la germination dans un premier temps puis de l'inhibition de la
croissance des parties aériennes des végétaux dans un second temps. Il s’agit de l'essai
normalisé NF EN ISO 11269-2. Les organismes utilisés pour cet essai sont le blé tendre
Triticum aestivum et la luzerne Medicago sativa comme especes monocotylédones. Pour les
especes dicotylédones, le radis noir Raphanus sativus et le tournesol Helianthus annuus ont été

retenues.

Le blé tendre et le radis noir sont des exemples d’especes monocotylédones et
dicotylédones couramment utilisées pour cet essai, et ont donc été employés lors de 1'étude

préliminaires (Bazin and Vernus, 2015) et pour cette étude également.

Dans le but de palier aux effets du sel (NaCl) dans les essais de germination et de
croissance de végétaux avec des sédiments marins, il a été proposé d’utiliser pour ces essais
une espece tolérante au sel. Il existe plusieurs études sur la tolérance et I'adaptation a la
présence de sel dans les eaux d’irrigation de la luzerne (Medicago sativa), notamment au
Maroc (Birouk et al., 1989) et en Tunisie (Mezni et al., 1999). Bien qu’il existe des différences
de tolérance au sel entre les différents génotypes de Medicago sativa, cette espece a tout de
méme été retenue comme espece complémentaire dans la mesure ou sa germination est

inhibée par une concentration de 260 mmol/L dans les eaux d’irrigation (Lachhab et al.,
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2013), ce qui est le cas pour des concentrations inférieures pour la plupart des variétés de blé
(Alaoui et al., 2013).

Le tournesol, quant a lui, est réputé pour son adaptation aussi bien aux sols
sablonneux qu’argileux (Gouvernement du Canada, 2012), il a donc été sélectionné comme
espece complémentaire pour pallier aux effets possibles dus aux différences de texture des

sédiments.

Pour chaque sédiment, quatre répliques de l'essai ont été réalisées avec le sédiment
non dilué, et de méme avec une dilution a 10% du sédiment dans du sol ISO. Quatre
répliques avec uniquement du sol ISO ont été également réalisées comme témoin. Le sol ISO
est préparé de facon identique a celle décrite précédemment. Les teneurs en eau sont

ajustées de sorte a atteindre 60 a 80 % de la capacité totale de rétention d’eau.

Des meches de gazes sont ajustées dans les pots, de facon a faciliter l'irrigation des
matériaux pendant 1'essai. Les pots sont placés dans une piece thermostatée a 23 + 3 °C et les
végétaux sont irrigués par un ajustement quotidien du niveau d’eau dans les coupelles. Les
pots sont placés a environ 1 m sous des néons permettant un éclairage le plus uniforme
possible de 7000 lux. Les pots sont intervertis chaque jour, afin de limiter au maximum
I'impact de la différence d’exposition a la lumiere et a la chaleur entre les pots. Le systeme
d’éclairage est périodique et la photopériode choisie comprend 16h d’éclairage pour 8 h

d’obscurité.

Chaque pot contient 500 g de matériau en équivalent sec et 10 semences sont
déposées a équidistance a la surface. Au bout de 3 jours, la germination ou non des semences
sont constatées. Afin d’étudier dans de bonnes conditions I'inhibition de la croissance des
parties supérieures des végétaux, 6 semences ayant germées au maximum sont laissées dans
les pots. Apres 24 jours de croissance, les parties supérieures sont collectées et les 5 plantes
ayant la croissance la plus importantes sont pesées et séchées en étuve, afin de peser leur
masse seche. Un exemple de pots a la fin de I'essai (avant collecte des parties supérieures) est
présenté sur la Figure 39 pour chaque semence testée.

Ces essais ont également été réalisés sur microplaques. Il s’agit d’un essai en cours de
normalisation ayant vocation a remplacer I'essai en pot de la procédure classique. Cet essai

se rapproche de l'essai normalis¢ NF EN ISO 11269-1, puisqu’il s’agit d’évaluer 1'inhibition
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de la germination et de la croissance racinaire des végétaux. Pour cet essai, 125 g de matériau
en équivalent sec sont placé dans la partie inférieure de chaque microplaque avec 4 répliques
par condition. Le sédiment est testé sans dilution et avec une dilution a 10% du sédiment
dans du sol ISO. Un filtre de papier noir, pour faciliter la lecture du résultat (Figure 40), est
placé sur les matériaux et 10 semences sont disposées au niveau supérieur de la partie
contenant 1'échantillon de fagon a ce que la partie supérieure des végétaux ait suffisamment

de place pour se développer.

Figure 39. Pots en fin d’essais de croissance avec de gauche a droite et de haut en bas, les pots de blé
tendre, de radis noir, de tournesol et de luzerne

Les microplaques sont fermées et incubées a la verticale dans I'obscurité a 20 + 2°C
pendant 72 heures. Au terme de l'essai, l'inhibition de la germination est évaluée par

comparaison des semences germées pour les matériaux testés et pour les témoins.
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Figure 40. Microplaques en fin d’essais de germination et de croissance racinaire du tournesol
Helianthus annuus

Les longueurs des racines sont comparées entre elles pour évaluer l'inhibition de la
croissance racinaire. Un exemple de microplaques au terme de l'essai est présenté sur la

Figure 40.

2.5.2.3. Essais de mobilité sur Daphnia magna

Il s’agit d'un essai de toxicité aigiie sur éluat, qui consiste en une évaluation de
Iinhibition de la mobilité de daphnies Daphnia magna néonates au terme de 48 heures. Il
s’agit de I'essai normalisé NF EN ISO 6341.

Les sédiments subissent une lixiviation suivant la norme NF EN 12457-2 et les éluats
sont utilisés pour les bioessais des que la lixiviation est terminée. Les daphnies utilisées sont
des daphnies d’élevage, qui ont moins de 24 heures. Cinq néonates sont introduites dans un
tube a essai contenant 10 mL d’éluat pour l'essai a 100%, 1 mL d’éluat et 9 mL de milieu de
culture pour les essais a 10% et 10 mL de milieu de culture pour les essais témoins. Chaque
condition est réalisée 4 fois. Les tubes sont incubés a 20 + 2°C. Les daphnies mobiles sont

comptabilisées a 24h et a 48h.

2.5.2.4. Essais d’inhibition de la reproduction du rotifere Brachionus calyciflorus

Il s’agit d’un essai de toxicité chronique sur éluat, qui consiste en une évaluation de
I'inhibition de la reproduction de Brachionus calyciflorus néonates au terme de 48 heures. Il
s’agit de 1'essai normalisé NF ISO 20666. Les sédiments subissent une lixiviation suivant la

norme NF EN 12457-2 et les éluats sont utilisés pour les bioessais dés que la lixiviation est
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terminée. Les individus utilisés pour l'essai sont des femelles de moins de 2 heures
provenant de sporocystes du commerce (toxkit). Les essais sont réalisés sur microplaques.

Avant le début de l'essai, les cystes sont incubés dans du milieu de culture et placés
dans une enceinte thermostatée a 25 + 1°C sous une source lumineuse continue les exposant
a 3000-4000 lux. L’éclosion survient apres 16 a 18 h d’incubation. Il convient alors de les pré-
nourrir a I'aide d’une solution algale (de 2x 10% algues par ml) exactement 2 heures avant le
début de I'essai.

Pour la durée de I'essai, les rotiferes sont nourris mais dans une moindre mesure que
précédemment (milieu contenant 2 x 10° algues par mL). L’essai est mené sur éluat, sur éluat
dilué a 1% dans du milieu de culture et dans du milieu de culture (t¢émoin). L’essai est
répliqué 8 fois par conditions. Pour chaque réplique, un individu est introduit seul dans un
puit, une fois les puits complétés, les microplaques sont déposées pour incubation en
enceinte thermostatée a 25 + 1°C dans 1'obscurité pour une durée de 48 heures.

Au terme de l'essai, les rotiferes sont comptés dans chaque puits sous loupe
binoculaire et sont collectés pour comptage. Ils peuvent étre immobilisés au lugol pour leur
dénombrement. L’inhibition de la reproduction est déterminée par comparaison des

conditions testées aux puits témoins.

2.5.2.5. Essais  d’inhibition de la croissance de la  population des  algues
Pseudokirchneriella subcapitata

Il s’agit d'un essai d’écotoxicité chronique sur éluat, qui consiste en une évaluation de
I'inhibition de la croissance de la population de Pseudokirchneriella subcapitata. 11 s’agit de
I'essai NF EN ISO 8692. Les organismes utilisés sont des algues vertes planctoniques
unicellulaires cultivées en laboratoire a partir d'une pré-culture de 2 a 4 jours.

Les algues sont cultivées dans un milieu nutritif spécifique, I'inoculum de départ
permet d’avoir une phase de croissance continue de la population avant le début de l'essai
(de 0,5 a1 x 10° cellules par mL). L’essai est mené sur €éluat, sur éluat dilué a 1% dans du
milieu de culture et dans du milieu de culture (témoin). Néanmoins les algues étant elles-
mémes contenues dans du milieu de culture, il n’est pas possible de tester I'éluat pur et donc

la concentration maximale testée est de 80%.
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Au début de l'essai, du milieu de culture avec algues est ajouté aux solutions testées
de fagon a obtenir une concentration cellulaire maximale de 10* cellules par mL dans chaque
tube. Chaque condition est répliquée 3 fois sauf le témoin qui est répliqué 6 fois. Les tubes a
essai sont incubés en enceinte thermostatée a 23 + 2 °C sous des lampes fluorescentes
blanches prodiguant de 4400 a 6700 Lux. Au terme des 72 + 2 heures de croissance, les algues

sont comptées 10 fois par tube au moyen de cellules de Malassez.

2.5.2.6. Essais d’inhibition de la luminescence des bactéries Aliivibrio fischeri

Il s’agit d'un essai de toxicité aigiie sur éluat, qui consiste en une évaluation de
I'inhibition de la luminescence d’Aliivibrio fischeri, appelé couramment essai Microtox. Il
s’agit de l'essai normalisé NF EN ISO 11348-3. Il est réalis¢ avec des bactéries marines
luminescentes lyophilisées du commerce.

Pour cet essai, il convient d’ajouter du sel (NaCl) aux échantillons, afin d’obtenir une
concentration en NaCl de 20 g/L. lorsque la concentration de I'échantillon a tester contient
entre 20 et 50g/l de NaCl, il n’est pas nécessaire d’en ajouter. Lorsque la concentration en
NaCl est supérieure a 35 g/L, il est nécessaire de s’assurer que les dilutions de 1'échantillon
permettront de ne pas dépasser ce seuil pour les essais (seuil d’osmolarité). Le pH doit étre
compris entre 6,0 et 8,5 ou étre ajusté.

Les solutions testées sont deux témoins et une gamme de dilution d’un éluat obtenu
apres filtration a 0,45 um d’une lixiviation en batch suivant la norme NF EN 12457-2. La
dilution maximale possible étant 75% pour la méme raison que pour l'essai d’inhibition de la
croissance de la population d’algues. La luminescence de chaque échantillon est mesurée a
I'aide d"un photomultiplicateur. La luminescence de chaque cuve est mesurée apres 15 min
et apres 30 min par rapport au début de I'essai. La comparaison par rapport aux témoins

permet de calculer I'inhibition de la luminescence.

2.5.3. Essais d’inhibition de la croissance des ostracodes Heterocypris incongruens

Il s’agit d’un essai d’écotoxicité a moyen terme sur matériaux solides, qui consiste en
une évaluation de la mortalité et de l'inhibition de la reproduction de Heterocypris
incongruens. Il s'agit de 1'essai normalisé NF ISO 14371. Il s’agit d'une espece d’ostracode

ubiquiste couramment utilisée pour les essais de d” écotoxicité sur sédiment brut (Casado-
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Martinez et al., 2016; Gheorghe et al., 2013; Gonzalez et al., 2015; Mankiewicz-Boczek et al.,
2008; Oleszczuk, 2007, 2008a, 2008b, 2008c). Il s’agit d"un essai relativement court puisqu’il se
déroule sur 6 jours.

Avant le début de l'essai, des ceufs quiescents (cystes) sont incubés pendant 52 h a
25 + 1°C sous une source lumineuse procurant de 3000 a 4000 lux. Apres 48 h d’incubation,
les néonates sont pré-nourries avec une solution de spiruline.

Au début de l'essai, 10 individus sont prélevés a 1'aide d'une pipette en verre aux
parois internes tres lisse, de facon a ce que les ostracodes s’y accrochent le moins possible.
Du lugol est ensuite ajouté, de facon a les immobiliser pour les mesurer au microscope. En
moyenne, les néonates mesurent de 150 a 250 pum. Chaque essai est réalisé en 6 répliques.
Pour chaque réplique, 10 individus sont introduits dans un puit contenant 1 mL de sédiment
brut, 2 mL de suspension d’algues (1,5 x 107 cellules par mL) et 5 mL de milieu de culture.
Pour les puits témoins, le sédiment est remplacé par du sable de Fontainebleau. Les puits
sont ensuite incubés dans 1'obscurité a 25 + 1°C pour une durée de 6 jours.

Au terme de l'essai, les ostracodes sont collectés au moyen d’une table lumineuse,
d’un tamis et d"une pipette en verre. La différence entre le nombre d’individus collectés et le
nombre d’individus introduits correspond a la mortalité de 1'essai. Lorsque la mortalité
obtenue est inférieure a 30%, on peut déterminer I'inhibition de la croissance. Les ostracodes
collectés sont alors immobilisés au moyen du lugol et sont mesurés sous microscope, un
exemple de photographie d’ostracodes permettant la mesure de leur longueur est donné sur

la Figure 41.

Figure 41. Ostracodes observés avant le début de I’essai a gauche et ostracodes restant au terme de
I'essai a droite

155

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

La croissance des ostracodes est obtenue par comparaison de leur longueur moyenne
au bout de 6 jours et celle déterminée avant la réalisation de l'essai. L’inhibition de la
croissance est obtenue en rapportant sur 100 le rapport entre la croissance obtenue pour le
sédiment testé et la croissance des témoins. Ces essais ont été réalisés au moyen

d’ostracodtoxkits (Belgis and Persoone, 2002c, 2002a, 2002b).

2.5.4. Essais d’inhibition de la reproduction des vers de terre Eisenia fetida

I1 s’agit d"un essai de toxicité chronique sur matériaux solides, qui consiste en une
évaluation de I'inhibition de la reproduction des vers de terre Eisenia fetida. Il s’agit de I'essai
normalisé NF EN ISO 11268-2. L’essai se déroule dans des conditions proches de celles
décrites pour l'essai de létalité, a la différence que les vers de terre sont ici exposés pendant 8
semaines aux matériaux. Les organismes sélectionnés pour I'essai pesent entre 300 et 600 mg
et sont munis dun clitellum. Les matériaux sont préparés de la méme fagon que pour l'essai
de létalité avec en plus un ajout de crottin de cheval a chaque condition pendant les 4
premieres semaines. Les matériaux testés sont le sédiment brut, le sédiment dilué a 10% avec
du sol ISO et le sol ISO.

Chaque condition est répliquée 5 fois et 10 vers de terre sont introduits par condition.
Les récipients sont incubés a 20 + 2°C avec un cycle lumiere/obscurité de 16 h /8 h. Chaque
semaine et pour toute la durée d’essai, le taux d’humidité est ajusté. Au terme des 4
premieres semaines, les vers adultes sont retirés des récipients d’essai, pour évaluer les effets
sur la mortalité et la biomasse par comptage et pesé. Les 4 semaines suivantes permettent de
laisser le temps aux cocons issus de la reproduction des vers adultes d’éclore et aux jeunes
vers de terre de se développer suffisamment pour étre dénombrés. Il est donc possible de

déterminer I'inhibition de la reproduction des vers de terre.

2.5.5. Essais d’évitement des vers de terre Eisenia fetida

I s’agit d'un essai d’écotoxicité aigiie et chronique sur matériaux solides, qui consiste
en une évaluation de la réaction d’évitement des vers de terre Eisenia fetida d’un substrat
testé par rapport a un sol témoin. Il s’agit de 1’essai normalisé NF ISO 17512-1. Cet essai a été
normalisé, dans le but de se substituer aux essais de 1étalité et d"inhibition de la reproduction

des vers de terre du fait de sa rapidité de mise en ceuvre (48 heures) et de sa sensibilité.
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De la méme fagon que pour les essais de létalité, d’inhibition de la reproduction, les
organismes sélectionnés pour cet essai sont des vers de terre agés d’au moins 2 mois, munis
d’un clitellum et dont la masse est comprise entre 300 et 600 mg. Les individus sont choisis,
afin de constituer des lots homogenes de 10. L’humidité des substrats est ajustée de la méme
maniere que pour les autres essais sur vers de terre. Pour chaque sédiment testé, 4 répliques
sont mises en ceuvre. Les récipients sont complétés avec les différents substrats a 'aide d’une
séparation amovible pour éviter le mélange du sédiment et du sol ISO lors de la préparation
de T'essai, puis elles sont enlevées permettant ainsi d’obtenir des séparations nettes entre les
substrats. Dans un premier temps, une séparation simple en deux compartiments a été
réalisée puis pour limiter les effets d’exposition, six compartiments agencés en quinconce ont
été effectués. Les 10 vers de terre sont déposés a la limite entre les deux substrats au début de
I'essai. Les récipients sont fermés a 1’aide de couvercles percés et sont incubés a 20 + 2°C sous
un éclairage artificiel respectant un cycle de 16 h de lumiere pour 8 h d’obscurité.

Au terme de l'essai, les récipients sont renversés délicatement pour éviter de
mélanger les deux substrats qui sont alors séparés. Les vers de terre présents dans chaque
substrat sont décomptés, ce qui permet de caractériser un taux d’évitement des vers de terre
pour le sédiment. L'opération de comptage des vers en fin d’essai est représentée sur la
Figure 42 par une série de photo qui montre les récipients contenant deux compartiments
dans la premiere photo de gauche, puis les substrats une fois renversés et le comptage dans

les compartiments séparés.

Figure 42. Comptage des vers de terre Eisenia fetida au terme d'un essai d’évitement

Les essais ont été menés en comparant la préférence des vers entre les sédiments et le
sol ISO et entre les sédiments dilués a 10% avec le sol ISO et ce dernier. Il est précisé dans la

norme que l'on considere, qu’il y a un impact négatif sur la fonction habitat du sol, sur la
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biocénose des sols (représenté par les vers dans cet essai) a partir d"un évitement de 80% des

vers pour le substrat testé.

2.5.6. Essais d’inhibition de la reproduction multigénérationnel sur Ceriodaphnia dubia

I s’agit d"un essai d’écotoxicité chronique sur éluat, qui consiste en une évaluation de
I'inhibition de la reproduction de la daphnie Ceriodaphnia dubia. Il s’agit d'un essai en cours
de normalisation basé sur l'essai normalisés NF ISO 20665 en introduisant un aspect
multigénérationnel. Les organismes utilisés pour cet essai sont des néonates issus d'un
élevage de laboratoire maintenu a PROVADEMSE. Les essais sont réalisés sur des éluats
obtenus apres une lixiviation en batch des sédiments en suivant la norme NF EN 12457-2.
Les essais sont réalisés sur des éluat bruts, sur des éluats dilués a 1% avec du milieu de
culture et sur le milieu de culture. Les essais sont réalisés en 6 répliques par condition. Les
daphnies sont placées seules dans un puit de 10 mL, et sont incubées a 25 + 2 °C sous un
éclairage prodiguant 100 a 600 lux avec une photopériode de 16 h de lumiere pour 8 h
d’obscurité.

A partir du 3¢ jour, les milieux sont renouvelés quotidiennement. Les nouveaux
nées sont dénombrés et retirés de I'essai et les adultes sont nourries. Le 7™ jour, les néonates
présentes sont prélevées et font 1'objet d'un nouvel essai dans les mémes conditions. La
premiere génération est maintenue jusqu’a 10 jours pour continuer a prendre en compte leur
capacité reproductrice. L’essai de génération 2 suit le méme protocole que pour la génération
1 et l'essai se termine lorsque la génération 3 (s’il y en a une) atteint son 10®¢ jour.
L’inhibition de la reproduction est ensuite calculée sur chaque génération par rapport a son

témoin.

3. Résultats

3.1. Résultats des analyses physico-chimiques des sédiments

3.1.1. Répartition granulométrique
La répartition granulométrique des sédiments est présentée dans le Tableau 20. Plus
précisément, les fractions < 20 pm, comprises entre 20 et 63 um, entre 63 pm et 2 mm et

>2 mm représentent, respectivement, les argiles et les limons fins, les limons grossiers, les
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sables et les graviers. La répartition granulométrique du sédiment lacustre (SL) et du
sédiment de barrage (SB) sont proches. En effet, ils contiennent majoritairement une fraction
fine < 20 um, puis une fraction comprise entre 20 et 63 um d’environ 35%. Les fractions les
plus grossieres sont les moins représentées pour ces sédiments.

Les sédiments fluviaux SF1, SF3 et SF4 ont des répartitions granulométriques
semblables, a I'exception de la fraction comprise entre 63 pm et 2 mm, qui est un peu sous
représentée pour le sédiment SF3 par rapport aux sédiments SF1 et SF4. Le sédiment SF2 a
une répartition granulométrique différente des autres sédiments fluviaux puisque la fraction
comprise entre 63 um et 2 mm y est plus représentée et les fractions plus fines (< 20 um et
comprise entre 20 um et 63 um) y sont, au contraire, moins représentées. Les sédiments
marins présentent 3 types de répartition granulométrique : SM1 présente une fraction
inférieure a 20 um plus élevée par rapport aux autres fractions granulométriques. Les
sédiments SM2 et SM3 présentent des répartitions granulométriques proches avec des
fractions tres fines (< 20 um) et sableuse (comprise entre 63 pm et 2 mm) les plus
représentées et une fraction comprise entre 20 et 63 um faible. Le sédiment SM4 présente une
répartition granulométrique différente des trois autres sédiments marins avec une fraction

sableuse (63 um a 2 mm) prédominante (78,1%) et des fractions fines plus faibles.

Tableau 20. Répartition granulométrique des sédiments en %

Sédiments <20 um 20-63 pm 63 um - 2 mm >2 mm
SF1 37,4 33,2 27,6 1,7
SF2 29,4 18,8 51,3 0,6
SF3 41,3 37,2 17,9 3,6
SF4 42,9 24,8 32,3 0,1
SB 55,7 37,1 7,1 0,0
SL 62,3 33,7 3,6 0,4

SM1 68,6 10,2 21,2 0,0
SM2 40,8 8,6 50,6 0,0
SM3 33,9 5,0 59,3 1,8
SM4 5,6 14,6 78,1 1,7

La répartition granulométrique est un parametre a prendre en compte car on sait que
cette derniere influe sur leur affinité avec les contaminants (Ujevic¢ et al., 2000; Yuan et al.,

2014) ; ce qui aura une influence sur les éventuels effets écotoxiques constatés.
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3.1.2. Contenus totaux en contaminants des sédiments

Les sédiments d’étude ont été minéralisés de facon a connaitre leur composition en
éléments traces métalliques et métalloides (ETMM).

Les résultats des ETMM contenus dans les sédiments sont présentés dans le Tableau
21. Les teneurs en contaminants supérieures aux seuils S1 pour les sédiments SF, SB et SL et
supérieures aux seuils N1 pour les sédiments SM sont en gras. Les valeurs supérieures aux
3¢mes quartiles des résultats obtenus pour les sédiments de France est de Belgique (Wallonie)
(Padox et al., 2010a, 2010b) sont en italiques.

Les contaminations des différents sédiments en ETMM sont tres variables. Les
sédiments SF1 et SB ne présentent pas de contamination élevée en ETMM. Le sédiment SF3
présente une contamination notable en Zn. Le sédiment SF4 en particulier mais aussi les
sédiments SF2 et SM1, SM2 et SM3 présentent des contaminations importantes, notamment

en As, Hg, Pb et Zn. Le sédiment SM4 présente une contamination notable en Ni.

Tableau 21. Résultats des analyses en contenu total en ETMM des sédiments exprimés en mg/kg sec

Sédiments  SF1 SF2 SF3 SF4 SB SL SM1 SM2 SM3  SM4
Ag <005 1629 057 508 <005 <005 0,67 - 0,53 -
As 416 708 699 9944 1701 839 24,72 25 1575 417
Ba 2529 11449 3935 5994 4777 3818 2295 1920 1435 750
cd 024 333 076 30638 000 049 1,98 200 1,09  <0,07
Co 571 1057 887 1061 1355 10,60 6,38 - 417  <0,09
Cr 355 1028 562 639 440 693 948 820 544 9338
Cu 194 1897 675 1177 291 286 570 680 436 355
Hg <005 352 <005 2308 <005 <005 <005 <005 012 0,15
Mn 3428 2330 5605 1675 7170 3935 5364 - 294,7 -
Mo <100 295 1,71 <100 <100 <100 <100 <1,00 1,09 7,62
Ni 23,1 484 255 271 421 358 208 21,0 153 46,1
Pb 139 6104 826 36462 188 645 1857 2610 2471 520
Sb <300 899 <300 2606 <300 <300 479 <300 <300 <300
Se 38 398 419 628 573 58 456 <300 <300 <300
Sn <300 3062 653 2076 <300 488 11,70 - 546 3,78
\% 28,33 34,50 - - 20,09 - 67,62 - - 6,48
Zn 93,9 14509 3957 41942 1091 1600 7939 613,0 3786 2026

Les contaminants organiques contenus dans les sédiments d’étude sont présentés en

Tableau 22. Les contaminations en PCB des sédiments sont globalement faibles, a ’exception

des sédiments SF2 et SM3. Les contaminations au 3™ quartile en PCB (somme des PCB) des
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sédiments de France et de Belgique (Wallonie) sont de 0,07 mg/kg sec pour les sédiments
fluviaux et de 0,126 mg/kg sec pour les sédiments marins (Padox et al., 2010a, 2010b).

Les sédiments SF2, SF3, présentent une contamination notable en HAP totaux
(respectivement 25,4 mg/kg et 9,0 mg/kg), supérieure au seuil S1 pour SF2 et supérieure au
3tme quartile des concentrations obtenues sur les sédiments de France et de Belgique
(Wallonie) (Padox et al., 2010a, 2010b). Les sédiments SM1, SM2 et dans une moindre mesure
SM3 présentent une contamination en HAP totaux (respectivement 4,7 mg/kg, 6,7 mg/kg et
3,8 mg/kg). Les contaminations au 3¢ quartile des sédiments en France et en Belgique
(Wallonie) en HAP sont de 5,04 mg/kg sec pour les sédiments fluviaux et 3,96 mg/kg sec

pour les sédiments marins (Padox et al., 2010a, 2010b).

Tableau 22. Résultats des analyses en contenu total en contaminants organiques (PCB et HAP) des
sédiments exprimés en mg/kg sec

Sédiments SF1 SF2 SF3 SF4 SB SL SM1 SM2 SM3 SM4

PCB 28 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01

PCB 52 <0,01 0,03 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 <0.01 <0,01 <0,01

PCB 101 <0,01 0,05 <0,01 0,01 <0,01 <0,01 0,01 0,02 <0,01

PCB 118 <0,01 0,04 <001 <0,01 <0,01 <0,01 0,01 0,01 <0,01

PCB 138 <0,01 0,09 <0,01 0,01 <0,01 <0,01 <0,01 0,02 <0,01

PCB 153 <0,01 0,12 0,01 <0,01 <0,01 <0,01 0,02 0,03 <0,01

PCB 180 <0,01 0,07 <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 0,01 0,02 <0,01
Somme PCB <0,01 040 0,02 0,03 <0,01 <0,07 0,05 0,10 <0,01
Naphtaléne <0,1 050 0,32 0,03 <0,1 <033 0,39 0,10 0,20
Acénaphtylene <0,1 0,18 0,05 <01 <0,1 <033 0,23 <0,1 <0,1

Acénaphtene <0,005 0,13 0,10 0,01 <0,005 <0,33 0,10 <0,005 <0,005
Fluorene 0,01 021 0,13 0,01 006 <033 0,16 0,05 0,09
Phénanthreéne 0,08 1,62 0,38 0,03 0,53 059 0,61 0,32 0,41
Anthraceéne 0,01 042 0,15 0,00 0,13 <033 0,21 0,07 0,06
Fluoranthéne 0,17 2,58 1,40 0,03 1,00 051 0,46 0,40 0,29
Pyrene 0,16 2,15 1,20 0,02 0383 060 0,77 0,53 0,33
Benzo(a) Anthracéne 0,10 1,22 044 0,01 0,41 0,87 0,50 0,32 0,20
Chrysene 0,10 2,17 0,57 0,02 0,39 0,89 0,52 0,33 0,22
Benzo(b) Fluorantheéne 0,13 540 1,40 0,01 0,37 0,79 0,96 0,40 0,20
Benzo(k) Fluoranthene 0,07 1,40 0,50 021 <033 0,33 0,23 0,11
Benzo(a) Pyrene 0,14 2,40 0,63 0,01 0,47 042 0,51 041 0,29

Dibenzo (a,/h) anthracéne 0,03 1,00 0,30 0,01 0,01 <033 019 0,02  <0,005
Benzo (ghi) Pérylene 0,09 2,27 0,67 0,00 035 <033 037 032 0,19
Indeno (1,2,3-cd) Pyrene 0,09 1,80 0,78 0,01 022 <033 043 0,28 0,08
Somme des 16 HAP 1,2 254 9,0 0,2 5,0 4,7 6,7 3,8 2,7
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3.1.3. Contenus des éluats en contaminants

Des lixiviations ont été réalisées sur les sédiments, dans le but de réaliser les bioessais

sur éluat. Les analyses de ces éluats en ETMM sont présentées dans le Tableau 23.

La comparaison de ces niveaux de relargage avec le seuil d’acceptabilité des déchets
en ISDI (Arrété du 28 octobre 2010) permet de mettre en évidence le caractere non inerte des
sédiments SF2, SF4 et SM2. Les niveaux de relargage supérieurs aux 3¢ quartiles des
résultats obtenus pour les sédiments de France est de Belgique (Wallonie) (Padox et al.,

2010a, 2010b) sont en italiques.

Tableau 23. Résultats des analyses des éluats obtenus par lixiviation (essai normalisé
NF EN 12457-2) des sédiments en ETMM exprimés en mg/kg sec

Sédiments SF1 ~ SF2  SF3  SF4 SB S  SM1 SM2 SM3  SM4 i‘:;i
As 0,039 0010 0,010 0238 0010 0010 0010 0167 0010 0080 05
Ba 0,814 0925 0,776 048 1,095 1233 0563 0373 0,706 0270 20
cd 0,010 0,010 0,010 2530 0010 0010 0010 0011 0010 0,004 0,04
Co 0,010 0025 0,010 0010 0010 0,010 0,010 - 0,010 -

Cr 0,010 0010 0,010 0010 0010 0010 0010 0160 0010 0010 05
Cu 0,113 0484 0253 0338 0094 0244 0,196 0424 0202 0230 2
Hg 0,010 0,010 0,010 0010 0010 0010 0010 <0,05 0010 <005 0,01
Mo 0,046 0239 0,041 0010 0010 0,050 0558 0,882 0444 0170 0,5
Ni 0,010 0382 0,022 0047 0010 0,048 0045 0219 0,010 0020 04
Pb <0,022 <0,022 <0,022 0370 <0022 <0,022 <0,022 <0,022 <0,022 <0,022 0,5
Sb 0,062 0,193 <0,062 0419 <0062 <0,062 0027 0,099 <0,062 <0,062 0,06
Se 0,010 0010 0,010 0215 0010 0010 0010 0053 0069 009 0,1
Sn 0,010 0010 0,010 0010 0010 0,010 0,010 - 0,010 -

\% 0,034 0,029 0,048 0012 0010 0,140 0,064 - 0,040 -

Zn <0,038 5787 0,141 18327 <0,038 0,048 00297 3564 0,184 <0038 4

Les sédiments SF1, SF3 et SB, présentent de faibles niveaux de relargage en ETMM.
Le sédiment SF2 présente un relargage élevé en Sb (0,193 mg/kg) et relativement élevé en Ni
(0,382 mg/kg). Le sédiment SF4 présente un relargage élevé en Cd (2,530 mg/kg), Sb (0,419
mg/kg), Se (0,215 mg/kg) et Zn (18,327 mg/kg) et relativement élevé en As (0,238 mg/kg), Hg
(0,010 mg/kg) et Pb (0,370 mg/kg). Le sédiment SL présente, globalement, de faibles
relargages en ETMM a l’exception de Cu qui est relativement élevé (0,244 mg/kg). Le
sédiment SM1 présente un relargage élevé en Mo (0,558 mg/kg) et un relargage relativement

élevé en Cu (0,196 mg/kg). Le sédiment SM2 présente un relargage élevé en Mo (0,882
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mg/kg) et en Sb (0,099 mg/kg) et un relargage relativement élevé en As (0,167 mg/kg), Cd
(0,011 mg/kg), Cr (0,160 mg/kg), Cu (0,424 mg/kg), Ni (0,219 mg/kg) et Zn (3,564 mg/kg). Le
sédiment SM3 présente des relargages relativement élevés en Ba (0,706 mg/kg), Cu (0,202
mg/kg) et Zn (0,184 mg/kg). Le sédiment SM4 présente un relargage relativement élevé en
Cu (0,230 mg/kg).

3.1.4. Synthese

Les contaminations prépondérantes pour chaque sédiment ainsi que le pourcentage

de fines (fraction granulométrique < 63 um) sont rappelés dans le Tableau 24.

Lorsqu’aucune contamination supérieure a un seuil ou au 3 quartile des valeurs
des sédiments de France et de Belgique (Wallonie) (Padox et al., 2010a, 2010b), les
contaminants sont indiqués entre guillemets et correspondent au valeurs médianes des
sédiments de Frances et de Belgique (Wallonie) ou sont relativement élevés par rapport aux

valeurs des autres sédiments.

Afin de décrire les sédiments du panel les uns par rapport aux autres, une ACP a été
réalisée. Les variables sélectionnées sont les pH et la conductivité des sédiments et de leurs
éluats (lixiviation normalisée NF EN 12457-2), les contenus totaux en contaminants (ETMM,
HAP, PCB) et les contenus des éluats en contaminants (ETMM). Trois axes sont sélectionnés
pour atteindre une variabilité cumulée de 77,7%. Afin de donner un sens a ces axes, les
valeurs de contribution aux axes des variables sont triées, de fagon a ne conserver que les
variables contribuant aux axes de fagon significative. Pour étre prise en compte, la
contribution de la variable, pour un axe, doit étre supérieure en valeur absolue a la
contribution moyenne (égale a l'inverse de la racine carrée du nombre de variables). La
valeur de cosinus carré indique la qualité de la représentation de la variable selon 1’axe. Les
variables contribuant au méme axe sont corrélés. Lorsque le signe des valeurs de
contribution est identique, les variables sont corrélées positivement, sinon elles le sont

négativement.
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Tableau 24. Récapitulatif de la fraction fine, des principaux contaminants et des ETMM dans les
¢luats par sédiment

Sédiments 12NN prviv peB HAP EIMM
<63 um lixiviés
Cd
o « Ba, CI‘, !
SF1 70,6% Cu, Ni » - - Hg,
« Ba »
Cu, Hg, Sb, Zn,
Pb, Zn, Cr, Cd, Ni
0, 7 4 7 4 4
SF2 48,2% Ni. «Ba, Somme Somme « Co,
Co, Sn » Mo »
Cd
Z P !
SE3 78,5% n, Cu, Pb, - Somme « Ba,
« Mn »
Cu »
As, Cd, Cd, Sb,
Cu, Hg, Se. 7
SF4 67,7%  Pb,Zn,Cr, - - £y
Pb,
« Ba, CO, C
Sb, Sn » «u
As, Ni,
SB 92,8%  «Ba, Co, ; - Ca, Cu,
« Ba »
Mn, Se »
Zn, Cr, Cd, Cu,
SL 96,0% Ni, « Co, - « Somme » « Ba,
Se » V »
Cd, Cr,
Cu, Pb, Phénanthrene, Pyrene, Chrysene, Mo
SM1 78,8% 7n, As, - Benzo (b, k) Fluoranthene, cd C”u
« Mn, Sn, Benzo (a) Anthracene ’
V »
Phénanthrene, Naphtalene,
Chrysene, Acénaphtylene,
SM2 49,4% Cu, Pb, - TR P
7 Cr Benzo(a) Anthracene, Cr, Cu,
’ Benzo (b, k) Fluoranthene, Ni, Zn
Benzo (a) Pyrene,
Dibenzo (a,h) anthracene
, . . Cd, Cu,
Cd, Pb, PCB Phénanthrene, Pyrene, 7
SM3 38,9% 7Zn, As, 153, Benzo (a) Anthracene, B;
«
«Sn » PCB180 Benzo (b, k) Fluoranthene ’
Mo »
SM4 20,2% N, €7, ; Phénanthréne Cd, Cu
« MO »
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La représentation des variables de I’ACP a partir des parametres physico-chimiques
des sédiments sont présentées respectivement en Figure 43 et en Figure 44. L’axe F1
représente le pH sur sa partie négative et la contamination en ETMM (As, Cd, Hg, Pb, Sb, Se,
Zn) sur sa partie positive (sédiment et éluats). L’axe F2 représente la granulométrie fine sur
sa partie négative alors que sur la partie positive de 1'axe sont représentés le Cr total, la
contamination organique (Sommes PCB et HAP) et les ETMM dans les éluats (Ni, Co, Cu).
L’axe F3 représente les conductivités (éluats et sédiments) et les ETMM dans les éluats (Mo et
Cr) pour sa partie négative alors que sa partie positive est représentée par la granulométrie

fine, les ETMM totaux (Co et Se) et les ETMM dans les éluats (Ba et Hg).

Variables (axes F1 and F2: 60,09 %) Variables (axes F1 and F3:56,30 %)
1 1
EluatBa CluatHg  cp
0:75 075 granulométtig |
ConductivitéConductiviié < 63pm Co B
0.5 sédiments éluats | 0.5 M 1
A - iy i Elydt Co
éIuatMo
. Zomme HAF:i\g
0,25 éluat 0,25 éluatv I / -
§ § y-o 0 PCB Cu
9 pH &luats sh || B Heluats -8 SR N by
S 0 ' ~ F | :
o n | 4 4
~ T m |
w sh || = l‘ L .
0,25 5 0,25 |\ pH sédimepiz N &luat Cu ElugtCd
gH sédiments Hg Mo ® as ElyatPb
Pb Fe gjuatZn
0.5 T " 0,5 Conductivité 5 i
granulométrie éluats gfuatcr &fuat Se
< 63pm ___ €éluatMo éluatAs
0,75 | 0,75 Co‘nd_uctlwte 1
sédiments
-1 -1
-1 -0,75 -0,5 -0,25 1] 0,25 0,5 0,75 1 -1 0,75 0,3 -0,25 0 0,25 0,5 0,75 1
F1(38,67 %) F1(38,67 %)

Figure 43. Représentation des variables de I’ACP a partir des parametres physico-chimiques des
sédiments

La représentation des sédiments par rapport a ces axes (Figure 44) met en évidence
les similitudes entre eux. La représentation par rapport aux axes F1 et F2 montre la
particularité du sédiment SF4 et dans une moindre mesure SF2 par rapport a leur
contamination en ETMM (sédiments et éluats). Ils sont classés par rapport a I’axe en fonction

de leur pourcentage de particules inférieures a 63 um.
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Observations (axes F1 and F2: 60,09 %) Observations (axes F1 and F3: 56,30 %)
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Figure 44. Représentation des sédiments en fonction des axes de I’ACP a partir de leurs parametres
physico-chimiques

La représentation selon les axes F1 et F3 rapproche les sédiments en fonction de leur
origine puisque l'ensemble des sédiments marins et uniquement ceux-ci sont représentés
pour F1 et F3 négatifs. De méme, les sédiments d’origine fluviale, d’origine lacustre ainsi que
le sédiment de barrage sont représentés pour F1 négatif et F3 positif. Les sédiments SF2 et

SF4 sont a I’écart du fait de leur contamination plus importante représentée par 1’axe F1.

3.2. Résultats des essais écotoxicologiques

3.2.1. Résultats des essais issus des batteries de bioessais permettant 'évaluation de la
propriété HP14 « écotoxicité »

3.2.1.1. Résultats de bioessais réalisés sur éluats

(a) Résultats des essais d’inhibition de la croissance de la population des algues
Pseudokirchneriella subcapitata

Les résultats des essais d’inhibition de la croissance de l'algue Pseudokirchneriella

subcapitata sont donnés dans le Tableau 25.
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Tableau 25. Résultats d'inhibition de la croissance de la population des algues pour les sédiments
fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM)
avec la dilution minimum (80%) et la dilution au seuil (1%)

L. Eluat brut % d'inhibition de la croissance
Sédiments L, , o P o
pH Conductivité puS/cm Eluat dilué a 80% Eluat dilué a1 %
SF1 8,1 287,6 -0,4 2,9
SF2 7,6 2168 > CE20 2,2
SF3 7,7 764,1 7,4 0,3
SF4 6,9 67,1
SB 7,9 415,7 -1,3 0,2
SL 7,8 606,4
SM1 8,4 3955 > CE20 2,1
SM2 8,1 3050,2 2,7 1,2
SM3 7,7 4076,2 5,6 -0,4
SM4 7,8 1443 1 -1,4

Pour les sédiments étudiés, les effets toxiques observés sont tres faibles pour les
luats dilués a 1% (maximum observé égal a 2,9% pour I'éluat dilué a 1% de SF1) comme
pour les éluats dilués a 80% (maximum observé égal a 7,4% pour I'éluat dilué a 80% de SF3).
Cet essai ne permet donc pas de discriminer les sédiments, il n’est donc pas retenu pour

I'étude.

(b) Résultats des essais d’inhibition de la luminescence des bactéries Aliivibrio fischeri

Les résultats des essais d’inhibition de la luminescence des bactéries Aliivibrio fischeri

sont présentés dans le Tableau 26.

Tableau 26. Résultats d'inhibition de la luminescence des bactéries pour les sédiments fluviaux (SF),
un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec la dilution
minimum (75%) et la dilution au seuil (10%)

L Eluat brut % d’inhibition de la luminescence
Sédiments L 2 N - N
pH Conductivité uS/cm Eluat dilué a 75% Eluat dilué a 10 %
SF1 8,1 287,6 -0,6 -2
SF2 7,6 2168 0 0
SF3 7,7 764,1 -2,5 -5,3
SF4 6,9 67,1
SB 7,9 415,7 -2,6 -5,3
SL 7,8 606,4
SM1 8,4 3955 0 0
SM2 8,1 3050,2 -10,1 -9,2
SM3 7,7 4076,2 -17,2 -20
SM4 7,8 1443 -5,2 -6,8
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Pour tous les sédiments étudiés, aucune écotoxicité n’a été détectée. Au contraire, des
effets stimulants peuvent étre observés. Cet essai ne permet pas de différencier la toxicité des

sédiments, il n’est pas discriminant et n’est donc pas retenu pour 1'étude.

(c) Résultats des essais d'inhibition de la mobilité sur Daphnia magna

Les résultats des essais d’inhibition de la mobilité des daphnies Daphnia magna sont
présentés dans le Tableau 27. Pour tous les sédiments étudiés, aucune toxicité n’a été
détectée sur les éluats bruts et dilués. Cet essai ne permet pas de différencier 1'écotoxicité des

sédiments, il n’est pas discriminant et n’est donc pas retenu pour I'étude.

Tableau 27. Résultats d’inhibition de la mobilité des daphnies pour les sédiments fluviaux (SF), un
sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec la dilution
minimum (90%), une dilution intermédiaire (62%) et la dilution au seuil (10%)

Eluat brut % d'inhibition de la mobilité
Sédiments i Conductivité Eluat dilué a Eluat dilué a Eluat dilué 4 10

P uS/cm 90% 62% %

SF1 8,1 287,6 0 0 0
SF2 7,6 2168 0 0 0
SF3 7,7 764,1 0 0 0
SF4 6,9 67,1 0 0 0
SB 7,9 415,7 0 0 0
SL 7,8 606,4 0 0 0
SM1 8,4 3955 0 0 0
SM2 8,1 3050,2 0 0 0
SM3 7,7 4076,2 0 0 0
SM4 7,8 1443 0 0 0

(d) Résultats des essais d'inhibition de la reproduction des rotiféres Brachionus calyciflorus

Les résultats des essais d’inhibition de la reproduction du rotifere Brachionus
calyciflorus sont présentés dans le Tableau 28.

Pour les sédiments étudiés, les effets toxiques observés sont variables. Les résultats
observés pour les sédiments SF1 et SM2 montrent une écotoxicité pour l'éluat dilué (de
19,4% pour SF1 et de 11,5% pour SM2) supérieure a 1'écotoxicité observée pour 1'éluat non
dilué (de 3,2% pour SF1 et de -3,9% pour SM2). Ces résultats semblent contre intuitifs et sont
difficilement explicables. Il est par conséquent souhaitable de renouveler I'essai afin de

vérifier ces résultats. Pour les sédiments SF3, SF4, SL et SM4, la toxicité observée est non
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négligeable pour les éluats non dilués (respectivement 24%, 64,5%, 43,9% et 60%) et plus

faible pour les éluats dilués (respectivement 4%, 16,1%, 15,2% et -4%).

Tableau 28. Résultats de I'inhibition de la reproduction des rotiféres Brachionus calyciflorus pour les
sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments
marins (SM) avec l’éluat non dilué et I’éluat dilué au seuil (1%)

. Eluat brut % d'inhibition de la reproduction
Sédiments L, p o, P o
pH Conductivité pS/cm Eluat non dilué Eluat dilué a1 %
SF1 81 287,6 3,2 19,4
SF2 7,6 2168 > CE20 4,3
SF3 7,7 764,1 24 4
SF4 6,9 67,1 64,5 16,1
SB 7,9 415,7 16,1 16,1
SL 7,8 606,4 43,9 15,2
SM1 8,4 3955 <CE20 0
SM2 81 3050,2 -3,9 11,5
SM3 7,7 4076,2 7,7 0
SM4 7,8 1443 60 -4
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Figure 45. Représentation des variables de I’ACP a partir des parametres physico-chimiques et
résultats des essais d'inhibition de la reproduction des rotiféres Brachionus calyciflorus pour les
sédiments de I'étude

Afin de corréler les résultats de cet essai écotoxicologique aux caractéristiques

physico-chimiques des sédiments d’étude, une Analyse en Composantes Principales (ACP)

est réalisée. Les données utilisées sont les pH et la conductivité des éluats, les résultats de
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I'essai d’inhibition de la reproduction des rotiferes Brachionus calyciflorus, les analyses en
contenus totaux en HAP et PCB dans les sédiments ainsi que les analyses d’ETMM dans les
éluats. Les trois axes sélectionnés permettent d’obtenir une variabilité cumulée de 78,4%.

Les représentations des variables choisies pour I’ACP par rapports aux axes sont
présentées en Figure 45. Ces représentations montrent que l'axe F1 représente
principalement le pH des éluats sur sa partie négative et les ETMM lixiviés (As, Cd, Pb, Sb,
Se, Zn) sur sa partie positive. L’axe F2 ne représente pas significativement de variables sur sa
partie négative et représente pour sa partie positive la contamination totale en HAP et PCB
dans les sédiments et en ETMM dans les éluats (Co, Cu, Ni). L’axe 3 représente les
contaminations en ETMM pour sa partie négative (Cr, Mo) et les contaminations totales en

HAP et PCB dans les sédiments ainsi qu'en ETMM dans les éluats (Co, Hg) pour sa partie

positive.
Observations (axes F1 and F2:59,90 %) Observations (axes F1 and F3: 53,56 %)
6 6
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Figure 46. Représentation des sédiments en fonction des axes de I’/ACP a partir des parameétres
physico-chimiques et des résultats des essais d'inhibition de la reproduction des rotiféres Brachionus
calyciflorus

La représentation des résultats des essais d’inhibition de la reproduction de
Brachionus calyciflorus sur ces axes est éloignée du cercle des corrélations et n’est pas bien
représentée par un axe en particulier. Il n’est donc pas possible sur cette base de corréler ces
résultats a une composition chimique particuliere d’éluat.

La représentation des sédiments par rapport aux axes déterminés pour cette ACP

(Figure 46) est semblable a celle ne prenant en compte que les caractéristiques physico-
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chimiques des sédiments (Figure 44). Les résultats de l'inhibition de la reproduction de
Brachionus calyciflorus sont représentés par 1’axe F1 ce qui laisse penser que ces résultats sont
corrélés aux parametres décrits par la partie positive de cet axe, c’est-a-dire les ETMM

lixiviés (As, Cd, Pb, Sb, Se, Zn).

3.2.1.2. Résultats de bioessais réalisés sur matrice solide
(a) Résultats des essais de mortalité sur vers de terre

Les résultats des essais de mortalité des vers de terre Eisenia fetida sont présentés dans
le Tableau 29. Pour ces sédiments, aucune toxicité n’a été détectée pour les essais réalisés au
seuil (10% de dilution). Cet essai, réalisé avec un substrat dilué a 10%, ne permet donc pas de
discriminer les sédiments toxiques.

En revanche, on remarque que pour les sédiments marins non dilués, la mortalité est
de 100% pour cet essai. Il est probable que cette mortalité soit due a la présence de sels
résiduels (De Lisle and Roberts, 1988, 1994; FAO, 1990; Jones et al., 1976; Jones, 1973; Ozoh
and Jones, 1990) en dépit de I'opération initiale de centrifugation. On sait également que la
salinité a une synergie avec le Cd dans les sols (Raiesi et al., 2018). Le sédiment SF4 montre
également une mortalité de 76,9% pour le sédiment non dilué ; ce qui laisse a penser que ce

sédiment est potentiellement impactant en fonction de ses modalités de valorisation.

Tableau 29. Résultats de la Iétalité sur vers de terre pour les sédiments fluviaux (SF), un sédiment de
barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec le sédiment non dilué et le
sédiment dilué au seuil (10%) avec du sol ISO

Sédiments pour essai % de mortalité
Sédiments pH Conductivité Sédiment non dilug Sédiment dilué a 10 %
uS/cm dans du sol ISO
SF1 7,8 375,5 0 0
SF2 6,9 2925 0
SF3 7,2 827,7 0 0
SF4 6,9 91,7 76,9 0
SB 7,5 487,8 0 0
SL 7,8 606,4 2,5 0
SM1 8,0 4229,1 0
SM2 7,6 3399,5 100 0
SM3 7,8 4571,8 100 0
SM4 81 2182,2 100 0
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Afin de corréler les résultats de l'essai de mortalité des vers de terre aux
caractéristiques physico-chimiques des sédiments d’étude, une Analyse en Composantes
Principales (ACP) est réalisée. Les données utilisées sont les pH et la conductivité (sédiments
et éluats), les résultats de 1'essai de mortalité des vers de terre pour les sédiments non dilués
(SF, SL et SB), les analyses en contenus totaux en HAP et PCB présents dans les sédiments
ainsi que les analyses d’ETMM (sédiments et éluats). Les deux axes sélectionnés permettent

d’obtenir une variabilité cumulée de 84,6%.
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Figure 47. Représentation des variables de I’ACP réalisée a partir des parameétres physico-chimiques et
des résultats des essais de mortalité des vers de terre pour les sédiments non dilués SF, SB se SL

La représentation des variables choisies pour ’ACP par rapports aux axes est
présentée en Figure 47. L’axe F1 représente le pH (sédiment et éluat), la teneur en Mn dans
les sédiments et la teneur en Ba dans les éluats pour sa partie négative et le contenu en Sb et
Zn (sédiments et éluats) pour sa partie positive. L’axe F2 représente le Se dans les sédiments
pour sa partie négative et pour sa partie positive la conductivité (sédiment et éluat), la teneur
totale en Mo, en ETMM dans les éluats (Co, Mo et Ni) et le contenu total en HAP et PCB. De

nombreuses variables sont représentées a I'équidistance des 2 axes tout en étant au niveau
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du cercle des corrélations. Cette représentation met donc en évidence une corrélation entre
les résultats de l'essai de mortalité des vers de terre et les teneurs en ETMM dans les

sédiments (As, Cd, Hg, Pb) et dans les éluats (As, Cd, Pb, Se).

Observations (axes F1 and F2: 84,64 %)
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Figure 48. Représentation des sédiments (SF, SL et SB) en fonction des axes de I’ACP des parametres
et des résultats des essais de mortalité des vers de terre Eisenia fetida

La représentation des sédiments (SF, SL et SB) par rapport aux axes déterminés pour
I’ACP a partir des parametres physico-chimique et des résultats des essais de mortalité des
vers de terre Eisenia fetida pour les sédiments non dilués distingue également les sédiments
SF2 et SF4. Cet essai ne permet pas de distinguer les autres sédiments. Etant donnée que des
effets toxiques ne sont principalement observés que pour le sédiment SF4, cet essai ne permet
pas de mettre en évidence d’effets toxiques fins, cet essai n’est pas conservé pour I'évaluation

intrinséque de I'écotoxicité des sédiments.

(b) Résultats des essais d’inhibition de la germination et de la croissance de plantes

monocotylédones et dicotylédones
Les résultats des essais d’inhibition de la germination et de la croissance de plantes
(blé tendre monocotylédone et radis noir pour les dicotylédones) sont présentés dans le

Tableau 30 pour la germination et dans le Tableau 31 pour I'inhibition de la croissance.
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Pour les sédiments testés, les effets écotoxiques observés sur la germination sont
compris entre -15,2% et 12,5% pour les essais réalisés au seuil (10% de dilution). Pour le
sédiment SB, 1'écotoxicité mesurée est de 27,5% lorsque l'essai est réalisé sur sédiment non
dilué. Pour les essais réalisés avec le sédiment non dilué, le pourcentage d’inhibition de la
germination pour les sédiments marins est de 100%, il est probable que cette inhibition soit
due a la présence de sels résiduels (De Lisle and Roberts, 1988, 1994; FAO, 1990; Jones et al.,
1976; Jones, 1973; Ozoh and Jones, 1990) en dépit de 1'opération initiale de centrifugation.
Lorsque le sédiment est dilué a 10%, I'écotoxicité diminue significativement, passant de
100% a 7,5% pour les sédiments SM2 et SM4 et a 2,5% pour le sédiment SM3. La synergie
entre la salinité et le Cd est réduite en présence de plantes (Raiesi et al., 2018) ; ce qui peut
expliquer la faible inhibition de la germination du blé tendre et du radis noir du sédiment

SF4 non dilués.

Tableau 30. Résultats de l'inhibition de la germination du blé tendre et du radis noir dans les
sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments
marins (SM) avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué au seuil (10%) avec du sol ISO

(1 . % d'inhibition de la % d'inhibition de la
Sédiments pour essai - . o L
germination du blé tendre germination du radis noir
Sédiments o Conductivité Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment
P uS/cm non dilué dilué a 10 % non dilué dilué a 10 %
SF1 7,8 375,5 10,5 53 5 5
SF2 6,9 2925
SF3 7,2 827,7 7,9 10,5 5 12,5
SF4 6,9 91,7 7,7 51 0 -15,2
SB 7,5 487,8 39,5 7,9 27,5 12,5
SL 7,8 606,4 2,6 0 -15,2 -15,2
SM1 8,0 4229,1
SM2 7,6 3399,5 100 -2,6 100 7,5
SM3 7,8 4571,8 100 0 100 2,5
SM4 8,1 21822 100 0 100 7,5

Une inhibition de la germination du blé tendre et du radis est observée pour le
sédiment SB égale, respectivement, a 39,5 % et a 27,5% pour le sédiment non dilué. Cette
écotoxicité modérée observée ne peut pas étre attribuée aux contaminants recherchés (car
présents en faibles teneurs) mais peut étre due a d’autres contaminants présents dans les
sédiments ou a d’autres facteurs physico-chimiques pouvant influencer les réponses des

organismes vivants testés et générer des faux positifs (Postma et al., 2002).
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Tableau 31. Résultats de l'inhibition de la croissance du blé tendre et du radis noir dans les sédiments
fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM)
avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué au seuil (10%) avec du sol ISO

(1 . % d'inhibition de la % d'inhibition de la
Sédiments pour essai . , . . .
croissance du blé tendre croissance du radis noir
Sédiments i Conductivité Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment
P puS/cm non dilué dilué a 10 % non dilué dilué a 10 %
SF1 7,8 375,5 -16,4 0,6 -46,8 -14,8
SF2 6,9 2925
SF3 7,2 827,7 -17,2 4,7 -34,3 -30,3
SF4 6,9 91,7 70,9 36,3 53,9 -15,3
SB 7,5 487,8 37,6 8,5 33,7 -7,0
SL 7,8 606,4 -32,2 -23,1 -5,3 -8,6
SM1 8,0 4229,1
SM2 7,6 3399,5 - 11,2 - -13,6
SM3 7,8 4571,8 - 4,9 - -41,8
SM4 8,1 2182,2 - 1,9 - -47,7

Pour les sédiments marins, seuls les essais sur sédiment dilué sont réalisés puisqu’il
n’y a pas eu de germination pour les sédiments non dilués. Pour les sédiments marins dilués
a 10% seuls les essais sur le blé tendre permettent d’observer des effets toxiques (de 1,9%
pour SM4 a 11,2% pour SM2). Les résultats obtenus pour le blé tendre et pour le radis sont
semblables. Pour les sédiments SF1, SE3 et SL il n’y a pas de toxicité observée et mis a part
pour le blé avec le sédiment dilué a 10% (4,7% d’inhibition observé). Les effets observés sont
stimulants pour la croissance des especes végétales testées. Pour les sédiments SF4 et SB des
effets écotoxiques sont observés pour le sédiment non dilué (respectivement 70,9% et 37,6%
pour le blé tendre et 53,9 et 36.3% pour le radis noir), pour les sédiments dilués, des effets
toxiques ne sont observés que pour le blé tendre (36,3% pour SF4 et 8,5% pour SB).

Afin de corréler les résultats de ces essais écotoxicologiques aux sédiments d’étude,
une Analyse en Composantes Principales (ACP) est réalisée pour les résultats de 1'essai
d’inhibition de la germination d’une part et pour ceux des essais d’inhibition de la croissance
d’autre part. Les données utilisées sont les pH et la conductivité (sédiment et éluats), les
résultats de 1'essai de germination et de la croissance du blé tendre et du radis noir (selon
I’ACP), les analyses en HAP et PCB totaux dans les sédiments ainsi que les analyses
d’ETMM (sédiments et éluats). Les deux axes sélectionnés permettent d’obtenir une

variabilité cumulée de 70,1% pour la germination et 69,6% pour la croissance.
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La représentation des variables choisies pour 'ACP a partir des résultats de

I'inhibition de la germination et de I'inhibition de la croissance du blé tendre et du radis noir

par rapports aux axes sont présentées en Figure 49.
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Figure 49. Représentation des variables de I’ACP a partir des parametres physico-chimiques et les
résultats des essais d'inhibition de la germination (a gauche) et de la croissance (a droite) du blé tendre
et du radis noir pour les sédiments de I'étude

Pour l'inhibition de la germination, 1'axe F1 représente le pH (sédiments et éluats) et

le résultat de I’essai de germination du radis noir pour le sédiment dilué a 10% pour sa partie

négative alors quepour sa parte positive sont représentés les teneurs en ETMM dans les

sédiments (Ag, As, Cd, Cu, Hg, Pb, Sb, Sn, Zn) et dans les éluats (As, Cd, Pb, Sb, Se, Zn).

L’axe F2 représente pour sa partie négative la conductivité (sédiment et éluats), les résultats

de l'essai de germination du blé tendre et du radis noir sur des sédiments non dilués, les

contenus des éluats en ETMM (Cr, Cu, Mo, Ni) et les contenus en PCB et HAP totaux dans

les sédiments. Pour sa partie positive, I'axe F2 représente la fraction granulométrique

inférieure a 63 pum, le résultat de l'essai de germination du blé tendre pour les sédiments

dilués a 10% et les contenus des éluats en ETMM (Ba et Hg).

Pour I'inhibition de la croissance, 1’axe F1 représente le pH (sédiments et éluats) pour

sa partie négative et le résultats de la croissance du blé pour le sédiment dilué a 10%, alors

que sa partie positive est représentée par les teneurs en ETMM des sédiments (Ag, As, Cd,
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Cu, Hg, Pb, Sb, Sn, Zn) et dans les éluats (As, Cd, Pb, Sb, Se, Sn, Zn). L’axe F2 représente la
conductivité (sédiment et éluat), les résultats de I'inhibition de la croissance du blé tendre et
du radis noir pour les sédiments non dilués, les contaminants des sédiments (PCB, HAP, Cr,
Mo) et les teneurs en ETMM dans les €luats (Cr, Cu, Mo, Ni).

La représentation des sédiments par rapport aux axes déterminés pour I’ACP réalisée
a partir des parametres physico-chimiques et des résultats des essais de germination et de
croissance du blé tendre et du radis noir pour les sédiments étudiés est présenté en Figure 50.

Ces ACP montrent une forte corrélation entre les résultats obtenus, pour une méme
dilution, entre l'inhibition de la germination et de la croissance du blé tendre et I'inhibition
de la germination et de la croissance du radis noir. L'utilisation de ces deux semences

conjointement semble donc peu pertinente.

Observations (axes F1 and F2: 70,14 %) Observations (axes F1 and F2: 69,62 %)
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Figure 50. Représentation des sédiments en fonction des axes de I’ ACP a partir des parametres
physico-chimiques des sédiments étudiés et des résultats des essais de germination (a gauche) et de la
croissance (a droite) du blé tendre et du radis noir

3.2.1.3. Conclusions sur l'utilisation des essais de la batterie HP14 pour discriminer les
sédiments d'un point de vue écotoxique

Afin de synthétiser les différents effets toxiques observés en fonction des essais
réalisés et des sédiments étudiés, une classe de toxicité est attribuée a chaque sédiment pour

chaque essai. Cette classe est choisie en fonction des effets observés sur la base de la

répartition des effets observés utilisées par Lors et al pour 1'attribution de 1’écoscore (Lors et
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al.,, 2010, 2011). La classe est attribuée aux sédiments pour les essais pour lesquels il présente

les inhibitions suivantes :

- Classe I, pas d’effet : inhibition < 5%
- Classe II, effet faible : 5% < inhibition < 20%
- Classe I1I, effet moyen : 20% < inhibition < 60%

- Classe 1V, effet élevé : 60% < inhibition < 60%

Pour les essais réalisés sur éluats, ce récapitulatif est présenté dans le Tableau 32.

Tableau 32. Récapitulatif des effets toxiques observés sur les essais réalisés sur éluats issus de la
batterie HP14 pour 'ensemble des sédiments de I'étude

Essais o Sédiments
décotoxicité  DIUHOMgp Spy SR SF4 SB SL SM1 SM2 SM3 SM4
Inhibition de la 10% I I I 1 I I I I
croissance de I I
Pseudokirchneriella 80% I ou I I ou I I I
subcapitata v v
Inhibition de la 10% I I I I I I I I
luminescence o
Aliivibrio fischeri 75% I I I I I I I I
inhibition de la 10% I I I I I 1 1 1 I I
mobilité de 62% I I I I I I I I I I
Daphnia magna 90% I I I I I I I I I I
Inhibition de la 1% II I I II II 1I I II I I
reproduction de III I
Brachionus 100% I ou m 1v II III ou I II III
calyciflorus I\ v

Les essais d’inhibition de la luminescence d’Aliivibrio fischeri et l'inhibition de la
mobilité de Daphnia magna ne permettent pas de mettre en évidence des effets écotoxiques
supérieurs a la classe I pour les sédiments étudiés. L’essai d’inhibition de la croissance de
Pseudokirchneriella subcapitata semble moins sensible que l'essai d’inhibition de la
reproduction de Brachionus calyciflorus puisque les classes d’écotoxicité observées sont plus

élevées pour l'essai réalisé sur Brachionus calyciflorus.
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Dans l'optique de mettre en évidence la toxicité intrinseque des sédiments de I'étude,
il semble que l'essai d’inhibition de la reproduction de Brachionus calyciflorus puisse étre

intégré a cette batterie.

De la méme fagon, pour les essais issus de la batterie HP14 réalisés sur les éluats, le
Tableau 33 synthétise les résultats observés pour les essais issus de la batterie HP14 réalisés
sur les substrats. Pour le sédiment SF1, seul I'essai d’inhibition de la germination réalisé sur

le blé tendre permet d’observer des effets légerement écotoxiques (Classe II identifiée).

Tableau 33. Récapitulatif des effets toxiques observés sur les essais réalisés sur éluats issus de la
batterie HP14 pour 'ensemble des sédiments de |'étude

Essais o Sédiments
décotoxicité  D0UHOMNopi gy SF3 SF4 SB SL SMI  SM2  SM3  SM4
Mortalité 10% I I I I I I I I I I
d'Eisenia fetida ~ 100% I - I v I I - I\ LA \V
Inhibition de la  10% 11 - 11 1 1 I - I I I

germination blé 000y - n oo m I - IV IV IV
tendre en pot
Inhibition de la 10% I - I I I I - I I I
germination radis
noir en pot
Inhibition de la 10% I - I III II I - II I I
croissance du blé
tendre en pot
Inhibition de la 10% I - I I I I - I I I
croissance du
radis noir en pot

100% I - I I 111 I - v v v

100% I - I v I I - - - -

100% I - I III III I - - - -

Les effets écotoxiques observés pour le sédiment SE3 sont comparables, la seule
exception observée étant pour l'essai d’inhibition de la germination du radis noir pour le
substrat dilué a 10%. Le sédiment SF4 présente des effets écotoxiques pour I'ensemble des
essais réalisés sur le substrat a 'exception de I'essai d’inhibition de la germination du radis
noir. Pour le sédiment de barrage, SB, des effets écotoxiques sont observés sur I'ensemble des
essais réalisés sur substrats a I’exception de I'essai de mortalité des vers de terre.

Le Tableau 33 met en évidence qu’aucun des essais issus de la batterie HP14 réalisé
sur le sédiment ne permet de mettre en évidence d’effets écotoxiques pour le sédiment SL.

Pour les sédiments marins, SM, les effets écotoxiques observés sont maximals pour le

sédiment non dilué. Pour les sédiments dilués a 10%, des effets écotoxiques sont plus
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modérés pour les essais d’inhibition de la germination du radis noir et pour les essais

d’inhibition de la croissance du blé tendre.

Dans I'optique de mettre en évidence la toxicité intrinseque des sédiments de I'étude,
il semble que les essais de mortalité des vers de terre ne présentent pas une sensibilité

suffisante contrairement aux essais réalisés sur végétaux.

Afin d’appuyer ces conclusions, une ACP a été réalisée entre les différents résultats
de ces essais (a I'exception de 'essai d’inhibition de la mobilité de la daphnie Daphnia magna
et de I'essai de mortalité des vers de terre dilué a 10% qui ne permettent d’observer aucun
effet écotoxique pour les sédiments étudiés). Les trois axes sélectionnés permettent d’obtenir
une variabilité cumulée de 77,7%.

La représentation des variables choisies pour ’ACP par rapports aux axes est

présentée en Figure 51.
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Figure 51. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais issus de la batterie
HP14 réalisés pour cette étude (hors l'essai d'inhibition de la mobilité de Daphnia magna) pour les
sédiments étudiés

L’axe F1 représente pour sa partie négative les résultats de I'essai d’inhibition de la
luminescence des bactéries Aliivibrio fischeri (a 75 et 10%), de l'essai d’inhibition de la

reproduction des rotiferes Brachionus calyciflorus (10%), de l’essai d’inhibition de la
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germination du blé tendre (10%), de I’essai d’inhibition de la croissance du radis noir (10%)
et de la fraction granulométrique inférieure a 63 um. La partie positive de I’axe F1 représente
les résultats de l'essai de mortalité des vers de terre (sédiment non dilué), de l'essai
d’inhibition de la croissance et de la germination du blé tendre et du radis noir (sédiment
non dilué) et la conductivité (sédiments et éluats). L’axe 2 représente le pH des éluats et les
résultats de l'essai de germination du radis noir (10%) pour sa partie négative et de l'essai
d’inhibition de la reproduction des rotiferes Brachionus calyciflorus pour sa partie positive.
L’axe 3 ne représente pas de variables particulieres sur sa partie négative alors que sa partie
positive est représentée par les résultats de l’essai d’inhibition de la croissance du blé tendre
(10%).

Les sédiments sont représentés par rapport aux axes déterminés par 1’ACP réalisée a

partir des résultats des essais issus de la batterie du HP14 en Figure 52.

Observations (axes F1 and F2: 67,16 %) Observations (axes F1 and F3: 58,55 %)
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Figure 52. Représentation des sédiments en fonction des axes de I’ACP a partir des résultats des essais
issus de la batterie HP14 réalisés

Cette représentation met en évidence des similitudes entre plusieurs sédiments en
fonction des résultats obtenus aux essais écotoxicologiques issus de la batterie HP14 réalisés.
Le sédiment SF4 est représenté a l'écart des autres sédiments en cohérence avec sa
contamination qui le différencie également des autres sédiments de I'étude. Le sédiment SF2
est également distinct des autres sédiments du fait de sa contamination chimique. (Figure 44)

Il est pourtant représenté avec les autres sédiments fluviaux.
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Parmi les essais issus des batteries HP14 testées, les essais d’inhibition de la
croissance des rotiferes Brachionus calyciflorus pour les éluats et de croissance des végétaux
(blé tendre et radis noir) sont retenus du fait de leur capacité a discriminer les sédiments en
fonction de leur écotoxicité. L’essai de mortalité des vers de terre Eisenia fetida pourrait étre
pertinent mais pose probléeme pour les sédiments marins puisqu’il n’est sensible que lorsqu’il
est testé non dilué. Par ailleurs, la seule mortalité importante mesurée pour cet essai (hors
sédiments marins) est celle obtenue pour le sédiment SF4, qui présente une contamination au
cadmium environ 100 fois supérieure aux autres sédiments. Il semblerait que les vers de terre
soient particulierement sensibles a ce métal lorsqu’il est présent a forte concentration. Cet
essai permet donc de mettre en évidence des contaminations élevées mais ne permet pas de

distinguer des sédiments présentant des contaminations plus réduites.

3.2.2. Résultats des essais complémentaires réalisés sur sédiment
3.2.2.1. Résultats des essais sur végétaux
(a) Introduction d’espeéces végétales supplémentaires

Les résultats des essais d’inhibition de la germination du tournesol et de la luzerne

en pots sont présentés dans le Tableau 34.

Tableau 34. Résultats de l'inhibition de la germination du tournesol et de la luzerne dans les
sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments
marins (SM) avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué au seuil (10%) avec du sol ISO

Sédiments pour % d'inhibition de la % d'inhibition de la
. essai germination du tournesol germination de la luzerne
Sédiments g . . . .
Conductivité ~ Sédiment non Sédiment Sédiment non Sédiment
pH uS/cm dilué dilué a 10 % dilué dilué a 10 %
SF1 7,8 375,5 5,9 20 -59 20
SF2 6,9 2925
SF3 7,2 827,7 -8,8 0 20 7,5
SF4 6,9 91,7 19,4 -2,8 46,2 12,8
SB 7,5 487,8 -8,8 -14,7 2,5 0
SL 7,8 606,4 -2,8 -8,3 43,6 7,7
SM1 8,0 4229,1
SM2 7,6 3399,5 100 -2,9 100 12,5
SM3 7,8 4571,8 100 2,9 100 2,5
SM4 81 2182,2 100 2,9 100 5
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Les germinations du tournesol et de la luzerne semblent étre plus sensibles au
sédiment SF1 lorsqu’il est dilué a 10% que sur la matrice brute (20% d’inhibition pour le
sédiment dilué pour le tournesol et la luzerne et 5,9 pour le sédiment non dilué pour le
tournesol et -5,9 pour la luzerne). Cette différence peut s’expliquer par la présence conjointe
de nutriments en quantité supérieure a ceux présents dans les témoins et de contaminants.

Pour le sédiment SF3, une inhibition modérée de la germination est observée pour la
luzerne (20% sur le sédiment non dilué et 7,5% sur le sédiment dilué) mais pas pour le
tournesol.

Pour le sédiment SF4, une écotoxicité modérée est observée pour le tournesol (19,4%)
alors qu’elle est plus élevée pour la luzerne (46,2%) quand le sédiment est non dilué. Pour le
sédiment dilué, des effets écotoxiques faibles sont observés uniquement pour la luzerne
(12,8%).

Pour les sédiments marins, l'inhibition de la germination du tournesol et de la
luzerne est totale pour les essais réalisés sur les sédiments non dilués. Ces effets écotoxiques
sont probablement dues a la concentration en sel (NaCl) mais sans certitude puisque 1’on
observe des effets similaires sur la luzerne, qui a pourtant été sélectionnée pour sa tolérance
relative aux chlorures de sodium. Pour les sédiments marins dilués a 10%, aucun effet
écotoxique n’est observé sur la germination du tournesol (entre -3 et 3% effets) mais une
écotoxicité faible est observée sur la luzerne (12,5% pour SM2).

Les résultats de I'inhibition de la croissance des parties supérieures des végétaux sont
reportés dans le Tableau 35 pour les essais avec le tournesol et la luzerne en pots.

Pour les sédiments fluviaux SF1 et SF3, présentent des effets semblables sur le
tournesol et la luzerne, a I'exception du tournesol pour le sédiment dilué ot 9,4% des effets
écotoxiques sont observés pour SE3 contre -0,9% pour SF1. Globalement, pour ces sédiments,
une écotoxicité modérée (de 1'ordre de 25%) a été mise en évidence par l'essai réalisé sur la
luzerne. Pour ces sédiments, la luzerne semble plus sensible que le tournesol.

Pour le sédiment SF4, une écotoxicité est détectée par le tournesol comme par la
luzerne. Néanmoins, les effets observés sur la luzerne sont plus élevés autant pour le
sédiment dilué (38,1% contre 7,7%) que non dilué (75,8% contre 24,5%).

Pour les sédiments SB et SL, les effets écotoxiques observés sur la croissance du

tournesol et de la luzerne sont semblables (environs 60% d’effets observés sur la luzerne
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pour le sédiment non dilué et 30% pour le sédiment dilué ; pour le tournesol environ 9%
d’effets observés sur le sédiment dilué), a 'exception de l'essai sur les sédiments non dilués

sur le tournesol (12,4% d’effet sur SB contre -48,4% sur SL).

Tableau 35. Résultats de l'inhibition de la croissance du tournesol et de la luzerne dans les sédiments
fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM)
avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué au seuil (10%) avec du sol ISO

Sédiments pour % d'inhibition de la croissance % d'inhibition de la croissance
essai du tournesol de la luzerne
Sédiments
Conductivité Sédiment non Sédiment Sédiment non Sédiment
PH  S/em dilué dilué 2 10 % dilué dilué 2 10 %

SF1 7,8 375,5 -35,6 -0,9 26,2 10,9
SF2 6,9 2925

SF3 7,2 827,7 -19,2 94 25,2 13

SF4 6,9 91,7 24,5 7,7 75,8 38,1

SB 7,5 487,8 12,4 9 56,1 33,2

SL 7,8 606,4 -48,4 8,4 67,3 23,9
SM1 8,0 4229,1
SM2 7,6 3399,5 - -36 - 27,7
SM3 7,8 4571,8 - -41,8 - 28,9
SM4 8,1 2182,2 - -48,7 - 0,9

Pour le sédiment SL, des effets écotoxiques sont observés avec le sédiment dilué a
10% alors qu'une stimulation de la croissance du tournesol est observée pour le sédiment
non dilué. II est possible que la matrice de dilution puisse apporter des éléments pouvant
perturber la croissance de cette plante.

Pour les sédiments marins non dilués, I'inhibition de la germination étant maximale,
I'inhibition de la croissance du tournesol et la luzerne ne peuvent pas étre étudiés. Pour les
sédiments marins dilués a 10%, aucun effet écotoxique n’est observé pour le tournesol, mais
une écotoxicité est observée sur la luzerne (27,7% pour SM2 et 28,9% pour SM3), en
cohérence avec les résultats de germination.

Pour les essais d’inhibition de la germination, les sédiments, pour lesquels les
pourcentages d’effets observés sont les plus élevés avec la luzerne sont SF3 (20% pour le
sédiment non dilué), SF4 (46,2% pour le sédiment non dilué, 19,4% dans les mémes

conditions pour le tournesol), et SL (43,6% pour le sédiment non dilué). Pour le sédiment SB,
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les pourcentages d’inhibition de la germination les plus élevés sont observés pour le blé
tendre et le radis noir (39,5% et 27,5% respectivement pour le sédiment non dilué). Pour les
sédiments marins, les résultats sont semblables quelles que soient les plantes utilisées,
I'inhibition de la germination étant maximale pour les sédiments non dilués. Pour les
sédiments dilués, les effets observés varient de -2,9 % (pour SM2 avec le tournesol) a 12,5 %
(pour SM2 avec la luzerne).

Pour les essais d’inhibition de la croissance, les sédiments, pour lesquels les
pourcentages d’effet observés sont les plus élevés avec la luzerne, sont SF3 (25,2% pour le
sédiment non dilué), SL (67,3% pour le sédiment non dilué) et les sédiments SM2 et SM3
dilués (environ 28% d’effet observés). Pour les sédiments SF4 et SB, des effets sont observés
pour l'ensemble des especes végétales utilisées mais les especes les plus sensibles sont

différentes (luzerne et blé pour SF4 et radis et luzerne pour SB).

Les sédiments SB et SF4 étant tres différents d'un point de vue physico-chimique

(Figure 44), il est possible de choisir les especes végétales en fonction de ces parametres.

Afin de corréler les résultats obtenus entre les essais de germination et de croissance
du tournesol et de la luzerne et les contaminations des sédiments, des ACP sont réalisées et

représentées en Figure 53.

Variables (axes F1and F2: 68,21%)
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Figure 53. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais d’inhibition de la
germination et d'inhibition de la croissance du tournesol et de la luzerne pour les sédiments de I'étude
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Les données utilisées sont le pH et la conductivité (sédiment et éluats), les résultats
des essais de germination et de la croissance du tournesol et de la luzerne, les analyses en
HAP et PCB totaux des sédiments ainsi que les analyses d’ETMM (sédiment et éluats). Les

deux axes sélectionnés permettent d’obtenir une variabilité cumulée de 68,2%.

L’axe F1 représente le pH (sédiment et éluat) pour sa partie négative, et pour sa partie
positive la contamination en ETMM dans les sédiments (Ag, As, Cd, Cu, Hg, Pb, Sb, Sn et
Zn) et dans les éluats (Cd, Pb, Sb et Zn) et les résultats de germination et de la croissance de
la luzerne pour le sédiment dilué. L’axe F2 représente la fraction granulométrique inférieure
a 63 um et la contamination des éluats en ETMM (Ba et Hg) pour sa partie négative et les
résultats de germination et de croissance du tournesol et de la luzerne pour le sédiment non
dilug, la conductivité (sédiment et €luat) la contamination des sédiments en ETMM (Cr) et

dans les éluats (Cr, Cu, Mo et Ni) et la contamination des sédiments en PCB pour sa partie

positive.
Observations (axes F1and F2: 68,21 %)
8
5M2
6 e
4 SM4 o
_ °
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Figure 54. Représentation des sédiments en fonction des axes de I’ACP des résultats des essais
d’inhibition de la germination et d'inhibition de la croissance du tournesol et de la luzerne

La représentation des sédiments par rapport aux axes déterminés pour I’ACP a partir
des résultats des essais d’inhibition de la germination et de la croissance du tournesol et de la
luzerne pour les sédiments est présenté en Figure 54. Cette représentation est proche de celle
obtenue pour le blé et le radis (Figure 54). Les sédiments marins sont donc représentés a
proximité les uns des autres et de méme pour les sédiments fluviaux et le sédiment lacustre
et le sédiment de barrage a 'exception du sédiment SF4 qui est a I'écart.
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(b) Résultats des essais de germination et de croissance sur microplaques
Les résultats des essais d’inhibition de la germination et de la croissance du blé
tendre, du radis noir, du tournesol et de la luzerne en microplaques sont présentés

respectivement dans le Tableau 36 et dans le Tableau 37.

Tableau 36. Résultats de l'inhibition en microplaque de la germination du blé tendre, du radis noir,
du tournesol et de la luzerne dans les sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un
sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué
au seuil (10%) avec du sol 1ISO

% d'inhibition de la % d'inhibition de la % d'inhibition de la % d'inhibition de la

germination du blé  germination du radis germination du germination de la
L. tendre noir tournesol luzerne
Sédiments ‘g ey ey ey g (g g ‘s
Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment
non dilué a non dilué a non dilué a non dilué a
dilué 10 % dilué 10 % dilué 10 % dilué 10 %
SF1 3,3 3,3 0 0 12,5 4,2 3,3 0
SF2 3,3 0 0 0
SF3 0 3,3 0 0 4,2 4,2 0 0
SF4
SB 3,3 0 33 0 4,2 12,5 0 0
SL -2,6 51 -2,6 0 -2,9 -14,3 -2,6 -2,6
SM1 70 3,3 67 0
SM2 0 6,7 100 0 100 4,2 100 0
SM3 100 3,3 100 3,3 100 4,2 100 3,3
SM4 10 3,3 50 0 37,5 4,2 60 -1,4

A la différence des essais en pots, les sédiments fluviaux SF1 et SF3 ne permettent pas
d’observer d’écotoxicité que ce soit pour le sédiment brut ou dilué a 10%. Pour le sédiment
SB, I’écotoxicité que 1'on suppose due a la répartition granulométrique n’est pas observée, ce
qui est cohérent puisqu’en microplaque, les graines ne sont pas en contact directe avec le
substrat. Pour le sédiment SL, aucune écotoxicité n’a pu étre observée sur microplaque,
méme en ce qui concerne la luzerne quand bien méme des effets écotoxiques non
négligeables étaient observés en pots.

Pour les sédiments marins, les essais en microplaques, a la différence des essais en
pots permettent la germination du sédiment non dilué pour le blé pour SM2 et pour
I'ensemble des végétaux pour SM4 (qui a la conductivité la plus faible des sédiments marins

testés).
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Tableau 37. Résultats de l'inhibition en microplaque de la croissance du blé tendre, du radis noir, du
tournesol et de la luzerne dans les sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment
lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué au seuil

(10%) avec du sol ISO
% d'inhibition de la o) AT T pses % d'inhibition de la % d'inhibition de la
croissance du blé & d 1nh1b1t10n. de Ié croissance du croissance de la
croissance radis noir
Sédiments tendre tournesol luzerne
Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment Sédiment
non dilué a non dilué a non dilué a non dilué a
dilué 10 % dilué 10 % dilué 10 % dilué 10 %
SF1 14 -6 13,6 -7,1 -18,6 -23,5 8,6 -13,5
SF2 33 0 16 0,3
SF3 6,2 -26,4 1,7 -5,1 -46,5 4,5 -14,6 -17,8
SF4
SB 2,7 -22,4 -1,9 -18,6 -37,2 24,3 -3 12,2
SL -5,2 -21,6 -42,2 -40,8 -59,2 -58,2 -12,7 -6,9
SM1 98 18,4 98 4,5
SM2 90,3 6,3 - 11,4 - 8,2 - -4,1
SM3 - 30,3 - 23 - -6,7 - -13,6
SM4 82,8 -13,6 95 -20,6 88,1 44 70,9 -1,4

Afin de comparer entre eux les différents essais réalisés en microplaque, une ACP est
réalisée sur ces résultats. Les deux axes sélectionnés permettent d’atteindre une variabilité

cumulée de 75,8%. Cette ACP est représentée en Figure 55.

L’ensemble des essais sur végétaux est représenté sur la partie positive de I'axe F1 a
I'exception de I'essai de croissance de la luzerne sur le substrat dilué. Les essais représentés
sur la partie négative de ’axe F2 ont tous étés réalisés sur le substrat dilué. La représentation
des essais réalisés sur les sédiments non dilués met en évidence une corrélation entre les

effets écotoxiques observés sur 1'ensemble des espaces végétales utilisées.

Au terme de ces essais sur microplaques, il a été confirmé certains avantages et
inconvénients de ce dispositif par rapport aux essais en pots. Tout d’abord, il est a mettre au
crédit de ce dispositif qu’il est plus rapide et plus facile a réaliser que les essais en pots
puisque l'essai se déroule sur 3 jours uniquement, qu’il ne nécessite pas de suivi quotidien,
qu’il prend moins d’espace en laboratoire et qu’il est possible de différer 1’analyse des
résultats en utilisant des photographies des microplaques. Les résultats obtenus font

intervenir 10 plants contre 6 au maximum pour les pots, ce qui permet de rendre le résultat
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plus robuste. Cependant, ces essais semblent moins sensibles que les essais en pots au moins

pour ce qui est des sédiments fluviaux, du sédiment de barrage et du sédiment lacustre.

Lrutilisati . , o - s .
utilisation de microplaques n’est pas encore intégrée aux protocoles officiels d’évaluation

de la toxicité.

Variables (axes F1and F2: 75,79 %)
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7 germination blg 10%
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Figure 55. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais d’inhibition de la
germination et d’inhibition de la croissance du blé tendre, du radis noir, du tournesol et de la luzerne
en microplaque pour les sédiments de I'étude

3.2.2.2. Résultats des essais sur ostracodes

Les résultats des essais de mortalité et d’inhibition de la croissance des ostracodes
Heterocypris incongruens sont présentés dans le Tableau 38. Les pH et la conductivité des
sédiments sont indiqués pour information.

Il faut rappeler que pour une létalité de 30% et plus, les résultats obtenus pour
'inhibition de la croissance ne peuvent pas étre validés. Le pourcentage d’inhibition de la
croissance observé pour le sédiment SF1 ne peut donc pas étre pris en compte, la létalité
observée étant de 51,7%. De méme, I'inhibition de la croissance pour le sédiment SF4 n’a pas
pu étre établie du fait de la mortalité de 100% des ostracodes pour ce sédiment. La toxicité
particulierement élevée du sédiment SF4 pour les ostracodes peut s’expliquer par son

contenu en contaminants (y compris dans les éluats).
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Tableau 38. Résultats de mortalité et de croissance des ostracodes pour les sédiments fluviaux (SF),
un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec le
seédiment non dilué

L. Sédiments pour essai e 1eis % d'inhibition de
Sédiments o % de létalité .
pH Conductivité uS/cm la croissance
SF1 7,8 375,5 51,7 71
SF2 6,9 2925 0,0 9,8
SF3 7,2 827,7 11,7 40,1
SF4 6,9 91,7 100,0 -
SB 7,5 487,8 -3,3 40,6
SL 7,8 606,4 -5,0 -6,7
SM1 8,0 4229,1 16,7 42,0
SM2 7,6 3399,5 -6,7 21,2
SM3 7,8 4571,8 6,7 -13,8
SM4 8,1 2182,2 0,0 -25,0

Pour les sédiments SL, SM3 et SM4, cet essai ne met pas d’effets toxiques en évidence.

Pour les autres sédiments, les effets toxiques sont variables de 9,8% (pour SF2) a 42% pour

Variables (axes F1and F2: 60,63 %) Variables (axes F1 and F3: 56,07 %)
1 S 1 —
éluat NI o—
Sorime PCB _~ éluat Ba '\
- ~ \ 8
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| \ \
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025 \ 025 | f Eluat c \
| éluat Sb | / U croissance|
- | oH & Fe € | . / . \
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S — — g |
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Figure 56. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais d’inhibition de la
croissance des ostracodes Heterocypris incongruens pour les sédiments de I’étude

Ces résultats montrent une sensibilité importante de cet essai pour les sédiments

testés, la gamme de résultats obtenus allant de la stimulation des organismes par la présence

du sédiment a la létalité.
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Afin de mettre en évidence des liens entre les effets toxiques observés et les
contaminations des sédiments, une ACP est réalisée sur les résultats de cet essai avec les
parametres physico-chimiques des sédiments. Les trois axes sélectionnés permettent
d’obtenir une variabilité cumulée de 77,4%.

La représentation des variables de ’ACP par rapport aux axes F1, F2 et F3 est
présenté sur la Figure 56.

L’axe F1 représente le pH (sédiment et éluat) pour sa partie négative et les
contaminations en ETMM totaux (As, Cd, Hg, Pb, Sb, Zn) et dans les éluats (As, Cd, Pb, Se,
Zn) pour sa partie positive. L’axe F2 représente la fraction granulométrique inférieure a 63
um pour sa partie négative et sa contamination en PCB et HAP totaux, sa teneur totale en Cr
et en ETMM dans les éluats (Co et Ni). Cette représentation permet de mettre en évidence
une corrélation entre les résultats de 1étalité et de croissance des ostracodes et les contenus
totaux en ETMM (As et Se) et dans les éluats (Cd, Pb, Se). L’axe F3 représente les teneurs en
Cr et Mo dans les éluats pour sa partie négative et la fraction granulométrique inférieure a 63
um et le contenu en Ba et Hg dans les éluats pour sa partie positive. L’ajout de cet axe
permet de mettre en évidence une corrélation entre la létalité et I'inhibition de la croissance
des ostracodes et les ETMM dans les sédiments (As, Cd, Cu, Hg, Pb, Sb, Zn) et dans les
¢luats (Cd, Pb, Sb, Zn).

En comparaison avec l'essai chronique d’inhibition de la reproduction des rotiferes
Brachionus calyciflorus, cet essai permet de mettre clairement en évidence des effets toxiques
des sédiments SF1, SE3, SB, SM1 et SM2; les ostracodes apparaissent clairement plus
sensibles que les rotiferes. Néanmoins, 1'essai sur rotifere mettait en évidence une toxicité du

sédiment SL pour 'essai sur sédiment non dilué, ce qui n’est pas le cas pour cet essai.

3.2.2.3. Résultats des essais sur vers de terre
(a) Essais d’inhibition de la reproduction

Les résultats des essais de perte de masse, de mortalité et d’inhibition de la
reproduction des vers de terre Eisenia fetida sont présentés dans le Tableau 39. Pour les
sédiments testés, la perte de masse n’est observée que pour les sédiments SF3 et SL lors de
l'essai sur sédiment non dilué. Les sédiments dilués et non dilués n’entrainent pas de 1étalité.

L’inhibition de la reproduction est comprise entre 10 et 40 % pour les sédiments non dilués et
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est observé pour SF1 dilué a 10%. Pour SF3 et SL, la reproduction est stimulée en présence
d’un substrat contenant 10% de sédiment.

L’inhibition de la reproduction est observée pour les sédiments testés non dilués avec
un maximum de 99% pour le sédiment SM1 dilué a 25%. La conductivité obtenue apres cette
dilution est de 1318 uS/cm ; ce qui permet de penser que les effets observés ne sont pas due a

la teneur en sel (NaCl).

Tableau 39. Résultats de la perte de masse, de la mortalité et de l'inhibition de la reproduction des
vers de terre pour les sédiments fluviaux (SF), un sédiment de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL)
et des sédiments marins (SM) avec le sédiment non dilué et le sédiment dilué a 10% avec du sol ISO

Sédiment dilué a 10% dans

Sédiments pour essai Sédiment non dilué du sol 1SO
Sédiments % % % %
T Conductivité d'inhibition % de  d'inhibition d'inhibition % de  d'inhibition
P uS/cm de prise de 1étalité dela de prise de  létalité dela
biomasse reproduction  biomasse reproduction
SF1 7,8 375,5 -53,8 0 25,2 -9,2 0 6,7
SF2 6,9 2925 -19,7 0 38
SF3 7,2 827,7 21,9 0 13,6 -18,5 0 -12
SL 7,8 606,4 18,0 2,5 20,4 -18,4 0 -27,9
SM1* 7,6* 1318* -29,2% 0* 99*

*Sédiment dilué a 25%

Afin de mettre en évidence des liens entre les effets toxiques observés et les
contaminations des sédiments, une ACP est réalisée sur les résultats de cet essai avec les
parametres physico-chimiques des sédiments. Les deux axes sélectionnés permettent
d’obtenir une variabilité cumulée de 92,1%. La représentation des variables de I'ACP par
rapport aux axes F1 et F2 est présenté sur la Figure 57.

Les résultats de cette ACP montrent une forte corrélation entre les résultats de 1'essai
de reproduction des vers de terre pour un substrat non dilué et les contaminations du
sédiment en ETMM totaux (Ag, Ba, Cd, Cr, Cu, Hg, Mo, Ni, Pb, Sb, Sn, Zn), en contaminants
organiques (PCB et HAP), avec la conductivité et les contaminants analysés dans les éluats

(Co, Cu, Mo, Ni, Sb, Zn).
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(b) Essais d’évitement

et SL

Les résultats des essais d’évitement des vers de terre Eisenia fetida sont présentés dans

le Tableau 40. Ces résultats montrent une variabilité des résultats obtenus allant de

I’attraction des vers a la répulsion totale.

Les résultats de ces essais sont trés variables en fonction des sédiments. Pour les

sédiments fluviaux SF1, SF2 et SF3, aucun évitement n’est observé. A l'inverse, un évitement

de 47,5% est observé pour le sédiment SF4. Pour le sédiment de barrage, un évitement

similaire est observé (45%) quand bien méme ses caractéristiques sont tres différentes du

sédiment SF4. Le sédiment lacustre, SL, présente une légere toxicité (12,5%) et les sédiments

marins une toxicité forte (97,5 a 100%) faisant intervenir l'effet du sel étant donnée les

conductivités mesurées pour ces substrats.
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Tableau 40. Résultats de |'évitement des vers de terres pour les sédiments fluviaux (SF), un sédiment
de barrage (SB), un sédiment lacustre (SL) et des sédiments marins (SM) avec le sédiment non dilué

Sédiments

Sédiments pour essai

% d'évitement

pH Conductivité pS/cm Sédiment non dilué

SF1 7,8 375,5 -62,5
SF2 6,9 2925 0
SE3 7,2 827,7 -45
SF4 6,9 91,7 47,2

SB 7,5 487,8 45

SL 7,8 606,4 12,5
SM1 8,0 4229,1 97,5
SM2 7,6 3399,5 100
SM3 7,8 4571,8 100
SM4 81 2182,2 100

Les résultats obtenus pour les sédiments marins étant biaisés par la présence de sel

(NaCl), une ACP est réalisée sur les autres sédiments. Les deux axes sélectionnés permettent

d’obtenir une variabilité cumulée de 82,6%. La représentation des variables de 'ACP par

rapport aux axes F1 et F2 est présenté sur la Figure 58.

Figure 58. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais d’inhibition de la
reproduction des vers de terre pour les sédiments SF1, SF2, SF3, SF4, SB et SL

© 2018 Tous droits réservés.
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Cette ACP permet de mettre en évidence une corrélation entre les résultats des essais
d’évitement des vers de terre et les contaminations des sédiments en ETMM totaux (As, Cd,
Hg, Pb, Sb, Zn) et dans les éluats (As, Cd, Pb, Sb, Se, Zn).

Il est possible que la répulsion des vers pour les sédiments marins soit due a leur
teneur élevée en sel en dépit de la phase initiale de centrifugation ; leur conductivité restant
les plus élevées parmi les sédiments testés.

Pour expliquer I’attractivité des sédiments SF1 et SF3 pour les vers de terre, il est

possible que leur composition en nutriments les rendent plus attractifs que le sol ISO.

Afin de mettre a l'essai ces hypotheses, le sédiment SM1 a été testé face a un sol ISO dopé en
sels marins, de fagon a obtenir une conductivité comparable. L’essai a également été réalisé
avec le sédiment SM1 dilué par du sol ISO a 50% face a un sol ISO classique et face a un sol

ISO dopé en sel.

Les résultats de ces essais complémentaires sont présentés dans le Tableau 41.
D’apres ces résultats, on déduit que doper le sol ISO en sel uniquement n’est pas une

réponse satisfaisante. En effet, les vers ont alors un taux important de mortalité.

Tableau 41. Résultats de I'évitement des vers de terres pour le sédiment marin avec différentes
conditions pour tester I'importance du sel pour I'évitement de ce sédiment

Sédiments pour

N essai Sol ISO -
Sédiments Conductivité Conductivité % d'évitement
pH uS/cm p uS/cm
SM1 7,9 4229,5 7,1 4151,3 Létalité de 92,5% et survivants dans SM1
SM1 dilué a 50% 7,4 2090,3 7,1 225,6 90
SM1 dilué a50% 7,4 2090,3 7,1 2056,5 42,5

Toutefois, cet essai permet de mettre en évidence, étant donnée la localisation des
vers de terre survivants, que l'effet du sel est potentiellement responsable de la répulsion
des vers de terre. Le second essai, avec une dilution par 2 du sédiment SM1 face a du sol ISO
classique, montre que l'évitement de ce sédiment est élevée (90%) mais n’est plus totale
comme ¢a 'est pour le sédiment non dilué. Des essais complémentaires avec uniquement du
sol ISO et du sol ISO dopé en sel permettrait d’obtenir la limite de conductivité a partir de

laquelle le sel a une influence non négligeable sur I'évitement des vers.
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Le dernier essai complémentaire permet de comparer le sédiment dilué avec le sol
ISO dopé en sel. Ce résultat montre un évitement deux fois moins important qu’avec un sol
ISO classique tout en mettant en évidence un évitement non négligeable du sédiment
(42,5%). 11 serait intéressant de répéter 1'essai dans ces conditions pour les autres sédiments
marins.

Afin de tester I'impact des nutriments présents, Iessai a été reproduit pour SF2 et SF3
face a un autre sédiment ayant eu un évitement relativement neutre, SL. L’essai a aussi été
reproduit avec un apport de fumier de 5 g répartis de facon homogene par réplique. Les
résultats de ces essais sont présentés dans le Tableau 42.

Le choix d'un sédiment de référence (sédiment SL) plutot que d’un dopage du sol ISO
en nutriments a été fait de fagon a comparer des matrices proches entres elles et ainsi
supprimer l'effet due a la différence de texture. Cependant, les effets observés montrent une
préférence pour les sédiments testés plutot que pour le sédiment de référence. Le sédiment
de référence (SL) avait été choisi sur la base des résultats des essais d’inhibition de la
croissance des ostracodes puisque les autres essais d’évitement n’avaient pas été réalisés. Or,
les essais d’évitement montrent une attirance plus forte pour les sédiments SF2 et SF3 que

pour SL comparativement au sol ISO.

Tableau 42. Résultats de I"évitement des vers de terres pour les sédiments SF2 et SF3 en comparaison
au sédiment SL avec différentes conditions pour tester l'importance de I'apport en nutriments pour
I"évitement des sédiments

Sédiments testé Sédiment "référence" SL
Sédiments Conductivité Conductivité % d'évitement
pH pH
uS/cm uS/cm

SF2 6,9 2925 7,8 606,4 -57,5
SF2 conditions dopées 6,9 2925 7,8 606,4 -87,5

SF3 7,2 8277 7,8 606,4 -65
SF3 conditions dopées 7,2 827,7 7,8 606,4 -95

3.2.2.4. Conclusions sur l'utilisation des essais complémentaires réalisés sur la matrice solide

pour cette étude afin de discriminer les sédiments d’un point de vue écotoxique

Pour les essais complémentaires réalisés sur le substrat, un récapitulatif des effets

toxiques observés est présenté dans le Tableau 43.
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Tableau 43. Récapitulatif des effets toxiques observés sur les essais complémentaires réalisés sur

substrats pour I'ensemble des sédiments de I'étude

Essais d DIl Sédiments
écotoxicite Tt
ssais decotoxictie HUHON - gpy SF2 SF3 SF4 SB  SL SMI SM2 SM3 SM4
Inhibition de la 10% 1I - I I I I - I I I
germination tournesol 100% 1L i I 1 I I i v v v
en pot
Inhibition de la 10% 1I - II II I I - I I I
germination luzerne
100% 1I - II III I III - v v v
en pot
Inhibition de la 10% I - II II II I - I I I
crolssance du 100% 1 - I om I - - - -
tournesol en pot
Inhibition de la 10% 1I - II III III III - I III I
croissance de la
100% 1 - I v v v - - - -
luzerne en pot
Inhibition de la 10% I I I I I I 1 I I
.. 1
germination blé tendre 000 I I I 1 v 1 IV I
en microplaque
Inhibition de la 10% I I I I I I I I I
germination radis noir
. 100% I I I I I v v v 111
en microplaque
Inhibition de la 10% I I II I I I I
germination tournesol
. 100% 1I I I I v v 111
en microplaque
Inhibition de la 10% I I I I I I I
germm'fmon luzerne 100% I I I I v v I
en microplaque
Inhibition de la 10% I I I I I I I 111 I
croissance du blé
. 100% 1I III II I I v v - v
tendre en microplaque
Inhibition de la 10% I I I I I I I I I
. du radi
croissance du racus 100% 1 1l I I 1 v - S Y
noir en microplaque
Inhibition de la 10% I I I I I I I
croissance du
tournesol en 100% I I I I - - v
microplaque
Inhibition de la 10% I I II I I I I
croissance de la
luzerne en 100% 1I I I I - - I\Y
microplaque
Mortalité des 100% I I I v I I 1l I I I
ostracodes
Inhibition de la
croissance des 100% 1I II 111 - 111 I I I I I
ostracodes
Inhibition de la 10% 1I 1 I
reproduction des vers
100% I 111 II III Iv*
de terre
Evitement des versde 0, I I I m m o v IV IV IV
terre
*Sédiment dilué a 25%
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Pour les essais réalisés en pots, les effets toxiques les plus élevés sont observés sur la
luzerne pour l'ensemble des sédiments. Dans ce tableau, les effets toxiques observés en
microplaque apparaissent nettement moins sensibles notamment pour le sédiment SB, ce qui
appuie l'idée selon laquelle la toxicité de ce sédiment serait davantage un effet de la taille de
ses particules que des contaminants qu’il contient. Une observation similaire peut étre faite
pour les sédiments présentant les mémes caractéristiques (SL et dans une moindre mesure

SF1). Pour les sédiments marins, le blé et le radis semblent plus sensibles en microplaque.

Pour les essais sur ostracodes, tous les sédiments réagissent a 1'exception de SL et de SM4.
Pour les essais sur vers de terre, 1'essai d’inhibition de la reproduction permet d’observer
une toxicité sur 'ensemble des sédiments testés. Pour l'essai d’évitement, les sédiments
marins ne sont pas discriminés entre eux tandis que les sédiments fluviaux, le sédiment de

barrage et le sédiment lacustre présentent des effets toxiques contrastés.

3.2.3. Résultats des essais complémentaires réalisés sur éluat
3.2.3.1. Essais d’inhibition de la reproduction de Ceriodaphnia dubia

Le protocole de lixiviation pour ces essais complémentaires est la percolation en flux
ascendant. Cependant, pour cet essai en particulier, les lixiviations ont été réalisées en batch
(NF EN 12457-2) pour des raisons pratiques. En effet, il est nécessaire de renouveler le milieu
fréquemment; ce qui implique de disposer d’éluats de moins de 48h a chaque
renouvellement, ce qui n’était pas possible pour les lixiviations en colonne de percolation
pour une raison d’organisation des essais.

Les résultats des essais d’inhibition de la reproduction de Ceriodaphnia dubia en

multigénérationnel sont présentés dans le Tableau 44.

Pour I'ensemble des sédiments testés, les effets toxiques observés sur les daphnies de
deuxieme génération sont plus élevés que ceux observés sur la premiere génération pour un
méme sédiment. Ce résultat semble indiquer une fragilité des néonates de seconde
génération misent en contact avec les éluats issus de la lixiviation des sédiments. Cette
information permet de remettre en perspectives les résultats obtenus pour la premiere
génération. En effet, pour les sédiments SF2, SB et SM1 aucun effet toxique n’a pu étre

observé pour la premiere génération ni sur la mortalité ni sur la reproduction alors que des

198

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

effets toxiques non négligeables sont observés pour la seconde génération (83,3% de

mortalité et 92,6% d’inhibition de la reproduction pour le sédiment SB).

Tableau 44. Résultats de la mortalité et de l'inhibition de la reproduction des daphnies Ceriodaphnia
dubia pour deux générations successives pour les sédiments fluviaux (SF), le sédiment de barrage
(SB), le sédiment lacustre (SL) et les sédiments marins (SM)

Générationl Génération 2 Somme
inhibition de inhibition de inhibition de
Sédiments  Mortalité la Mortalité la Mortalité la
% reproduction % reproduction % reproduction
% % %
SF1 20,0 40,6 100,0 100,0 91 73,8
SE2 -10,0 -82,8 16,7 25,9 4,5 22,1
SF3 50,0 -26,6 100,0 100,0 77,3 441
SB -10,0 -54,7 83,3 92,6 40,9 27,6
SL 70,0 78,1 100,0 100,0 31,8 90,3
SM1 -10,0 -54,7 25,0 56,8 91 7,6
SM2 -20,0 94 100,0 95,1 45,5 57,2
SM3 10,0 45,3 33,3 98,8 22,7 75,2
SM4 60,0 82,8 83,3 914 72,7 87,6

Afin de mettre en évidence des corrélations entre ces résultats et les analyses de
contaminants des sédiments, une ACP est réalisée. Les données de mortalité et d’inhibition
de la reproduction utilisées pour cette ACP sont celles obtenues en prenant en compte les
résultats de la premiere et de la deuxieme génération a parts égales. Les trois axes

sélectionnés permettent d’obtenir une variabilité cumulée de 81,0%.

Les résultats de cette ACP sont représentés par la Figure 59. La plupart des variables
sont corrélées entres elles (concernant les contaminants analysés dans les sédiments et les
éluats). Cependant, les résultats ne semblent pas étre corrélés a aucune autre variable de
I’ACP. Cette observation permet de suggérer que les effets toxiques observés pour les
sédiments sont soit dus a des contaminants présents dans les sédiments n’ayant pas fait
l’objet d’analyses soit a dus un effet de synergie entre les contaminants présents, soit dus a la
variation de la biodisponibilité des contamiants due a un changement de spéciation induit
par les conditions d’essai. Cette observation permet de renforcer l'idée que des essais

écotoxicologiques sont indispensables en ce qui concerne les sédiments.
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Figure 59. Représentation des variables de I’ACP a partir des résultats des essais de mortalité et
d’inhibition de la reproduction de Ceriodaphnia dubia et des parametres physico-chimiques pour les
sédiments testés

3.2.3.2. Parametres des essais de percolation

Les évolutions du pH et de la conductivité lors des essais de percolation sont

présentées respectivement dans le Tableau 45 et le Tableau 46. Pour les sédiments fluviaux,

SF2, SF3 et SF4, le pH augmente légérement pour les premier percolats, puis baisse a son

niveau d’origine. Pour le sédiment lacustre SL, le pH augmente légerement durant I'essai.

Pour le sédiment marin, SM1, le pH augmente avec le ratio liquide/ solide.

Tableau 45. Evolution du pH lors de I'essai de percolation

‘1 Percolats
Sédiments 1 » 3 4 5
SF2 7 7,6 74 7,5 7,2
SF3 7,3 7,5 7,6 7,7 7,2
SF4 7 7,1 7,2 7,3 6,8
SL 7,3 7,1 74 7,7 7,6
SM1 6,7 7 74 7,9 8

La conductivité mesurée dans les percolats des sédiments fluviaux reste stable avec

I"augmentation du ratio liquide/solide. A contrario, la conductivité mesurée dans les percolats

du sédiment lacustre (SL) et du sédiment marin (SM1) diminue a mesure que le ratio liquide
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/surface augmente ; ce qui laisse penser que les chlorures et les sulfates qu’ils contiennent

sont évacués par lessivage.

Tableau 46. Evolution de la conductivité en uS/cm lors de I'essai de percolation en 11S/cm

. Percolats
Sédiments 1 5 3 4 5
SF2 2057,6 2206,4 2177,7 2679,9 2027,1
SF3 2208,9 2505,5 2240,2 2255,5 1299,8
SF4 268,2 288,9 287,8 204,8 85,6
SL 3870,1 3826,2 2059,9 1482,3 901,8
SM1 24448 23897 15066 8195 3355,9

3.2.3.3. Résultats des essais sur rotiferes

Les résultats des essais d’inhibition de la reproduction des rotiferes Brachionus
calyciflorus pour chaque percolat sont présentés dans le Tableau 47. Pour le sédiment SF2, les
effets toxiques observés augmentent jusqu’au 3 percolat, puis disparaissent pour 1'éluat
brut tandis qu’ils disparaissent des le 2¢m percolat pour I'éluat dilué a 10%. D’une maniere
similaire, pour SF3, les effets toxiques augmentent entre le premier et le second percolat, puis
diminuent jusqu’au 5™ percolat ou ils disparaissent. On n’observe pas d’effets toxiques pour
les percolats dilués a 10%. Pour SF4, la toxicité observée est tres élevée dans I'ensemble des
percolats et reste élevée pour les éluats dilués jusqu’au 3¢m percolat. Elle diminue ensuite

pour disparaitre au 5™ percolat.

Tableau 47. Résultats de 'inhibition de la reproduction des rotiferes durant les essais réalisés sur les
percolats des sédiments testés

Percolats
Sédiments 1 2 3 4 5
SF2 15,4 19,3 44 -18,2 -33,3
SE2 éluat dilué a 10% 19,3 0 -7 9,1 -15,2
SF3 13 44,5 28 27 -60
SF3 éluat dilué a 10% -3 -3 10 -15 -15
SF4 88 96 76 95 85
SF4 éluat dilué a 10% 60 64 48 29,4 -23,5
SL 100 100 70,8 0 -4,2
SL éluat dilué a 10% -12,5 8,3 -25 0 0
SM1 Létalité Létalité 100 52 24
SM1 éluat dilué a 10% 25 37,5 -4,2 40 0
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Pour le sédiment SL, I'inhibition de la reproduction observée est tres élevée dans les 3
premiers percolats, puis elle disparait au 4*™ percolat. Pour les €luats dilués, la toxicité est
quasiment nulle pour I'ensemble des percolats. Pour le sédiment marin SM1, on observe une
létalité des rotiferes dans les 2 premiers percolats ; ce qui est cohérent avec la conductivité
élevée mesurée. Pour les 3 percolats suivants, les rotiferes survivent mais la reproduction
reste impactée avec une décroissance progressive des effets toxiques observés.

L’utilisation de cet essai semble pertinente pour mettre en évidence la toxicité d'un

sédiment a la condition qu’il ne s’agisse pas de sédiment marin.

3.2.3.4. Résultats des essais sur ostracodes
Les résultats des essais de mortalité et d’inhibition de la croissance des ostracodes

Heterocypris incongruens pour chaque percolat sont présentés respectivement dans le Tableau

48 et dans le Tableau 49.

Tableau 48. Résultats de la mortalité des ostracodes pour les différents percolats des sédiments testés

(1 Percolats
Sédiments 1 5 3 4 5
SF2 1,7 1,7 -1,7 -8,3 16,7
SF3 -3,3 -3,3 -1,7 15 -5
SF4 100 100 100 100 100
SL 15 18,3 10 -6,7 -5
SM1 21,7 51,7 -8,3 -1,7 1,7
SM1 éluat dilué a 50% 0 5 -3,3 -1,7 -1,7

Pour les sédiments SF2 et SF3, on observe peu de létalité des ostracodes dans les
percolats. En revanche, on observe une inhibition de la croissance progressive a partir du
second percolat pour le sédiment SF2. Pour le sédiment SE3, I'inhibition de la croissance
observée dans le premier percolat disparait dans les percolats suivants.

Pour le sédiment SF4, I'ensemble des percolats entraine une létalité totale des
ostracodes, I'inhibition de la croissance n’est donc pas évaluée.

Pour le sédiment SL, une létalité est observée pour les 3 premiers percolats puis
disparait. Les effets sur la croissance des ostracodes sont positifs (ou faibles pour le 4¢me

percolat).
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Pour le sédiment marin SM1, les percolats ont été testés sans dilution et dilué a 50%
en prévision d’éventuels effets du sel. Pour les percolats non dilués, on observe une létalité
pour les 2 premiers percolats uniquement. Pour les percolats dilués, la 1étalité est quasiment
nulle. Les effets toxiques sur la croissance des ostracodes sont observés dans les 2 premiers
percolats non dilués puis disparaissent. Pour les €luats dilués, seul des effets positifs sont

observés sur la croissance des ostracodes.

Tableau 49. Résultats de l'inhibition de la croissance des ostracodes durant les essais réalisés sur les
percolats des sédiments testés

‘1 Percolats
Sédiments 1 5 3 4 5
SF2 -0,9 17,7 3 13,8 37,4
SE3 15,6 -19,7 -27,4 -36 -4,2
SF4 - - - - -
SL -19,7 -7,9 -26 9,1 -15,6
SM1 64 43,1 -26,5 -28,9 -26
SM1 éluat dilué a 50% -18,4 -21,7 -43,6 -29,7 -7,9

3.2.3.5. Résultats des essais sur sédiment aprés extraction

Pour les essais complémentaires réalisés sur les éluats, un récapitulatif des effets

toxiques observés est présenté dans le Tableau 50.
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Tableau 50. Récapitulatif des effets toxiques observés sur les essais complémentaires réalisés sur

¢luats pour 'ensemble des sédiments de I'étude

Essais Sédiments
. e, Ratio L/S Dilution
d'écotoxicité SF1 SEF2 SF3 SF4 SB SL. SM1 SM2 SM3 SM4
Mortalité de
Ceriodaphnia 1I I v I III 11 III III I\%
dubia
Inhibition de la 10 100%
dfgj;;:;;;g v I | m v I m v I
dubia
01 10% - I I III - I III - -
’ 100% - II m v - v IV - -
0,1 10% - I I v - I II1 - -
Inhibition de la (0,2 cumulé) 100% - 1I 11T v - v v - -
reproduction 03 10% ) I a1 I ) )
de Brachionus (0,5 cumulé) 100% - 111 111 v - v v - -
Calyciﬂoyus 0,5 10% - I I III - I IIT - -
(1 cumulé) 100% - I m 1w - I I - -
1 10% - I I 1 - 1 I - -
(2 cumulé) 100% - I | S AVARN | I - -
111
0, - - - -
0,1 100% I I v 1I )
0,1 111
! , 100% - I I v - 1I - -
Mortalité de (02 cumulé) ’ ()
0,3
Heterocypris .y 100% - I I v - I 1@ - -
1
incongruens ©5 c;;nu )
! 100% - I I v - I I (I* - -
(1 cumulé) x )
1 0, %
Ceumus  100% - I I v - I 1@ - -
0,1 100% - I m - - 1 IVIY - -
02 O’jn 16 100% - I I - - I Imm) - -
Inhibition de la »& CLLILC
croissance de 05 03 y 100% - I I - - I I(T%) - -
Heterocypris (0,5 cumulé)
: 0,5
incongruens 4 1009 _ I 1 - - I I(T* - _
(1 cumulé) 00% )
! 100% - 111 | S B (1) - -

(2 cumulé)

*éluats dilués a 50%

3.2.3.6. Résultats des essais sur sédiment apres extraction

Les résultats des essais d’évitement des vers de terre Eisenia fetida pour les sédiments

lessivés par les essais en colonne sont présentés dans le Tableau 51. Des essais de

reproduction ont également été menés mais ne sont pas présentés en raison de la non validité

des témoins.
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Les essais n’ont pu étre menés que sur les sédiments SF2, SL et SM1. Pour le sédiment
SF2, le pH et la conductivité des percolats ont évolué au cours de la percolation, le pH a
augmenté de 0,7 et la conductivité a été divisée par 3. Par rapport a 'essai réalisé sur le
sédiment non lixivié, I’évitement est passé de nul (0%) a favorable au sédiment (-35%).

Pour le sédiment SL, le pH est resté identique et la conductivité a légerement baissée
(d’environ 200 uS/cm). L’évitement du sédiment non lixivié était faible (12,5%), pour le

sédiment ayant été lixivié, I'évitement observé est Iégerement en faveur du sédiment (-5%).

Tableau 51. Résultats de I'évitement des vers de terres avec les sédiments SF2, SF3, SF4, SL et SM1
apres passage en colonne de percolation

Sediments Sédiments pour essai % d'évitement
pH Conductivité uS/cm Sédiment non dilué
SF2 7,6 1030,3 -35
SF3
SF4
SL 7,8 403,5 -5
SM1 8 708,8 10

Pour le sédiment marin SM1, le pH est resté identique et la conductivité a été divisée
par 6. L’évitement observé sur le sédiment non lixivié est quasiment total (97,5%) tandis que
celui observé pour le sédiment apres lixiviation est relativement faible (10%).

Ces résultats tendent a montrer une diminution non négligeable de la toxicité des
sédiments apres la percolation, ce qui peut étre due a la fois a la baisse de la conductivité (et
donc au lessivage du NaCl) pour le sédiment marin mais aussi par un appauvrissement du

sédiment non négligeable en contaminants lors de la percolation.

4. Conclusion

Au cours de ce chapitre, des sédiments fluviaux et marins ont été caractérisés vis-a-
vis de leurs effets toxiques pour des sédiments y compris les sédiments reconnus non
dangereux pour la propriété de danger HP14 « écotoxicité ». Ces essais peuvent s’intégrer
d’ores et déja dans les démarches volontaires d’évaluation environnementale des produits de

valorisation de sédiment.
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dans le but de leur valorisation. Cette batterie est présentée en Figure 60.

Une batterie d’essais peut éte proposée pour I'étude de 1'écotoxicité des sédiments

Si la méthodologie proposée ne permet pas de rendre compte de la pertinence

écologique d’un matériau incorporant des sédiments, elle permet toutefois d’établir plus

finement les potentiels effets toxiques de son utilisation et peut servir d’indicateur quant au

niveau de précisions nécessaires lors de I'évaluation de risques a mettre en ceuvre.
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L'essai de mortalité et d’inhibition de la croissance des ostracodes est
particulierement sensible aux effets toxiques des sédiments et est corrélé au niveau des
contaminants présents dans le sédiment ainsi qu’au niveau des contaminants relargués.

Les essais d’inhibition de la germination et de la croissance des végétaux ont mis en
évidence une corrélation entre les résultats obtenus sur les différentes especes végétales
testées. Il semble toutefois, que parmi ces especes végétales, et en conservant une espece
monocotylédone et une espece dicotylédone, que le blé tendre et la luzerne soient les especes
végétales testées les plus sensibles aux sédiments de I'étude. De plus, les sédiments marins
ne pouvant étre utilisés non dilués pour ces essais, l'utilisation des microplaques soit
préférable pour la réalisation de I'essai de germination et de croissane des especes végétales
sur les sédiments marins.

L’essai d’évitement des vers de terre est sensible mais ne permet pas de détecter des
effets toxiques observés par l'essai d’inhibition de la reproduction des ves de terre. Il est
cependant rapide et aisé a réaliser ; ce qui en fait un essai réalisable en amont. De plus, des
pistes de recherche sont envisageables, afin d’augmenter sa sensibilité. Les essais menés sur
percolats permettent de mettre en évidence une toxicité non détectée avec les essais menés
sur éluats obtenus via une lixiviation en batch. Les toxicités maximales sont en général
observées sur les premiers percolats et tendent a diminuer. Ce type d’essai peut permettre de
mettre en évidence des effets toxiques plus proches de ceux qui pourraient étre observés a
I'échelle d"un pilote. Les essais sur les sédiments apres percolation permettent de montrer

une diminution de la toxicité.

Sur la base de ces résultats qui devront nécessairement étre étoffés pour 1'étude
statistique (au moins par des sédiments marins d’origines diverses), il est possible d’orienter
le choix d’essais complémentaires de fagon a choisir des bioessais sensibles a la toxicité de

chaque type de sédiment.
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Chapitre IV

Acceptabilité environnementale de béton a
base de sédiment de dragage dans le cadre

d’un projet de piste cyclable
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1. Introduction

Dans l'optique de favoriser la réutilisation de déchets, 1'étude de 1’acceptabilité
environnementale des déchets pour leur valorisation en technique routiere fait 1’'objet d"une
harmonisation a l'échelle européenne (Chateau, 2007) d'une part et d’autre part des
apporches spécifique a certains déchet sont menées. L’approche Sédimatériaux introduite
depuis 2009 propose une méthodologie notamment pour la valorisation en technique
routiere des sédiments de dragage (Abriak and Mamindy-Pajany, 2014) qui n’est toutefois
pas réglementaire. Dans le cadre du projet Sédicycle, des bétons de sédiments ont été
élaborés en vue de réaliser une piste cyclable. Le sédiment étant incorporé en substition
partielle de la fraction sableuse. Pour cette étude, on se concentre sur les matériaux retenus
par I'étude technique, avec un taux de subtitution de la fraction sableuse par le sédiment

marin de 50% et 2 taux d’adjuvants (0.5% et 3 %).

[ Sédiment marin (SM4) ]

|

[ Bétons pour piste cyclable }

(7 formulations + témoin)

L

[ Méthodologie du SETRA |

Validée ou non

(" Suite de la Démarche SEDIMATERIAUX )
Essais multi-scalaires

\ (Bétons : 2 formulations + témoin) Y,
I
= Y2 < N
Planches Pilotes

expérimentaux
(1 formulation + témoin +
\___ houvelle formulation)  /

expérimentales
(2 formulations + témoin)

|
(7 Iy . N - . . . N
Scenario Sceénario immersion/
ruissellement ]| eaux stagnantes

A

Figure 61. Méthodologie suivie lors de cette étude

La méthodologie élaborée par I'IMT Lille Douai dans le cadre de la démarche
Sédimatériaux (voir Figure 22) a été apppliquée dans le cadre de cette étude afin d’étudier
I'acceptabilité environnementale de ces matériaux alternatifs contenant des sédiments

marins. Cette étude pourra faire 1'objet d’un retour d’expérience sur cette méthodologie afin
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de contribuer a I'élaboration d'un guide d’application spécifique relatif a la valorisation des
sédiments de dragage en technique routiere. Le sédiment marin et les matériaux alternatifs
ont fait I'objet d'une caractérisation réglementaire et environnementale, en cohérences avec
les exigeances du SETRA. L’étude en laboratoire a été menée en suivant la méthodologie du
SETRA (voir Figure 21). Elle a été complétée par des planches expérimentales. La validation
environnementale des matériaux alternatifs a été obtenue par une étude de terrain avec la
construction et le suivi d'un pilote expérimental sur une période d'un an. La méthodologie

générale suivie lors de ce chapitre est présentées en Figure 61.

2. Matériels et méthodes

La méthodologie expérimentale suit les lignes directrices de la méthodologie
SEDIMATERIAUX. Dans un premier temps, le sédiment est caractérisé, puis il est utilisé en
substitution de la fraction sableuse pour la conception de bétons. Ces éprouvettes endurent

une cure de 90 jours et subissent des essais de laboratoires.

2.1. Origine des sédiments

Le sédiment valorisé dans cette étude est issu des bassins de décantation du Grand
Port Maritime de Dunkerque (GPMD), en France. Tous les sédiments qui sont traités par le
GPMD dans ces bassins sont considérés comme non immergeables. Depuis 2008, les
sédiments de dragage du GPMD subissent un traitement naturel de déshydratation. Ce
traitement consiste en un lagunage dans 4 bassins étanches drainés successifs avec
basculement des eaux clarifiées. Les sédiments sont ensuite retournés en andains de sorte a
obtenir un matériau pelletable et partiellement dépollué en composés organiques (Raison,

2010).

2.2. Formulation de béton

Le béton témoin (CO) contient du sable marin, les bétons contenant des sédiments en
substitution de 50 % de la fraction sableuse sont notés C50-A et C50-B. La lettre A ou B

indique le pourcentage de plastifiant introduit (0,5% pour A et 3% pour B). La fraction
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sableuse représente environ 35% du total. Le détail des formulations est donné dans le

Tableau 52.

Tableau 52. Formulation des matériaux en kg/m?

P ¢ d Ciment Sabl . Gravi . Densité 3
Notations our?en 'age ¢ CEM IIT/A - able marin raviermarm Sédiment FEau  Plastifiant er}m ca
substitution (%) 0/4 mm 4/20 mm 28 jours
42,5 N
C0-A 0 330 787 910 0 195 11,2 2,42
C50-A 50 330 393,5 910 393,5 195 11,2 2,37
C50-B 50 330 393,5 910 393,5 195 68,7 2,44

2.3. Analyses de caractérisation

2.3.1. Granulométrie
La granulométrie laser du sédiment a été mesurée a 'aide d’'un Beckman Coulter LS
I3 320. Les suspensions analysées ont été obtenues en ajoutant 1'équivalent de 1,0g de

sédiment sec dans 100 ml d’eau déminéralisée.

2.3.2. Fluorescence X

Les analyses de fluorescence X ont été obtenues a I’aide d'un spectrometre S4 Pioneer

Brucker standard less.

2.3.3. Minéralisation a l’eau régale

Les échantillons ont été minéralisés par digestion acide au micro-onde. Les
échantillons de sédiment ont été séchés en étuves a 105°C, puis, ils ont été broyés au mortier
en agate et tamisés a 250 pm. Les échantillons de béton ont été concassés grossierement au
marteau puis broyé finement au cyclo-broyeur et tamisés a 250 pm également. Pour chaque
réacteur XP 1500, 250 mg d’échantillon tamisés sont introduits avec de I'eau régale (3 ml
HCI, 1 ml HNO:;, 0,5 ml H20).

Les réacteurs sont ensuite placés dans un micro-onde CEM-MARS 5 a 1600 W. Dans
un premier temps, la température est augmentée a 180°C en 15 min, puis cette température
est maintenue pendant 30 min. A I'issue du programme, les solutions sont filtrées a 0,45 um
et diluées a I'eau ultra-pure. Les analyses sont réalisées au moyen d"un ICP-OES (Inductively

Coupled Plasma - Optical Emission Spectrometry) Varian 720-ES.
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2.4. Essais de lixiviation en laboratoire

2.4.1. Essais de lixiviation en batch

Les échantillons de sédiment brut ont été tamisés a 4 mm, les échantillons de béton
ont été broyés et tamisés a 0,125 mm, 1 mm et 4 mm. Les essais de lixiviation en batch ont été
menés en suivant le protocole normalisé NF EN 12457-2. Pour tous les échantillons, les essais
ont été répliqués 3 fois. Pour chaque essai, un échantillon équivalent a 100 g en matiere seche
du matériau est introduit dans une bouteille en PTFE, 'eau ultra-pure est ajoutée de facon a
obtenir un ratio Liquide sur solide (L/S) de 10 ml/g. puis les échantillons sont agités par
retournement a la vitesse de 10 tours par min pendant 24 h (+ 30 min) avec un agitateur
Heidolph REAX 20. Le pH, la température, le potentiel d’oxydo-réduction et la conductivité
des lixiviats sont mesurés immédiatement apres la fin de l'essai. Les lixiviats reposent 15 + 5
min avant d’étre filtrés a 0,45um. Les éléments traces et les anions sont analysés par ICP-OES

et par chromatographie ionique (Dionex ICS-3000) respectivement.

2.4.2. Essais de percolation

Les essais de percolation ont été réalisés en suivant la norme NF EN 14405(European
committee for standardization, 2017). Le sédiment traité présente un taux de matiere seche
de 78%, il a donc pu étre mis en ceuvre en colonne directement. Les colonnes utilisées sont
standardisées et présentent un diametre de 10 cm pour une hauteur de 40 cm. La préparation
des colonnes est représentée par les photographies a, b ¢, d et e de la Figure 62. La base et le
couvercle de la colonne sont recouverts d'un préfiltre en fibre de verre et d’'une couche de
3 +1 cm de sable normalisé. Le sédiment est introduit par couche de 6 cm, chaque couche est
introduite en 3 fois pour étre nivelée au fur et a mesure. Chaque couche est compactée a
I'aide d’un poids de 125 g laché 3 fois d’une hauteur de 20 cm, la derniere couche est ajustée
a 30 £ 5 cm. L’étape de compactage est délicate, mal réalisée elle peut conduire a un
colmatage de la colonne (voir photographie f de la Figure 62). Les colonnes sont saturées en
eau déminéralisée par flux ascendant et le systeme est équilibré pendant 3 jours par
recirculation. La vitesse de la pompe péristaltique est réglée de sorte a ce que la vitesse dans
la colonne soit de 15 + 2 cm soit un débit de 49 + 6,5 ml/h. Les échantillons sont collectés dans
les flacons en PTFE au moyen d'un collecteur de fraction Lambda CZ omnicoll, le montage

expérimental est présenté en photographie g de la Figure 62.
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Figure 62. a) mesure des couches sur la colonne, b) compactage de la colonne, c) colonne compactée de
30 cm, d) ajout du préfiltre supérieur, e) fermeture de la colonne, f) exemple de colmatage d’une
colonne, g) Dispositif expérimental pour les essais de percolation suivant la norme NF EN 14405

2.5. Essais sur planches expérimentales

Les essais mécaniques ont été réalisés en parallele sur ces matériaux a
I'IMT Lille Douai et ont permis de sélectionner certaines formulations dans le but de
concevoir une piste cyclable. Dans cette optique, la formulation C50-A a été retenue en
couche de surface et la formulation C50-B en couche de fondation. Les montages
expérimentaux sont détaillés ci-apres dans les Figure 63, Figure 64, et Figure 65. Afin de
tester ces formulations de fagon spécifique a leur réutilisation, des scénarios d’immersion
(MSE-]) et de ruissellement (MSE-RO) ont été élaborés en s’inspirant de ce qui a été fait pour

tester ces scénarios sur le terrain par Schiopu et al (Schiopu et al., 2009).
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Figure 63. a) Dispositif expérimental pour l'essai sur la couche de fondation, noté MSE-I ;
b) Dispositif expérimental pour 'essai sur la couche de surface, noté MSE-RO

2.5.1. Essais pour couche de fondation (MSE-I)
Ces essais ont été réalisés avec les formulations C50-B et le témoin C0-A. Pour ce
faire, des blocks de 65 cm par 30 cm par 43 cm de ces formulations ont été réalisés. L’essai

consiste a immerger complétement les blocks dans de 1'eau déminéralisée dans des bacs en

PEHD afin d’étudier le relargage de contaminants.

Buse
d’'aspersion
Couvercle
ajouré
Réacteur
Eluat -
Blockde ——F—=
béton

Figure 64. Dispositif expérimental pour l'essai d'immersion d'un échantillon en béton de couche de
fondation

Le ratio L/A et les temps de renouvellement ont été choisis a l'identique de ceux
utilisés lors d"une lixiviation sur monolithes (NF EN 15863), ce qui correspond a 96 litres par
renouvellement. Ce protocole de renouvellement permet de favoriser le relargage par

diffusion (Drinci¢ et al., 2017). Puis les 64 premiers jours de 1’essai passés (I'essai de lixiviation

216

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

sur monolithe se concluant a 64 jours) le renouvellement du lixiviant a lieu une fois toutes les
2 semaines jusqu’a atteindre une durée totale de l'essai de 6 mois. Le dispositif expérimental

est présenté en Figure 64.

2.5.2. Essais pour couche de surface (MSE-RO)

Ces essais ont été réalisés avec les formulations C50-A et le témoin CO-A. Pour ce
faire, des blocks de 65 cm par 15 cm par 43 cm de ces formulations ont été réalisés. L’essai
consiste a asperger la surface supérieure des blocks afin d’étudier le relargage de

contaminant par le ruissellement.

Buse
d'aspersion

Block de Couvercle
béton ajouré
Réacteur
Eluat

Figure 65. Dispositif expérimental pour l'essai d’aspersion d’un échantillon en béton de couche de
surface

Il a été choisi d’asperger les blocks de 20L d’eau déminéralisé par semaine afin de
maximiser le relargage possible par ruissellement. Chaque semaine le lixiviat est collecté
dans des bacs en PEHD sous l'échantillon. L’essai a duré 6 mois ce qui équivaut a une
pluviométrie de 1846 mm sur cette période. Le dispositif expérimental est présenté en Figure

65.
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2.6. Pilote expérimental

Le pilote expérimental a été réalisé pres de Dunkerque. Pour des raisons mécaniques,
les formulations sélectionnées sont C50-A, le témoin CO0-A et une nouvelle formulation
intégrant 30% de sédiment en substitution de la fraction sableuse et la piste ne comporte

qu’une couche de surface. Des photographies du pilote sont présentées en Figure 67.

2.6.1. Conception

Le pilote consistent en 3 pistes de 8,3 metres de long pour 1,5 metre de large et 20 cm
de profondeur soit une surface de 12,45 m? chacune. Chaque piste est réalisée de fagon a
présenter une pente de 1%. Des géomembranes et géotextiles isolent les pilotes de leur
environnement afin d’empécher la dispersion de contaminants dans I’environnement. Des
tranchées de chaque coté de la couche de béton testée permettent de différencier les eaux de
ruissellement (PSE-RO) des eaux latérales stagnantes (PSE-LAT). Dans ce but, ces apports
d’eaux sont collectés par des réseaux séparés. Une coupe transversale de piste est présentée
en Figure 66. A noter toutefois que cette fois, contrairement a ce qui a été fait en laboratoire,
les eaux stagnantes ne recouvrent pas l'ensemble du matériaux puisque les 2 aspects sont
étudiés sur le méme pilote, ce qui implique un temps de stagnation moindre en comparaison

a ce qui a pu étre fait pour I'étude de ce scénario avec d’autres montages (Schiopu et al., 2009).

Protection périphérique ) )
intérieure Béton testé

Protection périphérique

Géomembrane extérieure
Géotextile anti Systeme de
éotextile anti - drainage

poingonnement
Couche d’assise

Géotextile anti -
contaminant

Figure 66. Coupe transversale d’un pilote expérimental
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2.6.2. Suivi

Le suivi a eu lieu pendant une année, les éluats ont été prélevés toutes les 2 semaines
de décembre 2015 a décembre 2016. Des jauges owens ont été installées a proximité des
pistes, de sorte a pouvoir prendre en compte la pollution externe. La totalité des eaux de
ruissellement et des eaux latérales et de percolation sont conservées dans des cuves jusqu’a
la date de prélevement des échantillons puis elles sont transvasées dans des cuves de
stockage en attendant que les analyses permettant leur rejet dans le réseau commun soient
validées. Si ces analyses ne sont pas valides ces eaux sont traitées. La Figure 67 présente une
piste en cours de réalisation et qui est couverte d’'une bache avant le lancement de I’essai (a),

I’ensemble du pilote pendant I'essai (b) ainsi qu'une piste humide pendant I’essai (c).

Figure 67. a) Piste lors de la réalisation du pilote ; b) Pilote comprenant les 3 pistes testées, le systeme
de collecte des eaux et les owens ; c) Piste apres un évenement pluvieux

3. Résultats

3.1. Caractérisation des matériaux

3.1.1. Caractéristiques physiques du sédiment
Les caractéristiques physiques du sédiment sont reportées dans le Tableau 53 . La
taille et la composition du sédiment mettent en évidence des similarités avec le sable marin

utilisé pour le béton témoin CO.

219

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Tableau 53. Caractéristiques physique du sédiment

coT 38000 mg/kg de matiere seche

AVS <170 mg/kg de matiére seche

Granulométrie  Sable (81,5 %), Limons grossiers (4,1%), Limons fins (11,7%), Argiles (2,7%)

Composition SiOz2 (66,10%), CaO (14,76%), Al20s (5,48%), Fe20s (5,38%), SOs (2,38%), Naz20 (1,57%), K20
élémentaire (1,47%), MgO (1,29%), CLO (1,09%), TiOx (0,21%)

3.1.2. Caractérisation réglementaire

3.1.2.1. Etape 1 de la méthodologie du SETRA : Description du sédiment

La composition totale en contaminants du sédiment est présentée par les diagrammes
radars en Figure 68. Les résultats sont exprimés en pourcentage sur le seuil GEODE N2 en
mg/kg de matiere seche. Pour les éléments trace métalliques et métalloides (ETMM), la
concentration du sédiment est inférieure aux seuils N1 a l'exception du mercure, qui peut
étre compris entre les seuils N1 et N2. Les contenus totaux en PCB (les 7 congéneres
réglementaires) sont inférieurs aux seuils N1 et N2 et n’ont pas été reportés sur la Figure 68,

ils sont disponibles en Annexe IV-1.

Pour les HAP, les substances analysées dans le sédiment ont des concentrations
inférieures aux seuils N1 a I'exception du naphtalene, de 1'acénaphtylene, du fluorene et du
phénanthrene qui ont des concentrations comprises entre les seuils N1 et N2 dans le
sédiment. Etant donné le positionnement du sédiment par rapport aux seuils N1 et N2, il est
possible que le sédiment ne puisse pas étre immergé en mer en 'état et devrait faire 1’objet
d’études complémentaire pour étre gérée de cette maniere (Arrété du 9 aout 2006). Le
sédiment étudié serait donc toujours classé non-immergeable apres le passage en bassin de

décantation.

Notre sédiment est globalement faiblement contaminé, ses teneurs en ETMM sont
inférieures (ou égales pour Cd, Hg, et Pb) aux teneurs médianes en différents contaminants
pour les sédiments marins de France et de Wallonie d’apres un rapport de I'INERIS (Padox

et al., 2010b).
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b)
Naphtaléne

Indeno (1,2,3-cd) Pyréne Acénaphtyléne

Benzo (ghi) Péryléne Acénaphténe

Dibenzo (a,h) anthracéne Fluoréne

Benzo(a) Pyréne Phénanthréne

Benzo(k) Fluoranthéne Anthracéne

Benzo(b) Fluoranthéne Fluoranthéne

Chrysene Pyréne
Benzo(a) Anthracéne

“Seuils N2 = Seuils N1 OSédiment faSédiment-1C95 faSédiment+I1C95

Figure 68. Contenus totaux en contaminants métalliques (a) et HAP (b) présentés en pourcentage du
seuil GEODE N2, exprimées en mg/kg de matiére séche
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Sa teneur en PCB (somme des 7 congéneres) est inférieure a la valeur médiane mais sa
teneur en HAP (somme des 16 composés) est environs 2 fois plus élevée que la valeur
médiane (Padox et al., 2010b). Pour la valorisation en technique routiére, il a ét¢ montré que
les HAP des boues de dragage pouvaient étre immobilisés avec de faibles taux de liants
hydroloques (Mulder et al., 2001). L’étude de Mulder et al. (Mulder et al., 2001) a pu montrer
qu’avec une boue contenant 10 fois plus de HAP que la ndtre, quand bien méme la somme se
fait sur 10 composés contre 16 composés pour notre étude, I'immission sur 100 ans dérivée

du BMD n’était pas dépassée.

Le sédiment étant géré a terre, il est nécessaire d’étudier sa dangerosité en respect de
la législation sur les déchets dont il dépend donc. Le code déchet des sédiments renvoie a
une entré miroir. La dangerosité des sédiments est donc déterminée par la vérification de sa
non dangerosité pour les propriétés de danger HP1 a HP15 issues de la directive cadre

déchets et décrites dans I’ Annexe 1 de 1’article R541-8 du Code de I’Environnement.

Pour les sédiments, il n’est pas jugé pertinent d’étudier les criteres HP1, HP2 et HP3
puisqu’ils ne contiennent ni groupes réactifs, ni mélanges de bromate de potassium et de
cellulose et qu’ils ne contiennent pas non plus de matériaux pyrophoriques (Abriak and

Mamindy-Pajany, 2014).

Les propriétés HP4, HP5, HP6, HP7, HPS, HP10, HP11, HP13 peuvent étre évaluées
par le calcul en connaissant la composition totale du sédiment en certains contaminants.
Cette méthode de calcul, appelée « pire cas », consiste a considérer la pire spéciation possible
des contaminants présents dans le sédiment. La pire spéciation possible est celle pour
laquelle les substances considérées sont les plus dangereuses, et donc pour lesquelles le seuil
exprimé en élément a partir duquel le sédiment est classé dangereux est le plus bas. Les
regles de classement peuvent différer entre les différentes mentions de danger associées
(somme de substances ou maximum). L'INERIS et le CEREMA ont mené une étude conjointe
afin de déterminer des seuils en contenus totaux assurant le respect des regles de classement
en substances dangereuses dans le scénario « pire cas » pour les sédiments (Lefebvre and
Rebischung, 2017). Le sédiment étudié est donc comparé a ses seuils dans le Tableau 54. Ce
calcul permet de considérer que le sédiment est non dangereux pour les propriétés de danger

HP4, HP5, HP6, HP7, HPS8, HP10 et HP13.
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Tableau 54. Contenus totaux dans le sédiment exprimés en en mg/kg sec comparés aux seuils de
dangerosité obtenu avec le calcul « pire cas » par I'INERIS et le CEREMA (Lefebvre and

Rebischung, 2017)
Contaminants Concentration dans le sédiment Seuils "pire cas"
étudié INERIS
As 6,53 +0,76 330
Cd <0,50 530
Cr (total) 25,00 + 1,55 250 (50)*
ETMM Cu 24,91 +5,27 4000
Hg <07 500
Ni 6,36 +0,49 130
Pb 44,40 +2,57 1000 (3000)*
Zn 178,03 + 14,28 7230
Naphtalene 0,20 =0,01 10000
Acénaphtyléene <01 500
Phénanthreéne 0,406 + 0,02 50000
Fluorantheéne 0,293 + 0,015 50000
Benzo(a) Anthracene 0,195+ 0,010 1000
HAP Chrysene 0,223 +0,011 1000
Benzo (b) Fluoranthene 0,199 + 0,010 1000
Benzo (k) Fluoranthene 0,11 + 0,006 1000
Benzo (a) Pyrene 0,29 +0,015 1000
Dibenzo (a, h) anthracene < 0,005 1000
Indéno (1, 2, 3-cd) Pyrene 0,082+ 0,010 10000
Somme PCB <0,07 50
TBT 1,228 + 0,315 3000

*Si le sédiment ne respecte pas la valeur pour Pb mais respecte la valeur entre parenthese il peut quand méme
étre classé non dangereux avec cette méthode a condition de respecter la valeur entre parenthese pour le Chrome
VI. Cette disposition tiens compte du fait que les quantités de substances dangereuses impliquant plusieurs

métaux, et étant particulierement classantes, peuvent étre déduites entres elles par steechiométrie.

L’évaluation de la propriété de danger HP14 — «écotoxique » est possible via
I'application d'un protocole spécifique aux sédiments marins et fluviaux et harmonisé a
I’échelle nationale bien que cette méthodologie ne fasse pas l’objet d'une réglementation
(Mouvet, 2012). Cette méthodologie, proposée par le BRGM (Mouvet et al., 2013), s’appuie
dans un premiers temps sur les résultats en contenu total de contaminants dans le sédiment
comparé aux seuils S1 aussi bien pour les sédiments fluviaux que marins, puis sur une
batterie d’essais écotoxicologiques effectués en cascade dans un soucis d’économie. Pour
cette étude, la méthodologie proposées par PROVADEMSE a été appliquée (Bazin and
Vernus, 2014). Cette méthodologie reprend celle du BRGM a la différence que les essais sont
ici réalisés aux seuils de toxicité et sans dilution plutdt que sur une gamme complete de

dilution du sédiment, les essais sont réalisés a partir de sédiment préalablement centrifugé
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pour éviter que la présence de sel ait des effets observables. Le contenu total en contaminants

pour le sédiment étudié est comparé aux seuils S1 dans le Tableau 55.

Tableau 55. Contenus totaux dans le sédiment exprimés en mglkg sec comparés aux seuils S1 pour
I"évaluation du critere de danger HP14

Contaminants Concentration dans le sédiment étudié Seuils S1
As 6,53 £0,76 30
Cd <0,50 2
Cr 25,00+ 1,55 150
ETMM Cu 24,91 +5,27 100
Hg <0,7 1
Ni 6,36 + 0,49 50
Pb 44,40 +2,57 100
Zn 178,03 + 14,28 300
HAP Somme 2,716 £ 0,188 22,8
PCB Somme <0,07 0,68

Aucun des contaminants ne dépasse les seuils S1, il est donc possible de s’arréter a
cette étape et de conclure a la non dangerosité du sédiment au regard de la propriété HP14.
Pour cette étude, la suite de la méthodologie a tout de méme été réalisée. Elle se compose
d’un premier bioessai de toxicité aigué réalisée sur la bactérie Aliivibrio fischeri (d’apres la
norme NF EN ISO 11348-3) avec un éluat issu d’une lixiviation suivant la norme NF EN
12457-2, puis d'un essai de reproduction du rotifere B. calyciflorus, un essai de toxicité
chronique suivant la norme NF ISO 20666 réalisé avec un éluat issu d’une lixiviation suivant

la norme NF EN 12457-2.

Dans un dernier temps, un essai de germination puis de croissance (d’apres la norme
NF EN ISO 11269-2) a été mené sur une plante monocotylédone (Blé tendre - Triticum
aestivum) et une dicotylédone (Radis noir - Raphanus sativus). Les résultats de ces essais

écotoxicologiques sont donnés dans le Tableau 56.
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Tableau 56. Résultats des essais écotoxicologiques normalisés NF EN ISO 11348-3, NF ISO 20666,
NF EN ISO 11269-2 pour l’évaluation de la propriété de danger HP14

. % de la matrice % d’inhibition % inhibition % mh}b1t10n
Essais ) . , . O . observée sur la
testé au seuil observé au seuil limite au seuil .
matrice brute
Luminescence
A. fischeri 10 0 50 0
NF EN ISO 11348-3
Reproduction
B. calyciflorus 1 0 20 60
NF ISO 20666
Germination/ Croissance
T. aestfvium 01,9 100/~
R. sativus 10 50
7,5/0 100/-

NF EN ISO 11269-2

Le type d’essai (aigu ou chronique) conditionne le pourcentage de matrice testé au
seuil ainsi que le pourcentage d’inhibition maximal accepté. Pour les essais de luminescence
et de reproduction, aucun effet toxique n’est observé au seuil, pour les essais de germination
et de croissance, des effets toxiques sont observés (sur la croissance pour le blé et sur la
germination pour le radis) mais restent inférieurs au pourcentage d’inhibition maximal
accepté. Le sédiment n’est donc pas écotoxique au regard des bioessais de la méthodologie.
Sur le sédiment brut, on remarque des inhibitions significatives de la reproduction et de la
germination. L'inhibition de la germination observée peut s’expliquer par la présence d'une
concentration résiduelle en sel malgré la centrifugation du sédiment. Pour 1'évaluation des
criteres de danger HP9, HP12 et HP15, il n’existe pas de méthodes d’évaluation reconnues
par consensus des experts du domaine (Rebischung et al.,, 2016). Par conséquent, ces

propriétés n’ont pas été évaluées dans le cadre de ce travail.
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Les bétons étudiés pour cette études ont étés analysés en fluorescence X et

minéralisés.

Tableau 57. Résultats de fluorescence X en pourcentage pour les bétons contenant des sédiments
(C50-A et C50-B) et pour le béton témoin (CO)

C50-A C50-B CO0

5i02 73,98 72,37 90,58
CaO 18,40 18,90 6,13
Al203 2,71 2,86 0,99
Fex0s 2,21 2,32 1,04

503 0,83 1,08 0,26
Na20 0,30 0,29 0,28
K20 0,40 0,52 0,38
MgO 0,92 0,90 0,35
P20s 0,25 0,50 -
CO - 0,26 -

Les résultats de l'analyse des matériaux par fluorescence X sont donnés dans le

Tableau 57. Les résultats de la minéralisation a 1’eau régale des bétons sont présentés dans le

Tableau 58.

Tableau 58. Contenus totaux en élément traces métalliques et métalloides dans les bétons contenant
des sédiments (C50-A et C50-B) et le béton témoin (C0) en mg/kg sec

C0-A C50-A C50-B
As 7,89 +0,47 7,46 + 0,56 5,85 +0,58
Ba 244,43 + 6,62 214,90 +7,92 172,10 + 2,10
Cd <0,10 <0,10 <0,10
Co 15,56 £ 0,71 11,35+0,23 11,14 £ 0,67
Cr 14,72 +0,13 15,65 +0,42 12,97 + 0,05
Cu 13,11 +2,83 12,24 + 0,47 9,04 +0,41
Fe 14486 + 607 16154 + 254 12329 + 289
Hg <0,68 <0,68 <0,68
Mo 0,65+0,04 0,57 +0,02 0,47 +0,02
Ni 7,07 £ 0,04 6,56 +0,14 5,50 +0,11
Pb 8,15 +0,27 15,97 +0,15 12,58 + 0,14
Sb <1,46 <1,46 <1,46
Se <4,08 <4,08 <4,08
Sn <1,46 <1,46 <1,46
A% 28,35+ 1,11 26,29 + 0,63 21,25 +0,61
Zn 92,40 + 2,35 107,29 + 1,65 88,34 +2,14

© 2018 Tous droits réservés.

226

lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

3.1.2.3. Etape 3 de la méthodologie du SETRA : Caractérisation environnementale du
sédiment et des bétons a base de sédiment

La méthodologie décrite par le SETRA (SETRA, 2011) pour étudier les caractéristiques
environnementale des matériaux implique différents essais de lixiviation en cascade

appliqués aux matériaux alternatifs ainsi qu’aux produits de construction.

(a) Caractérisation environnementale du sédiment

Dans un premier temps, une lixiviation en batch est réalisée en suivant la norme
NF EN 12457-2. Les résultats des essais de lixiviation en batch du sédiment sont donnés dans
le Tableau 59. Seules les quantités relarguées en chlorure et en sulfates dépassent les seuils
du guide du SETRA (SETRA, 2011) sans pour autant dépasser le seuil d’exclusion. S’agissant
d’un sédiment marin, il n’est pas étonnant de constater ce dépassement quand bien méme le
sédiment a requ un traitement mécanique. En effet, l'efficacité de ce traitement pour la
réduction des sels n’est pas optimale puisque, si en cas de fortes précipitations, le sédiment
peut subir un lessivage, I'évaporation qui peut avoir lieu en cas de fortes chaleurs entraine

une concentration des sels.

Tableau 59. Quantités de contaminants émises lors des lixiviations en batch (NF EN 12457-2) du
sédiment en mg/kg de sédiment sec comparés aux seuils du guide SETRA (SETRA, 2011)

mg/kg de Seuils SETRA a respecter par les échantillons

matiére seche Sédiment Au moins 80% Au moins 95% 100% Exclusion
As 0,08 0,5 1 15 2
Ba 0,3 20 40 60 100
Cd 0,004 0,04 0,08 0,12 1
Cr 0,01 0,5 1 15 10
Cu 0,23 2 4 6 50
Hg < 0,005 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,17 0,5 1 15 10
Ni 0,02 0,4 0,8 1,2 10
Pb <0,022 0,5 1 1,5 10
Sb <0,05 0,06 0,12 0,18 0,7
Se 0,09 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn <0,04 4 8 12 50
Fluorures 6,2 10 20 30 150
Chlorures 7235 800 1600 2400 15000
Sulfates 8013 1000 2000 3000 20000
Fraction 2000 4000 8000 12000 60000
soluble

227

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Pour le guide du SETRA (SETRA, 2011), il est possible lorsqu’il y a un dépassement
des chlorures et sulfates émis de respecter tout de méme les conditions lorsque le seuil pour
la fraction soluble est respecté, ce qui est notre cas. Les contenus totaux en COT, BTEX, PCB

(somme des 7 congéneres), HAP (somme des 16 composés), HCT sont présentés dans le

Tableau 60.

Tableau 60. Contenus totaux du sédiment en contaminants organiques comparés aux seuils du guide

SETRA (SETRA, 2011)
. . L Seuils SETRA a respecter par les échantillons
mg/kg de matiére séche Sédiment At moins 80% 100%
Carbones Organiques Totaux (COT) 38000 30000 60000
BTEX <02
PCB (7 congénéres) <0,01 1
HAP (16 composés) 2,7 50
Hydrocarbures totaux (HCT) - (C10-C40) 335 500

La valeur du COT est supérieure au seuil du SETRA a respecter pour 80 % de
I’échantillon tout en étant inférieur au seuil demandé pour 100% de 1’échantillon. Cependant,
on sait que la matiére organique présente dans les sédiments de Dunkerque se compose
d’une fraction relativement faible sous forme soluble (4,12%) (Charasse, 2013) ce qui suggere
que la fraction organique du sédiment a une certaine stabilité dans le temps et serait donc
compatible avec un usage routier du sédiment. Ce premier niveau de l'étape 1 n’est

cependant pas validé pour le sédiment, il est donc nécessaire de passer au niveau 2.

Le niveau 2 consiste en une percolation a flux ascendant d’apres la norme
NF EN 14405. Les résultats de cette percolation sont présentés dans le Tableau 61 et
comparés aux seuils du SETRA (SETRA, 2011) pour une valorisation en technique routiere en
usage reveétus et en usage recouvert. Que ce soit pour les usages revétus que pour les usages
recouverts, les quantités d’ETMM, de fluorures, de chlorures et de sulfates relargués par le
sédiment lors de la percolation en flux ascendant sont tres inférieures aux seuils préconisés
par le guide SETRA (SETRA, 2011). Il n’est donc pas nécessaire de réaliser des essais de
niveau 3 pour justifier de I'acceptabilité environnementale du sédiment marin en technique

routiére, en usage revétu comme en usage recouvert.
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Tableau 61. Quantités de contaminants émises lors des lixiviations en percolation a flux ascendant
(NF EN 14405) du sédiment en mg/kg de sédiment sec comparées aux seuils du SETRA (SETRA,
2011)

Seuils du guide SETRA quantité relargée cumulée en mg/kg de matiere
seche pour un ratio L/S =10 l/kg

Parametres Sédiment marin

Scénario "Sous-couche de chaussée Scénario "Remblai technique ou
ou d'accotement revétus" accotement recouverts"
As 0,10 £ 0,01 0,8 0,5
Ba 0,14 £ 0,01 56 28
Cd < 0,005 0,32 0,16
Cr total <0,05 4 2
Cu 0,05+ 0,01 50 50
Hg <0,022 0,08 0,04
Mo 0,20 £ 0,01 5,6 2,8
Ni <0,02 1,6 0,8
Pb <0,06 0,8 0,5
Sb 0,04 £0,02 0,4 0,2
Se <0,08 0,5 0,4
Zn 0,07 £0,01 50 50
Fluorures <10 60 30
Chlorures 1827 + 68 10 000 5000
Sulfates 4101+23 10 000 5000

Il est possible de décrire la répartition d"un soluté adsorbé entre la phase liquide et la
matrice solide au moyen d’isothermes de sorption obtenues pour différentes températures.
Dans le modele diffusionnel avec désorption linéaire d’une espece soluble, la concentration
d’ETMM fixés a la matrice solide est proportionelle a la concentration d’équilibre en phase
liquide ou le coefficient de partage solide/liquide représente la pente de I'isotherme linéaire
(Tiruta-Barna et al., 2009). Ce coefficient de partage, Kd, peut donc se calculer de la fagon

suivante :

Avec Kd, le coefficient de partage solide/liquide en L/kg
Q, la quantité de contaminant fixé a la matrice solide en mg/kg

Et Ceq, la concentration de contaminant en solution a I'équilibre en mg/L.
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La mesure du Kd obtenue est spécifique a chaque point d’équilibre et suppose une
sorption linéaire et réversible, ainsi que l'exces du nombre total de sites d’absorption par
rapport au nombre de moles de I'espece acqueuse sorbée. Des Kd sont disponibles dans la
littérature. Ils peuvent étre utilisés si les conditions physico-chimiques et la concentration de
I'élément sorbé étudié sont similaires a celles de 1'étude ayant permis le calcul de cette
valeur. La constante Kd calculée est donc spécifique aux conditions physico-chimiques de
I’étude, dont essentiellement, la valeur du pH, du potentiel d’oxydo-réduction et de la force
ioniques dont la spéciation des ETMM dépend fortement. Cette approche suppose un exces
de sites de fixation, par conséquent elle ne peut étre appliquée que pour des éléments

faiblement concentrés.

Pour le sédiment étudié, les Kd obtenus pour l'essai de lixiviation en batch
(NF EN 12457-2) et pour I'essai de percolation (NF EN 14405) sont présentés dans le Tableau
62.

Tableau 62. Coefficients de partage solide/liquide, Kd, pour le sédiment étudié

ETMM Kd (lixiviation batch NF EN 12457-2) Kd (percolation NF EN 14405)
As 816 653
Cd 1250
Cr (total) 25000
Cu 1083 4982
Ni 3180
Zn 25433

Ces Kd n‘ont pu étre calculés que pour une quantitée réduite d’ETMM du fait des
faibles quantitées relarguées. Pour le Cd, le Cr et le Ni, des Kd ont pu étre calculés avec les
résultats de lixiviation en batch mais pas pour ceux obtenus en colonne et inversement pour
le Zn. Le niveau de mobilité des contaminants peut étre déduit de ces valeurs (Sheppard et
al., 2009), pour un Kd supérieur a 1000, le contaminant est considéré comme immobilisé ,
seul I’As est donc mobile et 'est faiblement. Par rapport aux valeurs obtenues sur les Kd des
sols (Sheppard et al., 2009), As est plus mobile que leur valeur médianes (pour la lixiviation
en batch et la paercolation), Cd également, Cr est plus immobile dans ce sédiment que dans
95% des sols, Cu est plus mobile que pour le sol médian si le calcul est réallisé a partir des

lixiviations en batch mais moins mobile que pour 95% des sols si la valeur obtenue en
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percolation est retenue, Ni est moins mobile dans le sédiment que dans le sol médian et Zn

est plus immobile dans le sédiment que dans 95% des sols.

(b) Caractérisation environnementale des bétons a base de sédiment

Les résultats de l'essai de lixiviation en batch pour les bétons C0-A, C50-A et C50-B
sont présentés dans le Tableau 63. Pour ces résultats, aucun dépassement des seuils a
respecter pour "application du guide SETRA (SETRA, 2011) n’est observé mis a part pour les
fractions solubles. Les 3 matériaux testés respectent tout de méme les préconisations du
guide SETRA puisque les quantités relarguées de chlorures et de sulfates sont respectées. On
observe qu’il y a bel et bien un effet de la matrice cimentaire sur le sédiment puisque le
relargage de contaminant du béton C50-A ne correspond pas a une dilution du relargage du

sédiment par celui du béton témoin CO.

Tableau 63. Quantités de contaminants émises lors des lixiviations en batch (NF EN 12457-2) des
bétons CO-A, C50-A et C50-B en mglkg de matériau sec comparés aux seuils d’admission en 1ISDI

© 2018 Tous droits réservés.

Unité par Seuils SETRA a respecter par les échantillons
kg de C0-A C50-A C50-B Au Au
matiere moins moins 100% Exclusion
seche 80% 95%
As <0,020 <0,020 <0,020 0,5 1 1,5 2
Ba 11,321 124+14 14,3 +0,5 20 40 60 100
Cd < 0,003 < 0,003 < 0,003 0,04 0,08 0,12 1
Cr 0,04 £ 0,01 0,04 0,01 0,03 + 0,001 0,5 1 1,5 10
Cu <0,2 0,3+0,1 02+0,1 2 4 6 50
Hg < 0,005 < 0,005 < 0,005 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,14 +0,03 0,16 +0,02 0,14 + 0,01 0,5 1 1,5 10
Ni <0,01 0,20 + 0,02 0,19 +£0,01 0,4 0,8 1,2 10
Pb <05 <05 <05 0,5 1 1,5 10
Sb < 0,06 <0,06 <0,06 0,06 0,12 0,18 0,7
Se <0,04 <0,04 <0,04 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn <0,02 <0,03 <0,03 4 8 12 50
Fluorures <25 <25 <25 10 20 30 150
Chlorures 91+6 91+6 454 +4 800 1600 2400 15000
Sulfates 211 21+1 31+1 1000 2000 3000 20000
Fraction 5000 9500 10000 4000 8000 12000 60000
soluble
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3.1.3. Caractérisation complémentaire pour les matériaux a base de sédiment

Les lixiviations en batch ont aussi été menées sur les matériaux broyés plus finement,
les résultats obtenus supérieurs aux limites de quantifications sont présentés dans le Tableau
64. Certains éléments (Ba, Co, Cr, Mo et V) sont relarguées a des niveaux différents en
fonction de la granulométrie maximale. Le cas du Ba est particulier puisque le relargage
observé est plus élevé avec une granulométrie maximale de 0,125 mm qu’avec une
granulométrie maximale de 4 mm pour le matériau témoin uniquement. Cette différence
entre le matériau témoin et les matériaux contenant des sédiments peut s’expliquer par le fait
que le sable marin utilisé contiendrait d’avantage de Ba. Pour Co, Cr et Mo les quantités
relarguées sont plus importantes pour une granulométrie maximale décroissante pour les
matériaux contenants des sédiments. Pour le V, le relargage est plus important pour une
granulométrie maximale de 4 mm pour les matériaux contenant des sédiments. Pour les
autres ETM, les niveaux de relargage ne sont pas significativement différents aux

granulométries maximales testées.

Tableau 64. Quantités de contaminants émises lors des lixiviations en batch (NF EN 12457-2) des
bétons CO-A, C50-A et C50-B en mg/kg de matériau sec tamisés a 0.125 mm et a 1 mm

Unité par kg de 0,125 mm max 1 mm max
matiere seche C0-A C50-A C50-B CO0-A C50-A C50-B
Ba mg 25,8 +4,7 9,3+0,8 13,2+0,3 21,1+4,2 14,9 + 6,8 13,6 £0,5
Cd ug 24+04 2,3+0,2 2,1+0,3 2,0+0,2 22+0,2 20+04
Co ug 348+2,6 52,4+2,0 51,857 205+2,2 36,1+1,7 42,0+24
Cr ug 21,8+3,5 44,6 +4,2 38,4 +5,1 25,6 +3,1 41,6 +09 355+1,7
Cu ug 334+34 297,5+9,6 230,1+£6,0 90,8 + 64,3 226,7 +21,7 236,1+17,7
Mo ug 128,5+6,3 219,8 £10,5 179,7 £ 6,9 106,3 +11,1 155,0 + 14,0 174,4 + 8,0
Ni ug <10 177,6 £6,3 157,2+10,0 <10 160,3+12,5 194,4+17,3
\% ug 88,2 +15,2 52,3+2,9 592+2,3 754 +7,0 51,6 +4,9 65,9 + 3,6
Zn ug 29,3+6,6 349 +18,4 17,1 +£3,8 41,9 48,1 102,4+1,3 352+10,4
Chlorures mg 89,9 +10,0 670,7 £1,1 563,2 + 6,6 59,4+04 329,8 £30,2 484,8 +24,9
Sulfates mg 13,5+£3,5 53,1 +4,9 46,3+0,3 18,5+25 654 +11,5 325+1,5

Pour les chlorures, les quantités relarguées sont plus élevées avec une granulométrie

maximale plus basse pour les matériaux contenant des sédiments tandis qu’elles restent
inchangé pour le matériau témoin. Pour le matériau C50-B, les quantités de chlorures
relarguées sont identiques avec des granulométries maximales de 4 et de 1 mm et légerement

plus importantes pour la granulométrie maximale de 0,125 mm ce qui peut s’expliquer par la
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composition de I'adjuvant qui est ajouté en plus fortes quantités dans les matériaux de
formulations B. Pour les sulfates, les quantités relarguées sont également plus élevées avec
une granulométrie maximale plus basse pour les matériaux contenant des sédiments.
Néanmoins, pour le matériau témoin, les quantités relarguées semblent plus faibles pour une

granulométrie maximale plus faible.

Tableau 65. Coefficients de partage solide/liquide, Kd, pour lesmatériaux étudiés

ETMM Granulométrie [0-4 mm] Granulométrie [0-1 mm] Granulométrie [0-0,125 mm)]

C0-A C50-A C50-B C0-A C50-A C50-B C0-A C50-A C50-B
Ba 216 173 120 95 231 130 116 144 127
Co 4471 2166 2151 7590 3144 2652
Cr 3680 3913 4323 6752 3509 3378 5750 3762 3654
Cu 408 3925 411 393 1444 540 383

Mo 46 36 34 51 26 26 61 37 27

Ni 328 289 409 283
\Y 3214 5027 3590 3760 5095 3225

Zn 31536 30742 51661 22053 10478 25097

Les Kd des ETMM relargués ont étés calculés avec les différents intervalles
granulométriques testés. Ces résultats sont reportés dans le Tableau 65. Pour le Ba, quels que
soient les matériaux et I'intervalle granulométrique, le Ba est relativement mobile dans des
ordres de grandeurs proches. Pour le Co, il n’est calculé que pour les intervales
granulométriques resserrés et est d’avantage immobile pour les matériaux témoins que pour
ceux contenant des sédiments. Le Kd pour le Cr a pu étre calculé pour I'ensemble des
intervalles granulométriques testés et est d’avantage immobile pour les matériaux témoins
que pour ceux contenant des sédiments. Pour le Cu, les Kd qui ont pu étre calculés montrent
qu’il est immobile dans les matériaux témoins et relativement mobile dans les matériaux
contenant des sédiments et légérement plus pour C50-B que pour C50-A. Pour I'ensemble
des matériaux et des intervalles granulométriques testés, le Mo est relativement mobile et
semble I’étre davantage dans les matériaux contenant des sédiments. Les Kd calculés pour le
Ni montrent que cet élément est relativement mobile dans les matériaux contenant des
sédiments et d’avantage dans C50-B que dans C50-A. Pour le V, les Kd calculés montrent que
I'élément est immobile dans les matériaux et davantage dans le matériau C50-A. Les Kd

calculés pour Zn montrent qu’il est immobile dans les matériaux
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En conclusion sur les Kd, il ne semble pas que le choix dun intervalle
granulométrique plus serré ne joue sur la mobilit¢ des ETMM cependant il semble qu’ils
soient en général plus mobiles dans les matériaux contenant des sédiments et en particulier

dans ceux contenant plus d’adjuvant (C50-B).

3.2. Etude en laboratoire

3.2.1. Planche expérimentale : étude du matériau en couche de fondation (MSE-I)
Les pH et conductivité mesurés pendant l'essai sur planches expérimentales en

scénario d'immersion (MSE-I) sont présentés par la Figure 69.
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Figure 69. Evolution du pH et de la conductivité durant l'essai sur planche expérimental en scénario
d’immersion

Le pH diminue de fagon réguliere pendant les 100 premiers jours, ensuite il semble se
stabiliser entre 10 et 11. On peut attribuer la baisse du pH a la carbonatation. Néanmoins, le
pH reste relativement élevé pour un matériau carbonaté ce qui peut s’expliquer par la nature
méme de l'essai. La conductivité décroit fortement (de 1,2 a 0,2 mS/cm) au cours des 64

premiers jours, ensuite elle se stabilise vers 0,1 mS/cm. Ce qui laisse supposer un relargage
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initial important de chlorures puis relativement faible. Les évolutions du pH et de la
conductivité sont identiques pour le béton C50-B et pour le béton CO-A. Les quantités
cumulées de contaminants, de chlorures, de sulfates et d’éléments majeurs relargués au
terme des 64 premiers jours (en suivant les échéances préconisées pour l'essai normalisé
NF EN 15863) sont présentées dans le Tableau 67 et sont comparés, a titre indicatif, aux seuils
du Soil Quality Decree (SQD) le référentiel néerlandais d’acceptabilité environnementale et

sanitaire des matériaux de construction (van der Sloot et al., 2011).

I est possible avec cette norme de déterminer le mécanisme principal de relargage
des éléments et d’estimer le relargage cumulé sur une période plus longue. Le Tableau 67
présente donc également les quantités cumulées sur 6 mois de contaminants et d’éléments
majeurs relargués ainsi que les quantités cumulées estimées sur 6 mois a partir des résultats

obtenus sur les 64 premiers jours.

Les mécanismes principaux de controle du relargage des contaminants et éléments
majeurs relargués en quantité suffisante pour ces calculs sont présentés dans le Tableau 66 et

le détail de ces calculs sont présentés en Annexe IV-2.

Tableau 66. Mécanismes principaux controlant le relargage pour la planche expérimentale MSE-I
d’aprés la méthodologie de ’annexe B de la norme NF EN 15863

Ca K Mg Na Si Ba Se Sn \% Zn  Chlorures  Sulfates
C0-A NI NI Diff NI NI NI NI NI Diff NI NI NI
C50-B NI NI NI NI NI NI NI NI  NI-Diff NI NI NI

Ni : Non Identifié ; Diff : Diffusion

Les seuils du SQD a 64 jours sont respectés par le béton contenant des sédiments
(C50-B) autant que par le béton témoin (C0). Le mercure reste tout de méme a analyser. Par
rapport au béton témoin, le béton contenant des sédiments émet d’avantage de Ba, de Se, de

V, de chlorures, de sulfates de K, de Na et moins de Cu, Sn et Zn a 64 jours et a 6 mois.
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Tableau 67. Quantités de contaminants relarqués cumulés a 64 jours, a 6 mois, et une extrapolation a
6 mois exprimées en mg/m?

Quantit/és CO-A C50-B Seuils
relarguées du
cumulées . : SQD a
en mg/m? 64 jours 181 jours Exigz;})j(c))ll;liion 64 jours 181 jours EXE?}ZE:;OD 64 jours
As <17 <53 - <17 <53 - 260
Ba 44 +1 47+ 1 58 +2 47+ 1 50+1 62+2 1500
Cd <0,07 0,12+0,05 - <0,07 0,12+0,05 - 3,8
Co <0,07 <31 - <0,07 <31 - 60
Cr <0,6 <0,9 - <0,6 <0,9 - 120
Cu <1,2 5,6+0,9 - <12 2,3+0,9 - 98
Hg - - - - - - 1,4
Mo <12 <2,0 - <12 <2,0 - 144
Ni <0,6 <22 - <0,7 <23 - 81
Pb <13 <3,0 - <13 <3,0 - 400
Sb <28 <71 - <28 <71 - 8,4
Se 3,84 +0,51 6,56 + 3,23 4,7+0,4 5,04 +0,34 7,76 + 3,06 6,65 + 0,45 4,8
Sn 4,8+0,2 9,2+0,6 6,4+0,3 4,7+0,4 71+£1,6 6,2+0,6 50
\% 5,6+0,1 10,1+0,1 74+0.2 6,1+0,1 10,7 £0,1 8,1+0,2 320
Zn 10,6 +0,1 11,8 +0,1 14,0+0,2 53+0,1 6,1+£0,2 7,0+£0,2 800
Fluorures <128 <255 <128 <255 - 2500

Chlorures 790 128 1372 + 255 1043 + 167 3556 £128 4932 + 255 4694 + 169 110000
Sulfates 1833 +128 4514 + 255 2420 + 167 2560 +128 6487 + 255 3379 £ 169 165000

Ca 986577 13961 +102 13022 +£102  10011+103 13582+124  13215+136 -
Fe 2,8+0,1 16,1+1,1 3,7+0,2 2,8+0,2 16,8+1,2 3,7+0,3 -
K 63032 £330 65530+345 83203 +436 94908 + 657 98366 + 677 125279 + 868 -
Na 34350 £231 37744 +271 45342 £305 92965 +422 97263 +481 122715+ 557 -
Si 1790 + 14 3873 + 38 2363 +19 1690 = 12 3571 +£22 2231+ 16 -

Le Tableau 67 met en évidence une différence de relargage de constituants entre le
matériau témoin et le matériau contenant des sédiments. Le Ba relargué par le C50-B semble
plus important que le Ba relargué par le C0-A, ce qui ‘est pas surprenant puisque le sable
utilisé en témoin est également d’origine marine. A I'exception du Sn et du Zn pour les
ETMM et du Ca et du Si pour les éléments majeurs, les éléments relargués le sont en

quantités plus importantes pour C50-B que pour CO-A.

Les extrapolations a 6 mois sont imprécises du fait que les mécanismes principaux
controlant le relargage ne sont pas identifiés d’autant plus que la méthodologie suivie pour
cet essai, si elle se rapproche de celle décrite par la norme NF EN 15863 s’en distingue
notamment par les volumes mis en ceuvre et par 1'absence d’agitation magnétique qui en

découle.
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Ces extrapolations surestiment le relargage de Ba, Zn, Na, sont justes pour le
relargage des chlorures (C50-B uniquement), elles sous estiment les autre relargages. Les
évolutions du relargage des éléments majeurs prépondérants (Ca, Fe, K, Na, Si) sont
représentés en Figure 71, des ETMM quantifiables (Ba, Cu, Se, Sn, V et Zn) sont présentés en

Figure 72 et des anions (chlorures et sulfates) sont présentés en Figure 70.
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Figure 70. Evolution du relargage des chlorures et sulfates au cours de ’essai sur planche
expérimentale en scénario d'immersion

Pour l'ensemble des éléments observées les dynamiques de relargage sont similaires
qu’il s’agisse du béton témoin ou du béton C50-B, on suppose donc que les mécanismes
controlant le relargage sont similaires indépendamment de la présence de sédiment parmi
les constituants du matériau. Pour ce qui est du Fe, du Cu et du Zn, on observe un saut
important sur les prélevements entre les points du 64 et du 111éme jour. Pour Zn et Cu, on
observe, a partir de ces points, une inversion des quantités relarguées entre le C50-B et le
C0-A. Nous soupgonnons donc qu’il y a pu y avoir une contamination extérieure ponctuelle
de l'essai. Cette hypothese est aussi étayée par les conditions de réalisation de 1'essai (abrité
dans un container) et pourrait contribuer a expliquer l'écart entre le relargage cumulé
observé et estimé pour ces €léments. La Figure 71 met en évidence une évolution similaire
des relargages pour les éléments majeurs, ce qui laisse penser que les mécanismes controlant

le relargage sont similaires, voire quasiment identiques en ce qui concerne le Ca et le Si.
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Figure 71. Evolution du relargage des éléments majeurs au cours de l’essai sur planche expérimentale
en scénario d’immersion
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Figure 72. Evolution du relargage des ETMM au cours de I'essai sur planche expérimentale en
scénario d’immersion
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3.2.2. Planche expérimentale : étude du matériau en couche de surface (MSE-RO)
Les pH et conductivité mesurés pendant I’essai sur planche expérimentale en scénario

d’immersion (MSE-RO) sont présentés par la Figure 73.
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Figure 73. Evolution du pH et de la conductivité durant Uessai sur planche expérimental en scénario
de ruissellement

Le pH oscille entre 6 et 7,5 les 130 premiers jours, puis il évolue progressivement
entre les pH 7,5 et 9,5. Le pH initialement bas peut s’expliquer par une carbonatation rapide
des matériaux. Le pH remonte ensuite légerement. Cette remonté peut s’expliquer par le
liant utilisé. En effet, le CEM III contient du laitier, contrairement au ciment portland, son
hydratation est donc plus lente. La conductivité décroit fortement les 30 premiers jours
passant de 280 mS/cm a 80 mS/cm pour le matériau C50-A, pour le matériau CO-A, elle varie
de 40 a 120 mS/cm sur la méme période. Pour les 2 matériaux, la conductivité décroit jusqu’a

étre inférieure a 40 mS/cm.

Les quantités cumulées de contaminants, de chlorures, de sulfates et d’éléments
majeurs relargués au terme de l'essai (6 mois) sont présentés dans le Tableau 68. Pour
I'ensemble des ETMM, les quantités cumulées relarguées au terme de l'essai par les

matériaux C0-A et C50-A sont similaires. Pour les chlorures, sulfates et éléments majeurs (a
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I'exception du Si), le relargage cumulé au terme de l'essai est plus important pour le

matériau C50-A que pour le matériau C0-A.

Tableau 68. Quantités de contaminants relargqués cumulés au bout de 6 mois exprimée en mg/m?

Quantités relarguées cumulées en

CO0-A C50-A
mg/m?
As <4,3 <4,3
Ba 53+0,2 54+03
Cd 0,12 +0,03 <0,39
Co <25 <25
Cr <05 <05
Cu 8,8+0,6 75+0,6
Hg - -
Mo <14 <14
Ni 1,5+0,9 1,5+0,8
Pb 1,3+1,1 1,6+1,1
Sb <53 <53
Se <6,6 <6,6
Sn <39 <39
\Y 1,3+0,3 1,6+0,3
Zn 146 4,4 14144
Fluorures <225 <225
Chlorures 1258 + 225 2148 + 225
Sulfates 3095 + 225 5462 + 225
Ca 468 + 181 1348 +126
K 42214 + 540 56161 + 540
Na 40474 + 540 78228 + 540
Si 965 + 574 1047 + 568

Les évolutions du relargage des ETMM quantifiés sont présentées par la Figure 75 et

des éléments majeurs et des chlorures et sulfates par la Figure 74. Pour I'ensemble des

éléments observées (a 'exception du Ca, des chlorures et des sulfates) les dynamiques de

relargage sont similaires qu’il s’agisse du béton témoin ou du béton C50-B, on suppose donc

que les mécanismes controlant le relargage sont similaires indépendamment de la présence

de sédiment parmi les constituants du matériau. Ce qui signifie que les ETMM issus des

sédiments sont piégés dans la matrice de la méme facon que les ETMM issus des autres

constituants. Pour le Ca, les chlorures et les sulfates, I'évolution du relargage du matériau

contenant des sédiments différe du matériau témoin.
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Figure 75. Evolution du relargage des ETMM au cours de l'essai sur planche expérimentale en
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Ces éléments étant tres solubles leur mobilité est généralement controlée par un
mécanisme de diffusion depuis les pores vers I'extérieur du matériau. L’apport de sédiment
dans la matrice modifie les propriétés physico-chimiques de la matrice monolithique
(teneurs plus élevées en substances solubles, augmentation de la porosité, modification de la

tortuosité) ce qui implique une augmentation des flux dans I'eau.

Pour le Ca, la pente de relargage est beaucoup plus importante au début de l'essai
pour le C50-A que pour le C0-A, a partir du 3eme prélevement, 1'évolution du relargage est
similaire. Pour les chlorures et les sulfates, le relargage évolue suivant une droite dont la

pente differe pour C50-A et CO-A.

3.2.3. Comparaison des scénarios de suivi environnemental

Les essais de laboratoire en planches expérimentales des scénarios «immersion» et
«ruissellement» ont permis de mettre en évidence des différences de comportement entre la
formulation témoin (C0-A) et la formulation (C50-B) contenant du sédiment a hauteur de
50% en substitution de la fraction sableuse dans la formulation béton. La comparaison des
approches permet également de mettre en évidence l'impact des scénarios sur le
comportement a la lixiviation des éléments chimiques. Pour la formulation C50-B, les
concentrations relarguées en Na, K, sulfates, chlorures sont plus élevées dans le scénario
immersion que dans celui simulant le ruissellement (environs 4900 mg/m? pour les chlorures
en immersion contre 2100 mg/m? en ruissellement). Ces éléments chimiques étant facilement
mobilisables a partir de la matrice cimentaire, leur lixiviation est favorisée par le
renouvellement dynamique de l'eau et le temps de contact relativement long de l'eau avec la
matrice cimentaire. En effet, dans le scénario ruissellement ce temps de contact est beaucoup
plus court, ce qui limite les échanges entre les phases solide et liquide, et en particulier la
mise en place de phénomenes de diffusion. Cependant, ce scénario est particulierement
compatible avec le mécanisme de lessivage de surface. Ces résultats confirment l'impact
important du scénario sur les émissions des substances dans 1'eau et par conséquent sur les
mécanismes de relargage sous-jacents.

Parmi les éléments chimiques quantifiés, le vanadium et le calcium affichent des
comportements similaires dans les deux formulations en scénario «immersion» tandis que

dans le scénario «ruissellement» la dynamique de relargage de ces éléments est différente en
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fonction de la formulation considérée (avec un niveau de relargage plus élevé dans la
formulation intégrant des sédiments). De la méme maniere, le comportement du zinc dans
les deux formulations est similaire en scénario «ruissellement» tandis qu’en «immersion» la
formulation contenant du sédiment relarguerait d’avantage. Cela confirme d’'une part,
I'impact du scénario sur les émissions de ces éléments chimiques, et d’autre part, cela révele
une sensibilité particuliere de certains éléments a 1’alternance séchage/humidification. Dans
ces conditions particulieres, plusieurs phénomenes peuvent étre avancés pour expliquer la

modification du comportement a la lixiviation de ces éléments chimiques.

. Le phénomene de séchage a lieu lorsque le matériau passe de 1'état saturé a un
état insaturé. L'eau des pores s'évapore de la surface vers le cceur du matériau selon un front
de vaporisation et la vitesse de ce dernier diminue dans la zone localisée au coeur du
matériau. Le processus d'évaporation d'une partie de l'eau conduit a la concentration des
especes solubles dans 'eau interstitielle du matériau, ainsi des précipités apparaissent sur
les parois des pores, les obstruant partiellement, ce qui a également pour conséquence la
réduction de la conductivité hydraulique du matériau lorsque sa teneur en eau diminue
(plus le matériau est sec, moins il laisse passer l'eau facilement). Ce phénomene est
potentiellement mis en jeu dans le scénario «ruissellement» ou les blocs de béton peuvent

sécher a I'air libre, ce qui n’est pas le cas dans le scénario «immersion».

. La carbonatation des matrices cimentaires est un phénomene tres étudié dans
le domaine des matériaux car ce mécanisme influe sur la durabilité des matériaux formulés.
La carbonatation de ce type de matrices résulte de la réaction entre le CO: atmosphérique et
les ions hydroxydes ce qui conduit a la précipitation de carbonates de calcium ou d’autres
cations (plomb, zing, ...). Cette réaction est généralement considérée comme un phénomene
majeur impactant la microstructure des matériaux cimentaires exposés dans un milieu
naturel. La Portlandite et d’autres composés hydratés susceptibles de se carbonater peuvent
provoquer une diminution du pH de la solution interstitielle et 1’obstruction partielle de la
porosité a proximité de la surface d’échange. Ce phénomene a lieu en présence d’eau, par
réaction du dioxyde de carbone dissous dans la solution des pores avec les composés

susceptibles de se carbonater en solution. Les principaux processus physico-chimiques
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impliqués dans la carbonatation sont : (i) la diffusion du CO: atmosphérique vers la phase
gazeuse des pores de matériaux, (ii) la dissolution de la Portlandite dans I'eau interstitielle
des matériaux et la diffusion des ions Ca?* et OH- dans l'eau interstitielle, (iii) la diffusion et
la dissolution du CO: dans l'eau interstitielle et sa réaction avec les ions provenant de la
dissolution de la Portlandite, (iv) la réaction du CO: dissous avec d’autres constituants
susceptibles de se carbonater, et (v) I'obstruction de la porosité lors de la précipitation des
produits de carbonatation, ce qui conduit a une réduction du volume poreux du matériau. La
carbonatation peut se produire dans les scénarios «ruissellement» et «immersion» car dans
les 2 cas les matériaux sont exposés a I'air ambiant et donc au COz atmosphérique. Dans la
zone carbonatée des matériaux, le pH de 1’eau interstitielle est proche de 8, ce qui conduit a

modifier la solubilité des especes chimiques sensibles au pH tel que le zinc.

d L’interruption du contact du matériau avec le lixiviant extérieur peut conduire
a l'apparition du phénomene de relaxation. Ce mécanisme apparait préférentiellement
lorsque le matériau est a I'état saturé et en I'absence de carbonatation. Les blocs de béton
étudiés étant exposés a l'air libre dans le scénario « ruissellement », ce phénomene peut
apparaitre en début d’expérience avant le début de la carbonatation. Pendant la période de
relaxation, les eaux interstitielles subissent les processus de transfert de matiere par
diffusion ou dissolution/précipitation a l'intérieur des matériaux pour mener a un nouvel
état d’équilibre physico-chimique entre les phases liquide et solide. Pendant cette période, il
n’y a pas d’évacuation des especes chimiques dissoutes de l'eau interstitielle vers I'extérieur
des matériaux. Ce phénomene influence directement le comportement des éléments traces et
des éléments majeurs, comme le sodium ou le calcium, et indirectement la mobilité des
éléments sensibles au pH suite aux modifications de pH engendrés par la solubilisation des
éléments majeurs.

En conclusion, les essais de laboratoire en planche expérimentale ont permis
d’étudier le potentiel de relargage des matériaux fabriqués en prenant en compte des
facteurs d’influence relevant de conditions réelles d'exposition. Cela a permis de mettre en
évidence l'influence des scénarii «immersion» et «ruissellement» sur la dynamique des
substances chimiques détectés dans les matériaux formulés. Les deux scénarii étudiés sont

significatifs, c’est-a-dire qu’ils génerent chacun une modification qualitative et quantitative
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notable du comportement des substances chimiques au sein du terme source. Il parait donc
pertinent, d’envisager 1'élaboration de modeles géochimiques prédictifs visant a vérifier les
hypotheses mécanistiques avancées pour confirmer les phénomenes évoqués ci-dessus et
identifier leur rdle dans la dynamique des substances chimiques. Dans tous les cas,
I'élaboration ~de modeles de comportement devra intégrer un  couplage
chimie/hydrodynamique, ce qui nécessita notamment une phase de calibrage a l'aide
d’essais normalisés ou standardisés de laboratoire (notamment des essais de lixiviation en
fonction du pH, des essais de percolation a flux ascendants, et des extractions chimiques

spécifiques pour la détermination des compartiments réactifs du matériau cimentaire).

3.3. Etude sur le terrain

Les données de précipitations sur la période de suivi sont présentées en Figure 76.
Ces données ont été obtenues en compilant les mesures journalieres sur la ville de

Dunkerque relevée par le site de Meteociel (Meteociel, 2018).

La pluviométrie cumulée pour la période de suivi est de 794,5 mm pour Dunkerque.
Pour chaque scénario, il a été admis que pour chaque événement pluvieux un volume d’eau
est absorbé par le béton et est donc a déduire de la pluviométrie pour estimer le volume de
lixiviant. Ne pouvant pas étre certains de la continuité des éveénements pluvieux sur le site
du pilote, le choix a été fait de considérer qu’il y avait eu un seul événement pluvieux pour
chaque prélevement. En effet, cette simplification était nécessaire puisque le nombre de
coupures détectées par Meteociel impliquaient une absorption de la pluviométrie dans son

intégralité quand bien méme de I'éluat avait pu étre prélevé.
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Figure 76. Précipitations journalieres et cumulées sur la période de suivi du pilote exprimées en mm
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Méme avec cette simplification, il a été nécessaire pour un prélevement en été
(semaines du 19/07/2016 au 01/08/2016) de considérer qu’il n'y avait pas eu d’absorption
étant donné la faible pluviométrie sur la période (17,1 mm) et la présence d’éluat dans les

cuves.

Les eaux collectées par les owens ont été analysées afin d’estimer la contamination
extérieure au pilote. Les résultats sont présentés dans le Tableau 69. Les concentrations en
ETMM analysés dans les eaux de pluie sont inférieures aux limites de quantification pour la
majorité des prélevements a 1'exception du Ba, du Cr, du Cu et du Zn. Ces concentrations
dépendant également du vent et des poussieres entrant en contact avec les owens, il n’est pas
étonnant d’observer une variabilité conséquente des différents échantillons pour une méme
période. Etant donné la proximité avec le milieu marin, il n’est pas étonnant d’analyser des

concentrations en chlorures et sulfates quantifiables dans ces eaux.
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3.3.1. Flux de contaminants dans les eaux de ruissellement (PSE-RO)

Afin de mettre en évidence le relargage d’éléments lors du ruissellement de I'eau de
pluie sur le pilote expérimental, un volume de lixiviant ruisselant est estimé a partir des
précipitations, et de l'absorption des pilotes. L’absorption des pilotes par événement
pluvieux a pu étre estimée sur la base de simulations de pluies sur le pilote, il y aurait donc
1,63 mm de pluie absorbée par les pilotes. Le volume de lixiviant ruisselant ainsi que le ratio
liquide-surface cumulé résultant sont présentés en Figure 77. Les lixiviats ont pu étre
analysés toutes les 2 semaines et la quantité cumulée de contaminants relargués dans les
eaux de ruissellement a été calculée et est présentée dans le Tableau 70. Les résultats obtenus
dans les prélevements issus des owens ont étés soustraits aux résultats bruts pour obtenir un
résultat corrigé prenant en compte une partie de la contamination extérieure.

Pour I'ensemble les ETMM analysés, les fluorures, les chlorures et les sulfates, les
quantités relarguées cumulées sont tres inférieures aux seuils proposés par le SETRA
(Ministere de 1'Ecologie et du Développement Durable and Cerema, 2015) pour les essais
lysimétriques et plots expérimentaux dans le cadre du volet 3 de l'évaluation de
I’acceptabilité environnementale de matériaux alternatifs en technique routiere. Ces seuils ne

sont pas dépassés méme lorsque 1'on ne prend pas les résultats des analyses des owens en

compte.
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Figure 77. Volume de lixiviant ruisselant sur la période de suivi du pilote exprimé en L par jour ainsi
que la correspondance en ratio liquide/surface (ratio L/A) cumulé dans le temps
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Tableau 70. Quantités de contaminants relargués cumulés dans les eaux de ruissellement sur la

période de suivi exprimées en mg/m?
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C50-A C30-A C0-A Seuils
Parameétres Brut Correction Brut Correction Brut Correction =~ SETRA
Owen Owen Owen 2015
As 3,69 +0,55 3,06 + 0,34 4,14 +0,59 3,53+0,29 2,62 +0,59 1,93 £0,29 10
Ba 60,36 + 0,04 29,28 + 0,09 51,69 + 0,03 20,82+0,04 109,14+0,03 79,42 +0,02 700
Cd <1,18 <1,18 <1,18 <1,18 <1,18 <1,18 4
Cr 2,00 +0,29 1,08 +0,33 1,91+0,29 1,12 £0,37 2,49 +0,29 1,68 0,38 50
Cu 3,16+0,22 1,64 +0,32 3,26 + 0,24 1,41+0,26 2,81+0,23 1,01 +0,14 625
Hg <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 1
Mo 5,81 +0,06 5,10+0,71 4,35 + 0,04 3,61+0,71 3,80+0,11 3,18+0,62 70
Ni 2,30 +0,19 1,67 +0,52 2,23+0,24 1,64 0,51 1,50 +£0,58 0,83 +0,41 20
Pb < 3,64 < 3,64 < 3,64 < 3,64 < 3,64 < 3,64 10
Sb <285 <2,85 <2,85 <285 <285 <285 5
Se <3,70 <3,70 <3,70 <3,70 <148 <148 6
Zn 6,33 +0,07 0,94 +0,03 5,45 + 0,09 0,31+0,03 7,79+0,18 0,97 + 0,06 625
A% 16,26 +1,59 15,59 + 0,68 14,72 + 0,03 13,37 +1,35 11,4+1,59 10,25+ 1,40 -
Fluorures 257 +50 191 £ 65 224 +50 138 + 86 191 +£50 112+79 750
Chlorures 42813 + 160 38969 + 160 57796 + 160 54038 + 160 22127 + 160 18053 + 160 125000
Sulfates 37046 + 160 35776 + 72 42450 + 160 41203 £ 72 21390 + 160 19491 + 160 125000

La formulation C30-A a été ajoutée par la suite pour répondre a une demande

spécifique de la partie mécanique du projet Sédicycle, nous n’avons pas pu réaliser d’autres

essais sur cette formulation et sa mise en ceuvre en pilote ayant été légerement différée elle

ne présente pas le méme temps de cure ce qui explique un relargage légerement plus

important que pour la formulation C50-A alors que la proportion de sédiment est plus faible.

Il est donc délicat de comparer les résultats obtenus pour le C30-A avec ceux obtenus pour le

C50-A et le CO-A.

3.3.2. Flux de contaminants dans les eaux latérales (PSE-LAT)

Afin de mettre en évidence le relargage d’élément du a la stagnation d’eau de pluie le

pilote expérimental permet la collecte des eaux de contact avec les pans latéraux du pilote. Le

volume de lixiviant latéral est calculé sur la base des précipitations, des dimensions des

fosses latérales et de 1’absorption.
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Figure 78. Volume de lixiviant dans les fosses latérales du pilote sur la période de suivi exprimé en L
par jour ainsi que la correspondance en ratio liquide/surface (ratio L/A) cumulé dans le temps

Le ratio liquide-surface varie a chaque précipitation en fonction de la hauteur d’eau

dans la fosse, le ratio L/A cumulé ainsi que les volumes de lixiviants ont été calculés pour

chaque évenement pluvieux et sont présentés en Figure 78.

Tableau 71. Quantités de contaminants relargqués cumulés dans les eaux latérales et de percolation
sur la période de suivi exprimées en mg/m?

C30-A

C0-A

C50-A Seuils
Parametres Brut Correction Brut Correction Brut Correction SETRA
Owen Owen Owen 2015
As 1,82 £ 0,45 1,31+0,23 3,57 +0,22 3,16 +0,11 1,59 0,56 0,94 +0,29 10
Ba 38,29 + 0,04 8,89+0,07 46,78+0,02 21,49+0,03 62,77+0,03 30,82+0,02 700
cd <1,12 <1,12 <1,12 <1,12 <1,12 <1,12 4
Cr 1,20+ 0,41 0,62 +0,28 3,41 +£0,05 2,58 +0,37 1,20+0,35 <0,78 50
Cu 3,02+0,17 2,12+0,32 4,52 +0,19 3,40 +0,24 1,95 +0,27 0,46 +0,15 625
Hg <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 <0,50 1
Mo 2,44 +0,04 1,86 +0,58 2,78 +0,20 2,20 £ 0,56 1+0,45 <1,00 70
Ni 1,71+£0,05 1,14+ 0,49 2,33 +0,06 1,70+ 0,53 0,82+0,52 <0,80 20
Pb < 3,00 <3,00 <3,00 < 3,00 < 3,00 < 3,00 10
Sb 0,61+0,30 045+0,15 0,77 +0,30 0,58 £0,15 0,72 £0,47 0,45 +0,24 5
Se <317 <3,17 <1,64 <1,64 <354 <3,54 6
Zn 7,02+0,15 1,88+ 0,03 10,09 £ 0,02 2,63 +0,23 10,55 + 0,09 2,35 +0,03 625
\Y% 4,34 +0,23 3,18+042 22,04+2,28 20,77+042 4,43+0,13 3,18+1,25 -
Fluorures <299 <299 <299 <299 <299 <299 750
Chlorures 14036 £228 10852 +228 12134 +228 8651 + 228 6221 + 228 2684 + 228 125000
Sulfates 17627 + 228 16626 +70 24026 + 228 22867 +70 9792 + 228 8099 + 70 125000
252
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Les résultats des analyses de lixiviat des eaux latérales sont donnés avec et sans
corrections par les analyses des owens et sont comparés aux seuils du SETRA dans le
Tableau 71. La méme remarque que précédemment s’applique pour les résultats obtenus
pour la piste C30-A. Les résultats du relargage cumulés sur les eaux latérales sont plus
faibles que ceux obtenus sur les eaux de ruissellement. De la méme fagon que pour les eaux
de ruissellement, les relargages cumulés obtenus sont tres inférieurs aux seuils du SETRA

(Ministere de 1'Ecologie et du Développement Durable and Cerema, 2015).

3.3.3. Flux totaux de cantaminants (PSE-TOT)

Le seuil préconisé par le SETRA pour le volet 3 de I'évaluation de 'acceptabilité
environnementale de matériaux alternatifs en technique routiere a été établi pour les
lysimetres et plot expérimentaux et donc pour étre comparés a des percolats. Or pour notre
pilote ce sont des eaux de ruissellement et des eaux de contact latéral qui ont été collectés. Ce
seuil reste toute méme applicable en considérant 'ouvrage en tant que terme source
indépendamment des vecteurs de transfert des contaminants. Il convient donc de comparer
ces seuils au flux total de contaminants plutdt que séparément aux eaux de ruissellement et
aux eaux latérales. Le Tableau 72 présente les quantités totales de contaminants relargués

cumulés sur la période de suivi.

En cumulant ces 2 relargages, on obtient un flux total de contaminant relargués sur
un an par le pilote. Ces flux restent inférieurs aux seuils du SETRA (Ministére de 1'Ecologie
et du Développement Durable and Cerema, 2015) a l'exception du Se potentiellement
légerement supérieur (incertitude due aux limites de quantifications obtenues lors des
analyses). Le Ba et le Zn sont davantage relargués par le pilote témoin que par le pilote
C50-A, les autres ETMM sont davantage relargués par le pilote contenant des sédiments. Les
fluorures, les chlorures et les sulfates relargués sont supérieurs pour la formulation
contenant des sédiments (2,5 fois plus pour les chlorures et 2 fois plus pour les sulfates) ce

qui est cohérent avec les résultats des planches expérimentales.
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Tableau 72. Somme des quantités de contaminants relargués par ruissellement et dans les eaux
latérales cumulées sur la période de suivi exprimées en mg/m?

C50-A C30-A C0-A Seuils
Parameétres Brut Correction Brut Correction Brut Correction ~ SETRA
Owen Owen Owen 2015
As 5,51 +1,00 4,37 +0,57 7,71 +0,81 6,69 +0,40 4,21+1,15 2,87 +0,58 10
Ba 98,65 + 0,08 38,17+0,16  101,47+0,05 42,31+0,07 172,89+0,06 110,24 +0,04 700
Cd <2,30 <2,30 <2,30 <2,30 <2,30 <2,30 4
Cr 3,20+0,70 1,70 £ 0,61 5,32 +0,34 3,70+0,74 3,69 +0,64 2,07 +0,77 50
Cu 6,18 +0,39 3,76 £ 0,64 7,78 +0,43 4,81+0,50 4,76 + 0,50 1,47 £0,29 625
Hg < 1,00 < 1,00 < 1,00 < 1,00 < 1,00 <1,00 1
Mo 8,25+0,10 6,96 +1,29 7,13+0,24 5,81 +1,27 4,80 +0,56 3,68+1,12 70
Ni 4,01 £0,24 2,81+1,01 4,56 + 0,30 3,34 +1,04 2,32 +1,10 1,23+0,81 20
Pb < 6,64 < 6,64 < 6,64 < 6,64 < 6,64 < 6,64 10
Sb <3,77 <345 <392 <3,58 <4,04 <354 5
Se <6,87 <6,87 <5,34 <534 <5,02 <5,02 6
Zn 13,35+ 0,22 2,82 + 0,06 15,54 £+ 0,11 2,94 +0,26 18,34 +0,27 3,32+0,09 625
A% 20,60 + 1,82 18,77 +1,10 36,76 +2,31 34,14+ 1,77 15,83 +1,72 13,43 +2,65 -
Fluorures 407 +200 341 +215 374 +200 288 +236 341 +200 262 +229 750
Chlorures 56849 + 388 49821 + 388 69930 + 388 62689 + 388 28348 + 388 20737 +388 125000
Sulfates 54673 + 388 52402 + 142 66476 + 388 64070 + 142 31182 + 388 27590 +230 125000

4. Discussion

4.1. Comparaison des 2 échelles : planches et pilotes expérimentaux

Pour chaque échelle, il est possible de calculer un débit journalier pour les

contaminants relargués dans les différents scénarios testés, en planche expérimentale de

ruissellement (ME-RO), d’'immersion (MSE-I), en pilote en scénario de ruissellement (PSE-

RO), d’eaux stagnantes latérales (PSE-LAT) et pour la somme de ces 2 flux pour le pilote

(PSE-TOT). Le calcul de ce débit a pour but de comparer des relargages obtenus sur des

durées de temps différentes, 6 mois pour les planches expérimentales et 1 an pour les pilotes.

Les résultats de ce calcul sont présentés dans le Tableau 73, ils mettent en évidence

I'impact du scénario sur les flux de contaminants mesurés.

Cependant la comparaison des résultats obtenus a différentes échelles montre que les

comportements a la lixiviation observés a l’échelle du laboratoire ne sont pas corrélés aux

comportements observés a 1’échelle pilote.
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Tableau 73. Débits journaliers de contaminants en pg/j.m? pour les planches et les pilotes

taux

expérimen
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Certaines substances chimiques sont détectées uniquement a I'échelle pilote (As, Cr,
Mo, Sb, F) tandis que d’autres ne sont quantifiables qu’a I'échelle du laboratoire (Pb, Se, Sn).
Lorsque des substances similaires sont quantifiables aux deux échelles, les niveaux de
concentration observés ne sont pas similaires, c’est le cas des éléments Ba, Cu et Zn,
chlorures, et sulfates. En effet, a 'échelle pilote le comportement a la lixiviation des especes
chimiques est influencé par des conditions d’exposition qui ne sont pas intégrées dans les
essais a l'échelle laboratoire. Il s’agit notamment de la variation de la température, de
I'humidité de I'air, du dioxide de carbone atmospherique, de la composition de I'eau de
pluie, du temps de contact et du débit surfacique des systemes.

A Téchelle du laboratoire, la température varie peu pendant I'essai (20 + 5°C) tandis
qu’a I'échelle pilote, I'essai est soumis aux températures extérieures et donc a leurs variations
au cours de I'année du suivi. En environnement extérieur, le béton est donc soumis a des
cycles irréguliers d’humidification/séchage et de gel/dégel au cours de l'année. Or la
température de surface est également un parametre influent sur la composition interstitielle
des bétons et donc sur les réactions de relargage de contaminants.

En conditions de laboratoire, ’humidité de 1’air reste constante contrairement aux
conitions extérieures. L’humidité peut jouer un rdle significatif sur le relargage, a travers le
contrOle des phénomenes de séchage des matrices poreuses.

Le dioxyde de carbone induit des phénomenes de carbonatation de la matrice
cimentaire, son inflluence est plus significative a 1'échelle pilote qu’a 1’échelle laboratoire du
fait des modalités de mise en ceuvre.

A T’échelle du laboratoire, le lixiviant est 'eau déminéralisée, sa composition est donc
connue et constante ce qu’il n'est pas toujours le cas de 'eau de pluie qui entre dans le
systeme.

A T’échelle du laboratoire la durée de l'essai est de 180 jours dans les sous-scénarios
«ruissellement» et «<immersion» ; contre un suivi de 360 jours a I’échelle pilote. Qui plus est le
temps de contact est maitrisé en laboratoire tandis qu’il dépend des événements pluvieux a
I'échelle pilote. Le débit surfacique dépend également des événements pluvieux a I'échelle
du pilote et a une influence notamment sur le gradient de concentration et le degré de

saturation des éluats.
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L’ensemble des facteurs d’influence du relargage des différentes especes chimiques
sont difficilement intégrables simultanément dans des essais a I’échelle laboratoire. Afin de
rendre pertinentes les corrélations directes laboratoire/terrain sous différentes conditions
naturelles d’exposition, une solution pourrait étre de développer des modeles prédictifs
d’émission de substances, capables de prendre en compte les facteurs qui ont le plus
d’influence sur le comportement a la lixiviation des éléments chimiques dans les différentes

conditions d’exposition des matériaux.

4.2. Calcul du potentiel de relargage a long terme

Le Building Material Decree (BMD) est une réglementation des Pays-Bas, qui
s’applique depuis 1995 sur les matériaux de construction, y compris les matériaux de
construction contenant des matieres premiere secondaires. Ce décret a notamment permis de
définir des seuils d’émissions autorisés pour la protection des sols et des eaux souterraines
(Eikelboom et al., 2001). L’évaluation des émissions de contaminants par un matériau de
construction est permise par un essai en laboratoire et 1'utilisation de facteurs d’application
afin d’estimer les quantités de contaminants effectivement émises dans l’environnement
pour une durée de 100 ans. Ces facteurs de corrections dépendent de l’exposition du
matériau, du temps de contact, du rapport liquide/ surface, du coefficient de diffusion
effectif, de la température. C’est quantités sont ensuite comparées a des seuils d’émissions
maximales autorisées dépendant des quantités de contaminants déja présent dans

I’environnement cible (Eikelboom et al., 2001).

L’essai de laboratoire sur lequel s’appuient ces estimations est un essai de lixiviation
sur monolithe sur 64 jours, 'essai normalis¢ NEN 7345 qui est tres similaire a la norme
NF EN 15863 évoquée précédemment pour la premiere partie (jusqu'a 64 jours) de l'essai
MSE-I (van der Sloot et al., n.d.). La formule utilisée pour passer de la quantité émise au
cours de I'essai normalisé a I'immission extrapolée est la suivante :

I = E64j-f(h, x%, De)-ftemp

Avec [ I'immission extrapolée pour 100 ans, en mg/m?
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FEs4 j, I’émission cumulée de contaminant obtenue au terme de l'essai normalisé (64
jours) en mg/m?

1, x% pey, 1 facteur de correction appliqué a l'essai normalisé pour prendre en compte
I'épaisseur du matériau, sa teneur en eau, et le coefficient de diffusion

fremp, le facteur de correction appliqué a 1'essai normalisé pour prendre en compte le
différentiel entre la température moyenne en laboratoire et la température moyenne en

extérieur.

Tableau 74. Immission maximale extrapolée sur la base des calculs du BMD pour les matériaux C0-A
et C50-B lors des 64 premiers jours de l'essai MSE-I

Contaminants CO0-A C50-B
As <17,9 <17,9
Ba 462+1,5 4935+1,5
Cd <0,8 <0,8
Co <0,8 <0,8

Cr total <6,3 <6,3
Cu <12,6 <12,6
Hg - -

Mo <12,6 <12,6
Ni <6,3 <74
Pb <13,7 <13,7
Sb <294 <294
Se 40,3+54 52,9+3,6
Sn 50,4 +2,1 49,4 +42
A% 58,8 +1,1 64,1+1,0
Zn 111,3+1,1 55,7+ 1,0
Br - -
Cl 1327 + 215 5974 + 215
F <1344 <1344
SOs 3079 + 215 4301 + 215
CN total - -
CN libre - -

Le facteur fimy est calculé pour une température moyenne de I'essai en laboratoire de
20°C contre 10°C en extérieur, ce facteur est 0,7 (Aalbers et al., 1993). Le facteur fu, x%, ), est
calculé selon 2 catégories, soit le matériau est en contact avec 'eau du sol (catégorie A), soit il
ne l'est qu’avec I'eau de pluie (catégorie B). En fonction de cette catégorie le facteur varie
pour la premiere de 1 a 15 pour les contaminants avec une extrapolation a 100 ans et vaut 2,4

pour les contaminants avec une extrapolation a 1 an ; et pour la seconde de 1 a 5 pour les
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contaminants avec une extrapolation a 100 ans et vaut 0,8 pour les contaminants avec une

extrapolation a 1 an (Verschoor et al., 2006).

En utilisant ces facteurs, il est possible d’extrapoler I'immission de nos matériaux
avec les résultats de 1'essai MSE-I a 64 j ce qui correspond a un scénario de catégorie A. Pour
I'extrapolation de I'immission des ETMM, le facteur fu, x% po a pris la valeur de 15 afin de

maximiser le résultat. Les résultats d’'immission extrapolés sont donnés dans le Tableau 74.

4.3. Comparaisons de différents référentiels

Pour les Pays-Bas, les seuils de quantités maximales émises sont calculés en fonction
des contaminants déja présents dans les sols pour les ETMM, les fluorures et les cyanures, et
des concentrations de chlorures et sulfates présents dans les nappes phréatiques (Hartlén et
al.,, 1999). Un calcul de I'immission maximale acceptable est proposé par le BMD pour le sol
et les nappes phréatiques. Pour les sols, la période d’immission considérée est 100ans. La

formule utilisée est la suivante :

Ts.ds.h

Imax = ———
max 100

Avec Imax, I'immission maximale autorisée en mg/m?
Ts, la valeur cible par contaminant dans le sol en mg/kg
ds, la densité du sol en kg/m?

h, 'épaisseur du sol considérée en m.

Pour la qualité des eaux, la période d’immission considérée est d’'une année. La

formule utilisée est la suivante :

Imax = Tgw.Qw

Avec [Imax, I'immission maximale autorisée en mg/m?
Tgw, la valeur cible par contaminant dans les nappes phréatiques en mg/L

Qw, la pluviométrie pour une année en L/m?
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Pour les Pays-Bas, les valeurs limites d’immission sont calculées sur cette base et sont
données dans le Tableau 75. Pour ces calculs, il a été supposé que ds valait 1500 kg/m?, que A

valait 1 m et que Qw valait 300 L/m? (Hartlén et al., 1999).

Tableau 75. Immission maximale autorisée par contaminant dans les sols et nappes phréatiques aux
Pays-Bas dans le cadre du BMD et calcul de seuils similaires avec des valeurs cibles frangaises (Nord
Pas-de-Calais)

Calcul du référentiel BMD avec données

Référentiel BMD du Nord-Pas-de-Calais
Contaminants Sol mg/m® pour 100  Nappe phréatique  Sol mg/m3 pour 100  Nappe phréatique
ans mg/m? pour 1 an ans mg/m? pour 1 an

As 435 - 292,5 -
Ba 3000 - - -
Cd 12 - 13,2 -
Co 300 - 253,5 -
Cr total 1500 - 1297,5 -
Cu 540 - 429 -
Hg 4,5 - 2,85 -
Mo 150 - 19,35 -
Ni 525 - 594 -
Pb 1275 - 1222,5 -
Sb 39 - 23,1 -
Se 15 - 10,35 -
Sn 300 - 55,5 -
\Y 1020 - 1719 -
Zn 2100 - 1662 -
Br 300 - - -

Cl - 30000 - 158900
F 7500 - - -

SO4 - 45000 - 198625
CN total 75 - - -
CN libre 15 - - -

En France, il est nécessaire pour qu'une eau soit potable que sa concentration en
chlorures soit inférieure a 200 mg/L et que sa concentration en sulfates soit inférieure a 250
mg/L d’apres l'arrété du 11 janvier 2007 relatif aux limites et références de qualité des eaux
brutes et des eaux destinées a la consommation humaine en application de la directive
européenne 98/83/CE (MINISTERE DE LA SANTE ET DES SOLIDARITES, 2007). Ces
données sont donc utilisées pour les Tgw nécessaires a I'application de la formule des Pays
bas pour la France. Afin de déterminer la valeur cible par contaminant dans le sol, Ts, a
appliquer pour la France, on s’intéresse aux études menées sur le fond géochimique naturel.
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Il existe différentes études du fond géochimique et pédo-géochimique en France qui ne sont
toutefois pas harmonisées et font appel a des définitions différentes de la notion de sol et de
fond géochimique, par exemple la base ANADEME est adaptée aux sols agricoles
(Darmendrail et al.,, 2000). Afin de constater un impact il est recommandé par le BRGM
d’utiliser une référentiel local pour ce qui est du fond géochimique (Laperche and
Mossmann, 2004). Pour ce qui est du Nord-Pas-de-Calais, un référentiel pédo-géochimique
issue d"une collaboration entre 'INRA et I'ISA est disponible (Sterckeman et al., 2007). Pour
ce calcul, les valeurs de Ts choisies sont les valeurs du 95 centile des contaminants présent
dans les horizons de surface. La pluviométrie prise en compte est celle obtenue lors du suivi
du pilote, soit 794,5 mm pour une année. Les résultats de cette transposition des valeurs

d’immission maximales sont présentés dans le Tableau 75.

On observe que les immissions maximales calculées pour CO-A et C50-B sont
potentiellement supérieures au seuil du référentiel BMD et a celui calculé de la méme fagon
en adaptant les parametres pour I’antimoine (Sb). Les immissions calculées pour 'étain (Sn)
sont inférieurs aux 2 seuils tout en étant proche du seuil calculé avec nos données. Les
immissions de sélénium extrapolées sont 3 a 5 fois supérieures au seuil du référentiel BMD

ainsi qu’au seuil calculé avec nos données.

On remarque que ces dépassements ou potentiels dépassements constatés avec cette
extrapolation se recoupent avec les observations faite sur le relargage a 64 jours de l'essai
MSE-I comparé aux SQD mais pas avec les résultats du protocole du SETRA (SETRA, 2011)
pour lequel les essais sont appliqués aux matériaux broyés et au sédiment sous forme

granulaire.

5. Conclusion et perspectives

La démarche Sédimatériaux a pu étre appliquée afin de déterminer l’acceptabilité
environnementale d'un sédiment marin non immergeable pour une valorisation en béton
routier de surface dans le cadre d’un projet de piste cyclable. Pour cette démarche une
approche multi-échelle a été déployée, allant d’essais en laboratoire au suivi d'un pilote. La
non- dangerosité du sédiment étudié a pu étre démontrée au regard des criteres de danger

HP4, HP5, HP6, HP7, HPS, HP10, HP11, HP13 et HP14. Une premiere caractérisation en
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laboratoire du sédiment a permis de mettre en évidence son caractére non inerte, un essai de
percolation en flux ascendant complémentaire a permis de valider les prérequis de la
méthodologie du SETRA en terme de quantités de contaminants relargués. Plusieurs
formulations intégrant des sédiments ont fait I'objet d’essais de lixiviation en batch et ont
permis de valider la démarche du point de vue du référentiel SETRA si on met de c6té un
léger dépassement des COT qui a été justifié par son caractere peu soluble, ce qui ne
contreviendrait pas a un usage routier. Des essais intermédiaires aux essais normalisés et au
pilote ont pu étre réalisés selon 2 scénarios différents sur une durée de 6 mois, un scénario
d’'immersion du matériau et un autre de ruissellement. Cette étude complémentaire en
laboratoire a permis de mettre en évidence des comportements a la lixiviation similaires des
matériaux contenant du sédiment et du témoin. Cependant, les mécanismes principaux
controlant le relargage n’ont pas pu étre mis en évidence par cette étude limitant les
possibilités d’extrapolation du relargage a plus long terme. Un pilote expérimental a donc
fait I’objet d"un suivi pour une durée d’un an. Cette fois encore, 2 scénarios ont été étudiés en
séparant d'une part les eaux de ruissellement et d’autres part les eaux en contact stagnant
avec les rebords de la piste. Cette séparation, a permis de mettre en évidence le caractere non
négligeable du relargage en eau stagnante de la partie latérale du pilote. Les flux totaux de
contaminants sont inférieurs aux seuils préconisés par le SETRA pour les lysimetres et plot
expérimentaux percolant ce qui permet d’appuyer I'hypothese selon laquelle le matériau
contenant des sédiments est acceptable en piste cyclable sans toutefois la valider
complétement. De plus, le pilote tel qu’il a été congu n’a pas été employé (aucune circulation
étant donné la longueur de piste) ce qui peut entrainer un biais du au décalage avec la réalité
de la vie en ceuvre d'une telle piste (Frangois et al, 2009) Une comparaison avec la
méthodologie des Pays-Bas pour le calcul des immissions de contaminants a permis de
mettre en évidence l'intérét d’essai monolithiques en laboratoire en repérant une potentielle
immission qui n’a pas pu étre identifiées avec le protocole actuel du SETRA (SETRA, 2011).
Des études similaires, portants sur 'impact de matériaux routiers sur le fond géochimique,
ont été menées sur les cendres d’incinération (MSWI) utilisées en sous couche routiere. Ces
études ont permis d’élaborer un indicateur de l'impact de la structure routiere sur le sol
(Sterckeman et al., 2007). Cette approche nécessite toutefois des analyses approfondies du sol

avec des analyses a différentes profondeurs et permet une différenciation entre le transfert
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propre aux conditions de terrain et celui du au matériau utilisé. Il s’agit la d’une approche
complémentaire a celle du BMD qui pourrait étre utilisé pour la suite de cette étude. Afin de
valider cette acceptabilité environnementale, il est nécessaire de déterminer les mécanismes
contrdlant le relargage des contaminants. Il est possible de déterminer ces mécanismes en
réalisant des essais sur monolithe (NF EN 15863) dans le cadre d'une approche produit, c’est-
a-dire en appliquant directement au matériau contenant des sédiments les vérifications
normatives appliquées aux produits classiques. A ce stade, il serait intéressant de disposer de
seuils francais pour 'acceptabilité environnementale du matériau monolithique sur la base
de son relargage lors de l'essai de laboratoire sur monolithe. Ces mécanismes connus, il
serait possible, avec le concours d’essais de lixiviation en fonction du pH (van der Sloot et al.,
2007), de simuler le relargage du matériau et ainsi de 1’estimer sur I'ensemble de la durée de
vie du matériau comme cela est possible pour les matériaux classiques (van der Sloot et al.,
2011). Par ailleurs, il a ét¢é montré que les essais d’évaluation environnementale des
matériaux routiers négligeaient a la fois I'impact du trafic et de la construction sur I'impact
environnemental du matériau, une approche de cette évaluation par 1’Analyse de Cycle de

Vie est donc a favoriser (Jullien et al., 2014).
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Chapitre V

Acceptabilité environementale des sédiments
de dragage en technique routiere :

comparaison des logiques déchets et produits
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1. Introduction

Plusieurs études ont déja été menées sur le potentiel de valorisation des sédiments en
technique routiere (Achour et al., 2014; Dubois et al., 2009; Priez et al., 2017; Siham et al.,
2008). Ces études ont permis d’aboutir a la construction de plusieurs ouvrages pilotes parmi
lesquels : des remblais techniques recouverts et non recouverts avec et sans géomembrane
avec des sédiments du Bassin d’Arcachon par I'I[EFSTTAR (Nedelec and Gardet, 2011), des
voies vertes avec la tangue de la baie du Mont Saint-Michel via le procédé ECOVOIE®. Des
chaussées ont aussi été réalisées, comme une chaussée en béton en Espagne avec les
sédiments issues des ports de Sant Carles de la Rapita et de Barcelone (Limeira, 2011), une
couche d’assise incorporant 30% de sédiments fluviaux traités avec le procédé NOVOSOL a
Dombasle (Depelsenaire, 2007). Des enrochements artificiels en béton contenant des
sédiments du port de Dunkerque, un digue de compartimentation contenant des sédiments
traités de I'estuaire de I'Escaut (Van Zele et al., 2014) et une plateforme a été réalisée avec
une formulation contenant des sédiments marins de Port-en-Bessin (Silitonga, 2010). Dans le
cadre de la chaire industrielle ECOSED, la collaboration entre I'IMT Lille Douai, COLAS et
EQIOM permet une action commune ciblée sur les matériaux routiers avec les études menées
sur la route du Freycinet 12 (Priez et al., 2017) et aujourd’hui étendue a des applications en
Béton Compacté Routier (BCR). Dans une optique similaire, le projet SEDICYCLE (Becquart
and JOOS, 2014) s’'intéresse a la valorisation de sédiments marins du Grand Port Maritime de

Dunkerque (GPMD) en béton dédié a une utilisation en piste cyclable.

La valorisation de déchets en technique routiére est permise par l'application du
guide SETRA (SETRA, 2011). Ce guide propose une démarche d’évaluation de I'acceptabilité
environnementale des matériaux routiers a base de déchet. Il est aussi possible pour le
sédiment, dans le cadre de sa valorisation en technique routiere, de sortir implicitement du
statut de déchet. Un avis du ministére de 'Ecologie du 13 janvier 2016 estime qu’un matériau
produit par une installation de production (Installation inscrite a la nomenclature ICPE et
dont l'intitulé de la rubrique précise qu’il s’agit d’une installation, de production, de
fabrication, de préparation, d’élaboration ou de transformation) utilisant des déchets en
substitution de la matiere premiere n’a pas le statut de déchet. Dans ce cas, le sédiment ne
sortirait pas a proprement parler du statut de déchet mais le matériau routier élaboré a base

de sédiment échapperait au statut de déchet. Il est tout de méme nécessaire que le produit
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réalisé respecte les réglementations. Il y a donc a la fois un cahier des charges techniques,

constitué d’un ensemble de normes relatives aux différents produits, et environnementales a

respecter. Un récapitulatif des référentiels normatifs en technique routiere relatifs aux usages

pour lesquels la valorisation de sédiments a fait I’objet d’études est présenté en Figure 79.

Figure 79. Récapitulatif des référentiels normatifs en technique routiére relatifs aux usages pour

Béton NF EN 206 et NF EN 206/CN (2014)
Chaussées en béton NF EN 13877-1:2 (2013)

BCRP98 -128 (2014)

COUCHE DE SURFACE BORDURE

PISTE
COUCHE D’ASSISE CYCLABLE

Mélanges traités aux
liants hydrauliques

NF EN 14227-1:5 et COUCHE DE FORME

NF EN 14227-15

REMBLAI DE
REMBLAI TRANCHEE

ENROBAGE

Exécution des

Béton NF EN 206 et

ter ra_ssements NF EN 206/CN (2014)
remblais et couches Eléments pour bordure et
de ?J(r’n(el ;l:zl;ll- trottoirs NF P98-340/CN et
LIT DE POSE NF EN 1340 (2004)

Les normes en italiques font I’objet d’un projet de révision

lesquels la valorisation de sédiments a fait [’objet d’études

Le RPC, Reglement sur les Produits de Construction, est le reglement européen

d’harmonisation sur les produits de construction. Parmi les exigences fondamentales

applicables aux ouvrages de construction (Annexe 1 du reglement), le point 3 spécifie

notamment que ces ouvrages ne doivent pas constituer, et ce tout au long de leur cycle de

vie, de menace pour la santé, I'hygiene et la sécurité des travailleurs, occupants, voisins. Ils

ne doivent pas avoir d’impact excessif sur I'environnement ou le climat di aux rejets de

substances dangereuses, que ce soit dans les eaux marines, souterraines, de surface, dans les

captages d’eaux potables ou dans les sols. Dans ce sens, I'application de seuils de relargage

peut étre nécessaire et les Pays-Bas appliquent des seuils similaires aux nouveaux ouvrages

de construction, qu’ils soient réalisés avec des matériaux primaires ou secondaire, depuis
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1995 (Building Materials Decree). Depuis 2007, le référentiel néerlandais a évolué et les seuils
sont désormais définis par le SQD (Soil Quality Decree). Ces seuils ont été obtenus par I'ECN
(Energy research Centre of the Netherlands) (van der Sloot et al., 2011) en s’appuyant sur les
résultats obtenus sur les essais sur monolithes suivant la norme néerlandaise NEN 7345 et un
modele thermodynamique semi-mécanistique, ORCHESTRA (Verschoor et al., 2008). Pour ce
décret, il n'y a pas de distinction entre matériaux primaires et secondaires. Dans une logique
similaire, il serait intéressant pour le sédiment de pouvoir étre valorisé dans ce cadre. Pour
cette partie, nous comparons l'approche réglementaire du SETRA avec les sédiments
considérés comme un déchet avec 'approche produit. Pour ce faire, nous avons appliqué a
différents matériaux routiers contenant des sédiments la méthodologie du SETRA puis la
norme CEN/TS 16637-1 permettant d’évaluer 1'émission de substances dangereuses par les
produits de construction. En effet, il a été mis en évidence la nécessité de sélectionner des
essais en cohérence avec les scénarios d’exposition du matériau (Schiopu et al., 2007). Cette
norme permet d’identifier les tests de lixiviation adaptés pour mettre en évidence le
relargage de substances dangereuses réglementées dans le sol et dans les eaux de surface et
souterraines, cette méthodologie de sélection des essais a effectuer est présentée dans le

logigramme en Figure 26.

4[ Sédiments marins (2) ]7

1 sédiment (SM4) 1 sédiment (SM3)

[ ~ \
Bétons pour piste cyclable Assises routiéres
(7 formulations + témoin) (3 formulations)
v

L[ Méthodologie du SETRA M

Validee ou non

Méthodologie produits de construction
Réglementation CPL CEN/TS 16637-1

(Bétons : 7 formulations + témoin
Assises : 3 formulations
BCR : 2 formulations + témoin)

|

[ Matériaux monolithiques : lixiviation sur }

monolithes DMLT

Figure 80 Méthodologie suivie lors de cette étude
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Les matériaux étudiés sont des assises routieres (3 formulations avec 3 liants différents),
des Bétons Compactés Routiers (2 formulations avec différents diametre maximal de gravier
et un témoin) et des bétons routiers pour pistes cyclables (7 formulations avec des taux de
substitutions du sable par le sédiment variant de 12,5 a 100 % et 2 quantités de plastifiant et
un témoin). La méthodologie du SETRA a été suivie pour les assises routieres et les BCR.
Pour le projet SEDICYCLE, la méthodologie SETRA a été abordée dans le chapitre précédent
(pour ce qui est des formulations retenues par le projet). L’approche produit a été suivie
pour I'ensemble de ces matériaux et la méthodologie générale suivie est présentée en Figure

80.

2. Caractéristiques des sédiments utilisés

2.1. Carte d’identité du sédiment marin

En 2006, le GPMD (Grand Port Maritime de Dunkerque) a lancé une démarche de
gestion a terre des sédiments marins qui ne sont pas reclapés en mer vis-a-vis de leur seuil de
relargage (Priez et al., 2017). A chaque campagne de dragage, ces sédiments sont donc mis en
déshydratation dans des bassins de lagunage avec objectif de les rendre pelletable (siccité de
I'ordre de 70%). Le sédiment ainsi déshydraté est principalement composé d'une fraction
sableuse, d'une fraction argileuse, de matieres organiques et de chlorures et sulfates (Priez et

al,, 2017).

Tableau 76. Caractérisation du sédiment marin et comparaison avec le sédiment brut du chantier du
Freycinet 12

Sédiment marin brut - Chantier L. .
Sédiment marin brut

Propriété Freycinet 12 Norme
(2012) (2016)
Teneur en fines 38,40% 31,80% NF P 94-056
(< 80 pum) (%)
Valeur de bleu 1,2 1,1 NF P 94-068
Teneur en eau 40% 30% NE P 94-050
initiale
Classification . .. ..
GTR Assimilable Al th Assimilable B5 limite A1l th NF P 11-300
0,
MO ( ,/0) 3,90% 3,47% NBN 589-207-3
(oxydation)
MO (%) (essai 2h: 10,30% 2h: 8,01% XP P 94-047
perte au feu) 25h : 12,90% 25h : 11,58% NF EN 15169
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Les résultats d’analyse du sédiment du chantier du Freycinet 12 (2012) et le sédiment
marin (2016) présentent une classification GTR proche (Tableau 76) selon le Guide des
Terrassements Routiers (SETRA and LCPC, 2000). Selon la classification GTR, le sédiment marin
est assimilable a un sol de type B5 limite Al (Figure 81 : variations comprises entre 30% et
40% pour le passant a 0,080 mm voir Tableau 76). La teneur en eau initiale est plus faible
pour le sédiment marin que pour celui du chantier du Freycinet 12. Les teneurs en Matiere
Organique (MO), obtenu par oxydation comme par perte aux feu sont proches pour le
sédiment marin de cette étude et celui utilisé pour le chanter du Freycinet 12. Ces
caractéristiques proches vont dans le sens d"une faible variabilité du gisement de sédiment

du GPMD.

Passant 4 0,08 mm

A1 a2* | A3"| A
35%
SOLS
Dmax < 50 mm 1 16
Passant
Aa2mm
12% 100%
D1 B1 B2 70%
D2 B3 B4
0% 0% VBS

0 01 02 1.5 25 6 8

Figure 81. Classification GTR, 2000 (SETRA and LCPC, 2000)

2.2. Préparation du sédiment

Apres déshydratation, la teneur en eau résiduelle (30% a 40%) ne permet pas
l'utilisation en l'état des sédiments compte tenu de leurs comportements mécaniques
(portance proche de zéro). De plus, le taux de matieres organiques dans des proportions
importantes (> 3%) ne respecte pas les prescriptions du GTR 2000 (SETRA and LCPC, 2000).
Pour modifier son comportement, le sédiment de cette étude a été mélangé avec un matériau
d’apport (sable marin propre classé D1) puis traité avec de la chaux vive (CL-Q 90). Ce
mélange, appelé par la suite “matériau alternatif”, sera utilis¢é dans les études de

formulation.
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2.3. Analyse environnementale

Les concentrations totales en contaminants dans le sédiment étudié sont comparées

aux valeurs seuils N1 et N2 du groupe GEODE dans le Tableau 77.

Tableau 77. Concentrations totales en contaminants dans le sédiment marin étudié exprimée en
mg/Kg sec comparées aux seuils du groupe GEODE N1 et N2

Concentration dans le sédiment

Contaminants tudic N1 N2

As 132+1,3 25 50

Cd 1,4+0,1 1,2 2,4

Cr 448+2,5 90 180

s Cu 40+3 45 90
& Hg 0,48 £0,10 0,4 0,8

Ni 12,8+1 37 74

Pb 215+29 100 200

Zn 398 + 34 276 552

Naphtaléne 0,1+0,02 0,16 1,13
Acénaphtyléne <0,1 0,015 0,26

Acénaphténe <0,005 0,04 0,34

Fluoréne 0,054 £ 0,011 0,02 0,28

Phénanthreéne 0,317 + 0,063 0,24 0,87

Anthracéne 0,069 £ 0,014 0,085 0,59

Fluoranthéne 0,404 + 0,081 0,6 2,85

% Pyréne 0,531 +0,106 0,5 1,5
T Benzo(a) Anthracéne 0,317 £ 0,063 0,26 0,93
Chryséne 0,327 £ 0,065 0,38 1,59

Benzo (b) Fluoranthéne 0,400 = 0,080 0,4 0,9

Benzo (k) Fluoranthéne 0,225 + 0,045 0,2 0,4
Benzo (a) Pyréne 0,412 + 0,082 0,43 1,015

Dibenzo (a, h) anthracéne 0,022 + 0,004 0,06 0,16

Benzo (ghi) Péryléne 0,318 + 0,064 1,7 5,65

Indéno (1, 2, 3-cd) Pyréne 0,282 + 0,056 1,7 5,65

28 <0,01 0,005 0,01

52 <0,01 0,005 0,01

101 0,015 + 0,003 0,01 0,02

Q 118 0,012 + 0,002 0,01 0,02
138 0,021 £ 0,004 0,02 0,04

153 0,028 + 0,006 0,02 0,04

180 0,018 + 0,004 0,01 0,02
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Le non-respect de ces seuils peut rendre obligatoire la gestion a terre du sédiment
marin. Pour les éléments traces métalliques observés, le plomb est supérieur au niveau
GEODE N2 tandis que le cadmium, le mercure et le zinc sont compris entre les niveaux N1 et
N2. Pour les HAP, l'acénaphtylene, le fluorene, le phénanthrene, le pyrene, le
benzo(a)anthracene et les benzo(b,k)fluoranthene sont compris entre les niveaux N1 et N2.
L’ensemble des congéneres de PCB mesurés sont aussi compris entre les niveaux N1 et N2.

Sur la base de sa qualité chimique, le sédiment est considéré non-immergeable.

Les sédiments gérés a terre dépendant de la législation sur les déchets, il est donc
nécessaire de vérifier leur dangerosité. Le code déchet des sédiments renvoie a une entrée
miroir, il est donc nécessaire de vérifier que le sédiment étudié n’est pas dangereux au
regard des propriétés de danger HP1 a HP15 issues de la directive cadre déchets (Directive
n°® 2008/98/CE) et décrites dans 1’Annexe 1 de I’article R541-8 du Code de 1’Environnement.
Pour les sédiments, il n'est pas jugé pertinent d’étudier les criteres HP1, HP2 et HP3
puisqu’ils ne contiennent ni groupes réactifs, ni mélanges de bromate de potassium et de
cellulose et qu’ils ne contiennent pas non plus de matériaux pyrophoriques (Abriak and

Mamindy-Pajany, 2014).

Les propriétés HP4, HP5, HP6, HP7, HP8, HP10, HP11, HP13 sont évaluées en
suivant la méthode de calcul « Pire cas » décrite par I'Ineris avec les données disponibles.
Cette méthode consiste, en se basant sur la caractérisation du déchet en contenu total, de
prendre en compte la spéciation des éléments présents sans toutefois la connaitre en
supposant que les substances présentes sont les plus dangereuses, c’est-a-dire les substances
pour lesquelles le seuil exprimé en élément a partir duquel le déchet est classé dangereux
pour la propriété est le plus bas. Les regles de classement pour chaque propriété dépendent

des mentions de danger associées.

L’INERIS et le CEREMA ont mené une étude conjointe, afin de déterminer des seuils
en contenus totaux assurant le respect des regles de classement en substances dangereuses
dans le scénario « pire cas» pour les sédiments (Lefebvre and Rebischung, 2017). Le
sédiment étudié est donc comparé a ses seuils dans le Tableau 78. Sur la base de ces résultats,
on peut supposer que le sédiment est un déchet non dangereux pour les propriétés de

danger HP4, HP5, HP6, HP7, HPS, HP10 et HP13 étudiées de cette fagon.
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Tableau 78. Contenus totaux en contaminants dans le sédiment exprimés en en mg/kg sec comparés
aux seuils du calcul « pire cas » obtenu par 'INERIS (Lefebure and Rebischung, 2017)

Concentration dans le sédiment marin

Contaminants etudis Seuils "pire cas" (INERIS)
As 13,2+1,3 330
Cd 1,4+0,1 530
Cr (total) 448 +25 250 (50)*
= Cu 40+3 4000
& Hg 0,48 £0,10 500
Ni 12,8+1 130
Pb 215+29 1000 (3000)*
Zn 398 + 34 7230
Naphtaléne <05 10 000
Acénaphtyléne <0,1 500
Phénanthréne <05 50 000
Fluoranthéne <05 50 000
Benzo(a) Anthracéne <05 1000
E Chryséne <05 1000
Benzo (b) Fluoranthéne <05 1000
Benzo (k) Fluoranthéne <05 1000
Benzo (a) Pyréne <05 1000
Dibenzo (a, h) anthracéne <0,1 1000
Indéno (1, 2, 3-cd) Pyréne <05 10000
Somme PCB <0,2 50
TBT <2 3000

*Si le sédiment ne respecte pas la valeur pour Pb mais respecte la valeur entre parenthese il peut quand méme
étre classé non dangereux avec cette méthode a condition de respecter la valeur entre parenthese pour le Chrome
VI. Cette disposition tiens compte du fait que les quantités de substances dangereuses impliquant plusieurs

métaux, et étant particulierement classantes, peuvent étre déduites entres elles par stcechiométrie.

La méthodologie d’évaluation du critere HP14 n’est pas réglementée mais il existe un
protocole harmonisé et spécifique a l'échelle nationale pour déterminer le caractere
écotoxique des sédiments marins et fluviaux (Mouvet, 2012). La batterie d’essai préconisée
par PROVADEMSE a été mise en ceuvre pour I'évaluation de ce critere de danger (Bazin and
Vernus, 2014). Il s’agit de la méme batterie que celle proposée par le BRGM (Mouvet et al.,
2013) a la différence que les essais sont réalisés au seuil limite et sans dilution. Dans un
premier temps, les concentrations en contenus totaux de contaminants sont comparées aux

seuils S1, voir Tableau 79.
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Tableau 79. Contenus totaux dans le sédiment marin exprimés en en mg/kg sec comparés aux seuils
S1 pour I'évaluation du critere de danger HP14

. Concentration dans le .
Contaminants L 1. , ., Seuils S1
sédiment étudié

As 132+1,3 30
cd 1,4+0,1 2
Cr 48+25 150
s Cu 40+3 100
= Hg 0,48 +0,10 1
Ni 12,8+1 50
Pb 215+29 100
Zn 398 +34 300
HAP Somme 3,83+ 0,81 28
PCB Somme 0,104 + 0,029 0,68

Ces seuils étant dépassés pour le plomb et le zing, il est nécessaire de recourir a des
essais écotoxicologiques. Les résultats de ces essais écotoxicologiques sont donnés dans le

Tableau 80.

Tableau 80. Résultats des essais écotoxicologiques normalisés NF EN ISO 11348-3, NF 1SO 20666,
NF EN ISO 11269-2 pour I’évaluation du critere de danger HP14

. % d’inhibition % inhibition s
. % de la matrice i , % inhibition
Essais , X observé au observée sur la .. .
testé au seuil . . limite au seuil
seuil matrice brute

Luminescence
A. fischeri 10 0 0 50
NF EN I1SO 11348-3
Reproduction

B. calyciflorus 1 0 8 20
NF ISO 20666
Germination/ Croissance
T. aestivium 0/5 100/-
R. sativus 10 2,5/0 100/- >0

NF EN 1SO 11269-2

Le pourcentage d’inhibition de la luminescence étant inférieur a 50% pour I'éluat
dilué a 10%, un effet positif est méme observé (la luminescence des cuves contenant le
lixiviat du sédiment est plus forte que celles des témoins), il est nécessaire de réaliser I'essai
suivant sur les rotiferes Brachionus calyciflorus. L'essai de reproduction du rotifere B.

calyciflorus est un essai de toxicité chronique suivant la norme NF ISO 20666 avec un éluat
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issu d’une lixiviation suivant la norme NF EN 12457-2, le pourcentage d’inhibition de la
reproduction étant inférieur a 20%, il est nécessaire de réaliser un ultime bioessai. Le dernier
essai écotoxicologique (d’apres la norme NF EN ISO 11269-2) de la batterie du HP14 consiste
dans un premier temps en un essai de germination puis dans un second temps en un essai de
croissance de végétaux. Il est nécessaire de réaliser 1'essai avec une plante monocotylédone
(Blé tendre - Triticum aestivum) et une dicotylédone (Radis noir - Raphanus sativus). Les
pourcentages d’inhibition observés pour les végétaux sont inférieurs aux pourcentages
limites. On peut donc conclure que le sédiment n’est pas dangereux pour le critere HP14. On
remarque une inhibition de 100% de la germination pour le sédiment brut, ce qui s’explique
par la présence d'une concentration résiduelle en sel (chlorures) malgré la centrifugation du

sédiment.

Pour l'évaluation des criteres de danger HP9, HP12 et HP15, il n'existe pas de
méthodes d’évaluation reconnues par consensus des experts du domaine (Rebischung et al.,

2016). Par conséquent, ces propriétés n’ont pas été évaluées dans le cadre de ce travail.

3. Formulation des mélanges

3.1. Assise routiére : Objectifs visés assise (T2)

Le retour d’expérience de la route du Freycinet 12 nous a permis de cibler un taux
d’incorporation de sédiments de 1'ordre de 30%. Ce seuil n’a pu étre dépassé en raison de
I'état hydrique du sédiment lors de la réalisation du chantier (Priez et al., 2017). Les
caractéristiques du mélange étudié€ pour une utilisation en couche d’assise sont données dans

le Tableau 81 et sont comparées a celles du mélange utilisé pour la route du Freycinet 12.

Tableau 81. Caractéristiques des mélanges d’étude pour une utilisation en couche d’assise

Ftude Freycinet 12 - 2012 Etude 2016
Taux de sédiment 30% 50%
B5 B5
Classification GTR du mélange  12% < Passant a 0,08mm <17%  20% < Passant a 0,08mm < 25%
Vbs =0,4 Vbs=0,7
Optimum Proctor 1,94 T/m®a 10,5% 1,95 T/m®*a 12%
IPT optimum 64 80

276

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

L’objectif de ces nouvelles formulations est donc d’augmenter le taux de substitution
du sable par le matériau alternatif a 50% et de tester 3 liants hydrauliques a un dosage de
6%, permettant d’obtenir une classification T2 au sens de la NF EN 14227-15. La classification
T2 correspond a un ensemble de caractéristiques techniques nécessaires pour supporter un
trafic (T2 correspondant a un intervalle de 300 a 750 poids lourds journalier par sens de
circulation).

La fabrication de ce type de mélange peut s’effectuer au travers de l"utilisation d"un
outil industriel (centrale de grave traitée), ce qui impliquerait donc le passage par une
installation classée pour la protection de I'environnement (ICPE). Sa mise en ceuvre sur le
terrain est réalisée au moyen de techniques classiques de chantier (niveleuse, compacteur

vibrant...).

3.2. Béton Compacté Routier

Le BCR est un béton compacté routier assimilable a une grave traitée de haute
performance, classée mécaniquement T4 ou T5. Ce produit est régi par la norme NF P 98-128
(European committee for standardization, 2014). Son intérét est de pouvoir étre utilisé en
couche d’assise et en couche de surface pour répondre a des sollicitations spécifiques
(poingonnement, trafic canalisé). Un BCR est composé usuellement de plusieurs fractions
granulométriques, dont la taille des plus gros éléments peut atteindre 31,5 mm. Les dosages
en liants sont généralement compris entre 8% et 12%. Les outils de fabrication et de mise en

ceuvre sont identiques a ceux des assises routieres.

Afin d’évaluer 'impact des sédiments sur les performances d’un BCR, une formule
témoin en matériaux calcaire (carrieres du Boulonnais) a été réalisée (BCR 0/12,5 Témoin) et
comparée a la méme formule dont la fraction sableuse a été remplacée par le matériau
alternatif, amenant le taux de sédiment a 20% (BCR 0/12,5 - 20% sédiments). Enfin, une
troisieme formule a base de sédiments a été étudiée en remplagant la fraction 4/12,5 par une
fraction 4/20 (BCR 0/20 - 20% sédiments) pour évaluer I'impact du Dmax sur les performances
mécaniques. L’analyse des courbes granulométriques des 3 BCR (Figure 82) montre que les
formules avec sédiments sortent des fuseaux granulaires normatifs (NF P98-128). Ceci n’est

cependant pas un point bloquant, 1'objectif étant d’obtenir une performance mécanique d’un
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BCR T4/T5. D’un point de vue comportement hydrique, I'ajout de sédiments modifie la
sensibilité a I'eau des mélanges. En effet, les BCR a base de sédiments présentent un taux
d’éléments fins beaucoup plus élevé que la formule témoin. Ceci impacte le comportement
des mélanges sur les parametres de densification (courbe Proctor - NF EN 13286-2) et de

portance immédiate (IPI - NF EN 13286-47).
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Figure 82. Composition des BCR et recomposition granulaire avec les fuseaux mini et maxi issus de la
norme NF P 98-128

Ainsi, nous constatons sur les mélanges a base de sédiments (Figure 83) :

- une baisse significative de la densité¢ OPM de l'ordre de 8% ;
- une augmentation de pres de 3% de la teneur en eau OPM ;

- une baisse significative de I'IPT ;

Le comportement atypique des BCR a base de sédiments a nécessité de revoir la
méthodologie de moulage habituellement utilisée pour ce type de matériaux. Ainsi, un
compactage statique des éprouvettes (NF EN 13286-53, moules 10 x 10 cm) a été réalisé en
lieu et place d'un compactage par vibro-compression (NF EN 13286-52 — moules 16 x 32 cm).

Par souci de comparaison, le BCR témoin a été moulé avec la méme méthodologie.
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Figure 83. Courbes Proctor (NF EN 13286-2) et IPI (NF EN 13286-47) des BCR

3.3. Béton pour piste cyclable

La formulation témoin (C0-A) a été établie avec du Ciment CEM III/A - 42,5N, du
sable et du gravier marin. Différentes proportions de plastifiants ont été utilisées en raison de
différences sur les performances mécaniques, 1'étude de ces performances a été menée par

une autre équipe du laboratoire et n’est donc pas abordée dans ce document.

Tableau 82. Formulations des différents bétons pour piste cyclable en kg/m3

Pourcentage Incorporation Ciment Sable Gravier
Dénominations de substitution , totale de 1I/A - marin marin Sédiment Eau Plastifiant

(%) sédiment (%) 125N 0/4mm  4/20 mm
CO0-A 0 0 330 787 910 0 195 11,2
Cl12,5-A 12,5 44 330 688,6 910 98,4 195 11,2
C25-A 25 8,8 330 590,25 910 196,75 195 11,2
C50-A 50 17,6 330 393,5 910 393,5 195 11,2
C50-B 50 17,2 330 393,5 910 393,5 195 68,7
C75-A 75 26,4 330 196,75 910 590,25 195 11,2
C75-B 75 25,8 330 196,75 910 590,25 195 68,7
C100-B 100 34,4 330 0 910 787 195 68,7

279

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Ces 2 proportions de plastifiant sont symbolisées par las lettres A et B, A
correspondant a 0,5 % et B a 3 % de plastifiant. Les dénominations de ces différentes
formulations se composent de la lettre C suivie du pourcentage de substitution de la fraction
sableuse par le sédiment marin et de la lettre correspondant au pourcentage de plastifiant

ajouté. Ces formulations sont détaillées dans le Tableau 82.

4. Performances mécaniques
4.1. Assises routiéres

Les performances mécaniques des mélanges ont été évaluées via la détermination des
couples résistance en traction / module d’élasticité a 60 et 360 jours (NF EN 13286-42 et 43).
Ces résultats sont comparés a ceux obtenus sur les mélanges de laboratoire et de chantier
effectués en 2009 et 2012 dans le cadre de la réalisation de la route du Freycinet 12 (Tableau

83 et Figure 84).

Tableau 83. Performances des mélanges testés en couche d’assise en termes de résistance en traction
(Rt en MPa) et de module élastique (Etd en MPa)

Résistance en traction

Proportion MPa Module Etd MPa
Ftudes de (NF EN 13286-42) (NF EN'13286-43)
sédiment Echéance Echéance

60j 360j 60j 360j
. 30% 0,503 0,78 9874 13949

2009 Laboratoire 50% 0,557 0,764 9874 9993
2012 Laboratoire 30% 0,458 0,568 9002 9774
2012 Chantier Freycinet 12 30% 0,488 0,897 13772 12257
2016 Laboratoire Liant A 50% 1,083 1,192 13512 26740
2016 Laboratoire Liant B 50% 0,568 1,108 10876 15555
2016 Laboratoire Liant C 50% 0,673 1,168 13489 14715

Suite a ces résultats, nous constatons que :

- la classe mécanique T2 est atteinte pour I’ensemble des mélanges a 30% ou 50% de
sédiments ;
- la classe mécanique T2 est atteinte pour des sédiments issus de campagnes de

dragage différentes ;
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- comme il avait été démontré en 2009 (Priez et al., 2017), le taux d’incorporation de
50% de sédiments dans le mélange semble étre un optimum ;
- les résultats obtenus dans le cadre de cette étude sont tres encourageants, la

classification T3 ayant été atteinte pour les 3 mélanges a 360 jours ;

D’un point de vue comportement mécanique, on constate également que le niveau de
performance obtenu avec le mélange a 50% de sédiments issus de la campagne de dragage
de 2016 avec le liant A permet d’obtenir des performances mécaniques en cohérence avec les
valeurs prises en compte dans le catalogue de dimensionnement LCPC SETRA de 1998
(SETRA and LCPC, 1998) pour un sable traité de classification T3. Les liants B et C donnent
quant a eux pour le méme mélange des valeurs de module d’élasticité bien inférieure
(environ 40% plus faibles) ; ce qui laisse donc présager un comportement moins sensible a la

fissuration.

=
1

Vi
\'

T4
A
T3
L
. T2 // //

(S

Résistance en traction RT (MPa)

/
L

T0
0,1
1 10
Module élastique E (x 1000MPa)
* 2009 Labo (30%) X 2009 Labo (50%)
+ 2012 Labo (30%) # 2012 chantier Freycinet 12 (30%)
m 2016 Labo - Liant A {50%) 2016 Labo - Liant B (50%)

» 2016 Labo - Liant C (50%)

Figure 84. Classification mécanique a 360 jours des mélanges pour assise a base de sédiments
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4.2. Béton compacté routier

Les performances mécaniques des trois formules de BCR ont été évaluées via la
détermination des couples résistance en traction / module d’élasticité a 60 et 360 jours (NF
EN 13286-42 et 43) et sont présentés en Tableau 84 et Figure 85. Le Tableau 85 reprend quant
a lui les caractéristiques de densification des mélanges a l'issue de la confection statique des

éprouvettes.

Tableau 84. Performances des mélanges testés en BCR en termes de résistance en traction (Rt en
MPa) et de module élastique (Etd en MPa)

Résistance en traction MPa Module Etd MPa
(NF EN 13286-42) (NF EN 13286-43)
Matériaux | ;
Echéance Echéance
60j 360j 60j 360

BCR 0/12,5 - Témoin 1,274 1,441 33128 34992
BCR 0/12,5 - 20% sédiment 0,76 1,183 20636 32108
BCR 0/20 - 20% sédiment 1,066 1,446 31519 36374

Le premier constat qui peut étre fait a la lecture de ces résultats est I'obtention d’une
classe mécanique T3 pour les 3 formules étudiées. Pour rappel, 1'objectif mécanique initial

était d’obtenir des mélanges T4/T5 en utilisant un dosage en liant classique.

Tableau 85. Compacités des formulations étudiées

BCR 0/12,5 BCR 0/20
Joxl B R 1 T 4 . A
Matériaux CR 0/12,5 Témoin 20% sédiment 20% sédiment
Densité géométrique (g/cm?) 2,257 2,155 2,182
Teneur en eau mesurée 5,1% 7,1% 7,8%
Compacité obtenue 96,9% 101,0% 101,5%

Les performances de la formule témoin et de la formule BCR 0/20 avec sédiments sont
quasi équivalentes ce qui présente un résultat encourageant. Cette équivalence de
performance est néanmoins a relativiser par rapport au niveau de compacité obtenue sur le
BCR témoin. En effet, cette formule ayant été compactée en statique, le niveau de
densification final est de I'ordre de 97% contrairement au BCR 0/20 a base de sédiments dont
la densité est de 100%. On peut donc supposer qu'a un méme niveau de densification, la

formule témoin aurait présentée des performances supérieures, mais aurions-nous atteint la
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classification T4, la question reste posée. Enfin, I'impact de la granulométrie maximum du

squelette granulaire est clairement visible par comparaison aux performances obtenues sur

les formules avec sédiments BCR 0/12,5 et BCR 0/20. Le BCR 0/12,5 présente ainsi une Rt

inférieure d’environ 20% au BCR 0/20 a 360 jours. Deux pistes peuvent étre proposées pour

expliquer ces écarts : la premiere du point de vue purement mécanique, liée a la présence de

granulats de diametre supérieurs dans le mélange 0/20, la seconde liée a la combinaison du

dosage en liant et la surface spécifique développée par chacun des squelettes granulaires.

Résistance en traction RT (MPa)

0,1

/ ///
/
7 —
TS5 /// ;—
r | | | |
T4 s
_ L1 . |
./T3 /
AT

T2 / L
/ /

+BCR 0/12,5 Témoin

10
Module élastique E (x 1000MPa)

®BCR 0/12,5 - 20% Sédiments

=BCR 0/20 - 20% Sédiments

Figure 85. Graphiques de classification mécanique des BCR

En effet, pour une méme quantité de matériau, le squelette 0/12,5 présentera une

surface spécifique plus importante que le mélange 0/20. Ainsi, pour une méme quantité de

liant incorporé, on peut estimer qu'un meilleur enrobage des granulats par le liant

s'effectuera dans le mélange 0/20 (qui posseédera un « dosage surfacique » en liant plus

important). Ainsi, I'atteinte des objectifs T4/T5 pour des formules avec a minima 20% de
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sédiments passera certainement par un compromis entre optimisation du squelette

granulaire et dosage en liant adapté.

5. Performances environnementales du matériau alternatif

5.1. Evaluation environnementale dans le cadre du SETRA

En l'absence de guide d’application spécifique pour les sédiments de curage et de
dragage, il est nécessaire d’appliquer la méthodologie d’évaluation environnementale du

guide SETRA lors de la valorisation de ces matériaux en technique routiere (SETRA, 2011).

5.1.1. Rappels sur la méthodologie développée par le SETRA

La méthodologie d’évaluation environnementale développée par le guide SETRA
s’appuie sur la norme NF EN 12920+A1 qui définit les modalités d’évaluation du relargage
de contaminants d’'un matériau dans l'eau en fonction des conditions de valorisation
spécifiées.

Cette méthodologie comprend 3 étapes :

- une premiere de description du déchet et des procédés a son origines
afin d’évaluer la contamination qu’il recele,

- une seconde de description du matériau alternatif élaboré, du procédé
suivi et de I'usage routier envisagé et finalement

- une troisieme étape de vérification de I'impact du produit alternatif sur

la qualité des eaux.

Cette troisieme étape repose sur 3 niveaux en cascade, d’abord une vérification de la
conformité du déchet aux seuils en contenu total en contaminants et en contaminants
relargués lors de la lixiviation (Norme NF EN 12457-2) définis par le guide. Puis, si ces seuils
ne sont pas respectés, des essais de percolation (NF EN 14405) sont menées sur le déchet et si
ces essais ne sont pas non plus concluants, il est possible d’effectuer une étude spécifique
selon les recommandations de la note CEREMA relative au niveau 3 du guide SETRA

(Ministere de 1'Ecologie et du Développement Durable and Cerema, 2015).
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5.1.2. Résultats des essais de la méthodologie du SETRA sur le sédiment étudié

Pour répondre a la demande de caractérisation du déchet du guide SETRA (étape 1),
les teneurs en contaminants réglementaires dans le sédiment étudié sont décrites dans le
Tableau 77, et sa non-dangerosité est établie dans le paragraphe 2.3 de ce chapitre.

Pour I'étape 3 du guide SETRA, le niveau 1 nécessite plusieurs lixiviations, suivant la
norme NF EN 12457-2, afin de déterminer le potentiel de relargage du sédiment et du le

matériau alternatif en contaminants, les résultats sont reportés dans le Tableau 86.

Tableau 86. Concentrations mesurées pour le sédiment marin dans les éluats exprimée en mg/kg sec
obtenus par l'application de la norme NF EN 12457-2 comme demandé par le guide SETRA

(SETRA, 2011)
Seuils SETRA a respecter par
Sédiment Matériau aumoins 80  au moins 95 Seuil
Paramétres marin alternatif % des % des ’ 100 %' des d’exclusion
échantillons  échantillons échantillons SETRA
As <0,04 0,15+0,10 0,5 1 1,5 2
Ba 04+0,1 04+0,1 20 40 60 100
Cd <0,002 0,03 + 0,002 0,04 0,08 0,12 1
Cr total <0,01 0,15+0,01 0,5 1 1,5 10
Cu <0,02 0,7 2 4 6 50
Hg - <0,005 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,18 0,21 0,5 1 1,5 10
Ni <0,01 0,04 0,4 0,08 1,2 10
Pb <0,04 <0,04 0,5 1 1,5 10
Sb <0,05 <0,05 0,06 0,12 0,18 0,7
Se <0,05 <0,05 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn <0,1 <0,2 4 8 12 50
Chlorures 11147 + 2229 4509 + 83 800 1600 2400 15000
Fluorures 10,2+2,0 <6 10 20 30 150
Sulfates 12690 +2538 5544 + 132 1000 2000 3000 20000
Fraction soluble = 4422 +884 15040+ 1310 4000 8000 12000 60000
pH 8,3+0,2 9,1+0,2 [5,5 - 12,5] [5,5 - 12,8] [5,5 - 13,0] -

Les concentrations en éléments traces métalliques et métalloides (ETMM) sont
largement inférieures aux seuils du SETRA. Cependant, les concentrations en chlorures et
sulfates relarguées et la fraction soluble sont significativement supérieures aux seuils du
guide pour le sédiment, le matériau alternatif composé du sédiment traité a la chaux et

corrigé au sable présente les mémes dépassements. Sur le parametre fluorure, les
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concentrations mesurées sont les échantillons de sédiments sont proches du seuil mis en
place pour 80% des échantillons tandis que le matériau alternatif présente une concentration
tres inférieure a ce méme seuil. Les dépassements mesurés s’expliquent par la présence de
teneurs en sels résiduels dans le sédiment marin apres lagunage dans les bassins du GPMD.

Quoiqu'il en soit, les dépassements observés restent inférieurs aux seuils d’exclusion
du guide SETRA, ce qui permet d’envisager 1'utilisation du matériau en technique routiere
dans le cadre d"une étude spécifique.

Le niveau 1 demande aussi a ce que le sédiment respecte certains seuils en contenu
total. Ces résultats sont présentés dans le Tableau 87. Les contenus totaux en HAP (somme
des 16 substances réglementaires), en PCB (somme des 7 réglementaires) et des BTEX
(Benzene, Toluene, Ethylbenzéne, Xylenes) sont tres inférieurs aux seuils préconisés par le

SETRA.

Tableau 87. Concentrations en contaminant total du sédiment étudié exprimées en mg/kg sec pour le
respect du guide SETRA (SETRA, 2011)

Concentration Seuil SETRA a respecter par
Contaminants dans le au moins 80% des 100% des
sédiment étudié échantillons échantillons
HAP Somme 3,8+0,8 50
PCB Somme 0,10 £0,03 1
COoT 40000 + 6000 30000 60000
BTEX 0,19 +£0,08 6
HCT 31917 500

La concentration en COT est comprise entre la valeur que doivent respecter 80% des
échantillons et celle que doivent respecter 100% des échantillons. Cependant, dans le cas
présent cette concentration en COT peut ne pas poser probleme puisque, pour les sédiments
de Dunkerque, la fraction de cette matiere organique présente sous forme soluble ne
représente qu'une part relativement faible (4,12%) du COT, ce qui suggere une certaine
stabilité de la fraction organique dans le temps (Charasse, 2013).

Le sédiment étudié est destiné a étre valorisé de différentes facons dont en couche de
surface. Afin de satisfaire aux exigences environnementales du SETRA pour ce type d'usage
(non reveétus, non recouverts), il est donc impératif de développer le niveau 2 et donc de
réaliser des essais de percolation (NF EN 14405). Les résultats des essais de percolations sont

présentés dans le Tableau 88.
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Les quantités d’ETMM relargués par le sédiment sont tres largement inférieures aux

seuils préconisées par le SETRA pour les usages revétus comme pour les usages recouverts.

Les quantités de chlorures et de sulfates relargués dépassent ces seuils, il est donc nécessaire,

dans le cadre du SETRA, de procéder a une étude spécifique pour vérifier la faisabilité des

usages. En effet, en l'absence de guide d’application dédié aux travaux maritimes les

sédiments marins sont actuellement soumis au respect des seuils relatifs a la protection des

nappes phréatiques.

Tableau 88. Concentrations cumulées pour le sédiment marins dans les éluats exprimée en mg/kg sec
obtenus par l'application de la norme NF EN 14405 comme demandé par le guide Sétra

(SETRA, 2011)
Seuils SETRA
‘ Sédiment Quantité relargée cumulée en mg/kg de matiére séche pour un ratio L/S =
Parametres marin 10 I/kg
Scénario "Sous-couche de chaussée Scénario "Remblai technique ou
ou d'accotement revétus” accotement recouverts"”
As 0,06 + 0,01 0,8 0,5
Ba 0,44 +0,01 56 28
Cd <0,02 0,32 0,16
Cr total < 0,007 4 2
Cu <0,02 50 50
Hg <0,04 0,08 0,04
Mo 0,41 +0,01 5,6 2,8
Ni <0,06 1,6 0,8
Pb <0,05 0,8 0,5
Sb 0,05 £ 0,02 0,4 0,2
Se 0,06 + 0,03 0,5 0,4
Zn 1,3+0,02 50 50
Chlorures 11213 + 391 10 000 5000
Fluorures <5 60 30
Sulfates 15154 +219 10 000 5000

En I'état, le sédiment étudié ne peut donc pas étre valorisé en technique routiere et

devrait faire 1'objet d’un traitement. Néanmoins, les dépassements de seuils concernant

essentiellement les sels, il a été admis que ce sédiment pouvait étre utilisé en technique

routiere en zone portuaire dans le cadre de travaux maritimes ou le sel apporté par le

sédiment n’est pas problématique pour la qualité des eaux souterraines. Ceci devant étre

vérifié au travers d'une étude d’impact réglementaire sur la zone d’implantation de

I'ouvrage.
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L’étape 3 de la méthodologie du SETRA s’applique également aux matériaux issus de

la valorisation du sédiment. Pour cette partie, les résultats des essais de lixiviation sur les

matériaux alternatifs broyés en suivant la norme NF EN 12457-2 sont présentés.

5.1.3.1. Assises routieres

Pour cet essai de lixiviation, les résultats sont donnés dans le Tableau 89, les ETMM

relargués sont tres inférieurs aux seuils du SETRA. Néanmoins, on remarque que les

concentrations en chlorures, en fluorures , en sulfates, ainsi que la fraction soluble sont

supérieurs aux seuils du SETRA pour les assises intégrant les liants A, B et C.

Tableau 89. Parametres mesurés dans les éluats exprimés en mg/kg apres une lixiviation suivant la

norme NF EN 12457-2 sur les assises routieres avec les liants A, B et C

Seuils SETRA a respecter par les Seuil
Parameétres Matéria.u Liant.A Lian.t B Lianf C échantillons d’e.xclu
alternatif 100j 60j 60j aumoins  au moins sion
80 % 95 % 100%  sETRA
As 0,15+0,1 0,06 0,01 0,04 0,04 0,5 1 15 2
Ba 04+0,11 0,8+0,1 0,34 0,35+0,02 20 40 60 100
Cd <0,04 <0,01 <0,01 <0,01 0,04 0,08 0,12 1
Cr 0,15+0,01 0,14+0,02 0,10+0,01 0,10+0,05 0,5 1 15 10
Cu 0,73+£0,01 0,93+0,01 0,49 0,54 2 4 6 50
Hg < 0,005 <0,005 < 0,005 < 0,005 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,21 0,29 0,18 £0,01 0,19 0,5 1 15 10
Ni 0,04 0,10 0,06 0,08 0,4 0,8 1,2 10
Pb <0,01 <0,01 <0,01 <0,01 0,5 1 15 10
Sb <0,05 <0,05 <0,05 <0,11 0,06 0,12 0,18 0,7
Se <0,05 <0,05 <0,05 <0,12 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn 0,08 = 0,04 <0,01 <0,01 0,01 4 8 12 50
Fluorures <6 254 +7,6 28,5+4,9 334+23 10 20 30 150
Chlorures 4509 + 83 3208 £ 34 2521 1 2028 £ 11 800 1600 2400 15000
Sulfates 5544 + 132 1546 + 45 1150 + 33 1133 £ 41 1000 2000 3000 20000
I;Zal::l’: 15&? 10;565 T §738+444  6246:315 4000 8000 12000 60000
pH 9,1+0,2 11,15+0,2 11,25+0,2 11,3+0,2 [5,5-12,5] [55-12,8] [5,5-13,0] -

D’apres le guide SETRA, les assises routieres élaborées a partir du matériau alternatif

et des liants A, B et C ne sont pas acceptables, dans la mesure ou ce sont en principe les

© 2018 Tous droits réservés.

288

lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

chlorures et les sulfates qui posent problémes, ces produits sont potentiellement acceptables
en zones portuaires ou ces relargages en sels ne sont pas problématiques pour les milieux
littoraux. Ce résultat indique par ailleurs que l'incorporation du sédiment marin non
immergeable dans une matrice cimentaire n’a pas d’impact significatif sur la mobilité des

éléments traces métalliques.

5.1.3.2. Béton Compacté Routier
Pour ces essais de lixiviation, les résultats sont donnés dans le Tableau 90. Les

éléments traces métalliques et les chlorures relargués sont inférieurs aux seuils du SETRA.

Tableau 90. Parametres mesurés dans les éluats en mg/kg aprés une lixiviation suivant la norme
NF EN 12457-2 sur les BCR 0/20 - 20% sédiment, BCR 0/12,5 - 20% sédiment et BCR 0/12,5

Témoin broyés.

Seuils SETRA a respecter par les

BCR 0/20 - BCR 0/12,5 5 ; Seuil
Paramétres 20% -20% ngr:(/)lii's . echant.lllons exclusion
Sédiment Sédiment au m(:nns au mglns 95 100% SETRA
80 % Yo
As <0,04 <0,04 <0,04 0,5 1 1,5 2
Ba 6,9+0,5 50+0,1 50+0,1 20 40 60 100
Cd < 0,002 <0,002 <0,002 0,04 0,08 0,12 1
Cr total < 0,009 < 0,009 < 0,009 0,5 1 1,5 10
Cu 0,3 0,2 <0,02 2 4 6 50
Hg < 0,005 < 0,005 < 0,005 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,08 +0,01 0,06 + 0,02 <0,009 0,5 1 1,5 10
Ni <0,04 <0,04 <0,04 04 0,08 1,2 10
Pb < 0,005 < 0,005 < 0,005 0,5 1 15 10
Sb <0,05 <0,05 <0,05 0,06 0,12 0,18 0,7
Se <0,03 0,03 0,03 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn <0,3 <0,3 <0,3 4 8 12 50
Fluorures 11+3,3 17+5,1 <5 10 20 30 150
Chlorures 777 +15 541 +11 187 +4 800 1600 2400 15000
Sulfates 1000 + 20 1540 + 31 328+7 1000 2000 3000 20000
l:)al(::;: 10002 + 102 9514 +1396 4963 + 1310 4000 8000 12000 60000
pH 10,7 0,2 10,8 +0,2 10,7 +0,2 9+35 9,15+ 3,65 9,25+3,75 -

Pour les 2 formulations de BCR contenant le sédiment, on observe des dépassements

des seuils du SETRA pour les fluorures et les sulfates. Les fractions solubles sont supérieures
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aux seuils pour les BCR contenants le sédiment comme pour le témoin, néanmoins, cela ne
pose pas de probleme d’acceptabilité pour le témoin étant donné que les concentrations en
fluorures, chlorures et sulfates sont inférieures aux seuils du SETRA pour ce matériau.
D’apres le guide SETRA, les BCR élaborés a partir du sédiment ne sont pas acceptables. Dans
la mesure ou ce sont en principe les chlorures et les sulfates qui posent problemes, ces
produits sont potentiellement acceptables en zones portuaires ou ces relargages en sels ne

sont pas problématiques pour le milieu marin.

5.2. Evaluation des performances environnementales selon la logique

«produits de construction »

Dans la continuité de ce qui a pu se faire par ailleurs (Lupsea, 2013) pour I'étude de
I’acceptabilité environnementale des produits de construction dans le cadre de I'application
du RCP et en suivant la norme CEN/TS 16637-1, des essais de lixiviation sur monolithe sont
menés. Ces essais se déroulent sur 64 jours et suivent les prescriptions de la norme

NF EN 15863 (revue en 2015), le dispositif est détaillé dans la Figure 86.

Couvercle

Réacteur

Eluat ——¥_~’/

Echantillon de
matériau
monolithique

Support pour
échantillons

Barreau =—=—=0>
aimanté \/

Figure 86. Dispositif expérimental pour la lixiviation sur monolithe (NF EN 15863)
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Les essais sont menés sur des éprouvettes coupées en cubes réguliers de 4 centimetres
de coté. Le milieu est renouvelé suivant les intervalles de temps décrits dans le Tableau 14 et
chaque éluat est analysé pour pouvoir étudier le relargage cumulé sur 1'ensemble de la
période d’essai. Contrairement a l'essai sur matériaux broyés, on s’intéresse ici aux
substances relarguées par le matériau en fonction de la surface exposée plutdt que la masse,
en conséquence, le volume de lixiviat par fraction est choisi en fonction de la surface du
monolithe avec un ratio L/A (liquide/ surface) de 8 ml/cm?.

L’étude des mécanismes de relargage est nécessaire a la prévision des émissions de
substances dangereuses d’une construction pendant sa vie en ceuvre a moyen et long terme.

Au terme de l'essai, il est possible de mettre en évidence les mécanismes principaux
induisant le relargage des contaminants a 1'aide d'une méthodologie développée dans la

norme. Le logigramme présenté en Figure 32 décrit les différentes étapes d’identification.

I peut toutefois s’évérer difficile d’identifier les mécanismes principaux de controle

du relargage des ETMM sur la base des essais de lixiviation dynamiques sur monolithes.

Dans d’autres pays européens comme 1’Allemagne et les Pays Bas, l"utilisation de
matieres premieres secondaires est réglementée et des seuils environnementaux existent
pour l'essai de lixiviation dynamique sur monolithes. Cependant, de tels seuils ne sont pas

disponibles dans la réglementation nationale.

Ces seuils étrangers permettent de vérifier la conformité des produits de construction
a la législation de ces pays dans le but de garantir leur innocuité environnementale a long
terme. Le référentiel issu de la législation des Pays-Bas bénéficie d'un retour d’expérience
significatif depuis son applicatrion initial dans le cadre du Building Material decree
(BMD1995) modifié ensuite dans le Soil Quality Decree (SQD 2007). A des fins de

comparaison, cest ce référentiel qui a été appliqué a nos travaux.

Le BMD est fondé sur l'impact potentiel de matériaux sur l'environnement,
indépendamment de l'intégration de matieres recyclées ou de déchets dans ces matériaux, et
donne des criteres de qualité a respecter pour 'application de ces matéiaux dans le domaine
de la construction. Ce decret s’applique lorsque les matériaux utilisés sont en contact avec

I'eau de pluie et peuvent avoir un impact sur les eaux de surfaces et les eaux souterraines.
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Le SQD est issus du retour d’expérience de 10 ans du BMD dans le but d’en combler

certaines lacunes et rentre en vigueur en 2008. Pour ce decret, des valaurs limites d’émissions

ont été calculées pour différents milieux cibles (les sols, les eaux souterraines et les eaux de

surfaces). Ces valeurs seuils s’appliquent pour des matériaux granulaires ou monolithiques.

Release
(source term)
E sonstructon (MG/M?)

Model calculation

Concentration Concentration
soill groundwater
(Csai) (Caw)

Comparison with
compliance value
groundwater

Comparison with
compliance value soil
(CVai)

Adjusted release, so Adjusted release, so
that Csct = CVaa that Cow = CVow

“a K

Transformation of
release to emission
limit (Ematerisi; Ma/kg)

and selection of most
stringent value

Figure 87. Procédure de détermination des limites d’émission des matériaux de construction dans la

réglementation néerlandaise (Soil Quality Decree, 2008).

compose des 6 étapes suivante :

La méthodologie qui a permi d’aboutir a ces valeurs est détaillée en Figure 87 se

- Calcul du terme source : description du scénario de relargage des substances a partir

des matériaux de construction. Sur les bases de données connues, un modele de diffusion

pour chaque substance est utilisé dans cette approche.

- Des modeles dynamiques sont appliqués pour le calculde I"émission et du transport

des substances dans le sol en fonction du temps. Un modele de calcul de la spéciation et de la

© 2018 Tous droits réservés.
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complexation des ETMM (ORCHESTRA) et un modele de transport se basant sur des valaurs
de coefficient de partage solide/ liquide connues (PEARL) sont utilisés.

- Les concentrations résultantes obtenues sont comparées aux valeurs de conformitées
établies pour le respect des criteres de qualités des milieux potentiellement impactés.

- Les termes sources sont ajustés de sorte a définir un maximum a la fois pour les
impacts sur le sol et sur les eaux souterraines

- Des valeurs limites d’émissions sont obtenues sur la base des termes sources ajustés

- La valeur limite d’émission la plus stricte est choisie pour un temps de simulation de
100 ans avec un profil du sol constitué d'un metre de sol insaturé et d’'un metre de sol
saturé.Le niveau des eaux souterraines choisie est de 1m sous la surface du sol, en cohérance

avec la situation moyenne néerlandaise.

Tableau 91. Valeurs des seuils de conformité des matériaux granulaires et monolithiques dans I'essai
de percolation et I'essai dynamique de lixiviation sur monolithique

Seuils de conformité des matériaux
monolithiques dans I'essai normalisé de
lixiviation dynamique sur monolithes

Seuils de conformité des matériaux
Parametres granulaires dans 1’essai de percolation
normalisé (mg/kg)

(mg/kg)
As 0,9 260
Ba 22 1500
Cd 0,04 3,8
Co 0,54 60
Cr 0,63 120
Cu 0,9 98
Hg 0,02 1,4
Mo 1 144
Ni 0,44 81
Pb 2,3 400
Sb 0,32 8,7
Se 0,15 4,8
Sn 0,4 50
\Y% 1,8 320
Zn 4,5 800
Bromures 20 670
Chlorures 616 110000
Florures 55 2500
Sulfates 2430 165000
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Des seuils de conformité applicables a des essais normalisés sont obtenus a partir des
valeurs limites d’émissions. Ces essais normalis&és sont la’essai de percolation pour les
matériaux granulaires et I'essai de lixiviation dynamique sur monolithes pour les matériaux

monolithiques. Ces seuils sont reportés dans le Tableau 91.

5.2.1. Assises routieres

Pour cette approche, les résultats cumulés sont comparés au bout de 64 jours aux
seuils SQD des Pays-Bas. Les résultats sont donnés dans le Tableau 92. Les éléments observés
sont tous relargués a des concentrations tres inférieures aux seuils du SQD, ce qui signifie
que les assises routieres valorisés a partir du sédiment marin correspondent aux attentes des
produits de construction classiques aux Pays-Bas sur ce critere et d'un point de vue

environnemental.

Tableau 92. Concentrations cumulées a 64 j pour les contaminants relargués lors des essais de
lixiviation (norme NF EN 15863) avec les assises routieres comparés aux seuils du SQD en mg/m?

L Concentrations cumulées sur 64 jours en mg/m? Seuils
Eléments
Liant A 100j Liant B 60j Liant C 60j SQD
As <07 <07 <07 260
Ba 251+1,1 182+3,5 17,8+3 1500
Cd <0,04 <0,04 <0,04 3,8
Co - - - 60
Cr <0,07 <0,07 <0,07 120
Cu 71+04 46+3,1 40+1,5 98
Hg < 0,005 < 0,005 < 0,005 1,4
Mo <05 <0,5 <0,5 144
Ni <03 <03 <03 81
Pb <07 <07 <07 400
Sb <16 <16 <16 8,4
Se <0,7 <0,7 <0,7 4.8
Sn - - - 50
v - - - 320
Zn <03 <03 <03 800
Fluorures <320 <320 <320 2500
Chlorures 51432 +703 51280 + 767 49510 + 168 110000
Sulfates 12030 + 709 7749 + 748 7489 + 389 165000

Pour les 3 formulations testées, on observe des différences de relargage cumulé a 64
jours pour Ba, Cu et les sulfates. Le relargage cumulé en Ba et en sulfates est un peu plus

élevé (environ 40% de plus pour Ba et 60% pour les sulfates) pour la formulation avec le liant
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A qu’avec celles avec les liants B et C. Pour Cu, le relargage cumulé a 64 j est 75% plus élevé
pour la formulation avec le liant A que pour la formulation intégrant le liant C. Etant donné
la forte variabilité du résultat de la concentration cumulée en Cu pour la formulation avec le
liant B, il n’est pas pertinent de le comparer a ceux obtenus pour les autres formulations.
Cette différence de relargage cumulé peut s’expliquer par le temps de maturation différent
entre les monolithes préparés avec la formulation intégrant le liant A et ceux intégrant les
liants B et C pour lesquels les résultats sont équivalents.

Le relargage des éléments supérieur aux limites de quantification peut étre représenté
en fonction du temps et du ratio L/A cumulé, les courbes sont présentées en Figure 88. Il ne
semble pas que le mécanisme principal controlant le relargage de ces éléments soit la
diffusion puisqu’a partir du quatrieme prélevement, les points expérimentaux ne suivent
plus la courbe de diffusion. Il est donc nécessaire de suivre la méthodologie proposée par la
norme NF EN 15863 détaillée par le logigramme en Figure 32 pour identifier les mécanismes
principaux controlant le relargage.

Pour cette méthode de calcul, le Tableau 93 présente les conclusions de cette
méthodologie pour le Ba, les chlorures et sulfates pour les formulations d’assises routieres.
Le détail des calculs est fourni en Annexe V-1. Par le calcul, les conclusions sur les
mécanismes peuvent différer en fonction des intervalles de confiance. D’ou la prudence
employée dans le Tableau 93. Pour les contaminants étudiés, la diffusion avec un
appauvrissement est tout de méme le mécanisme de contrdle du relargage le plus mis en
évidence, ce qui explique 1’écart des derniers points expérimentaux par rapport a la droite de
diffusion mise en évidence par les graphiques en Figure 88. Dans la perspective de 1'étude
du flux de contaminants relarguées par un ouvrage réalisé avec ces matériaux durant sa vie
en ceuvre, l'identification des mécanismes de contrdle du relargage est primordiale. De
méme, l'indication selon laquelle un appauvrissement est observé pour le relargage de
certains contaminants permet de penser qu'un seuil critique existe au-dela duquel le

relargage devient négligeable.
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Figure 88. Quantités relarguées cumulées en fonction de la racine carrée du temps et du ratio liquide
surface (ratio L/A) cumulé en ml/cm? pour le baryum, les chlorures et les sulfates tout au long des
essais DMLT (NF EN 15683) sur les assises LA 100j, LB 60j et LC 60;.

Une premiere évaluation du relargage sur 20 ans peut étre estimée en exprimant les
années en fonction de la pluviométrie et donc du ratio liquide/surface cumulé. Sur le site de
Meétéo Ciel (Meteociel, 2018), il est possible d’avoir acces aux relevés pluviométriques
mensuels en fonction de zones géographiques. Il est donc possible en relevant ces données
sur plusieurs années de calculer une pluviométrie moyenne sur 20 ans pour Dunkerque par

exemple. Afin d’extrapoler les résultats obtenus sur monolithes, les quantités cumulée

296

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

relarguées sont exprimées en fonction du ratio L/A en ml/cm? cumulé au cours de I'essai et
une équation empirique peut étre mise en évidence. Il s’agit alors de calculer le ratio
liquide/surface cumulé équivalent a 20 ans de pluviométrie comme cela peut étre fait dans le
cadre de simulations (Lupsea et al., 2014). En appliquant la pluviométrie moyenne pour

Dunkerque sur 20 ans (11900 + 1300 mm soit un ratio liquide/ surface de 1190 + 130 ml/cm?).

Tableau 93. Récapitulatif des mécanismes principaux de relargage d’éléments traces pour les
formulations d’assises intégrant les liants A (100j), B (60j) et C (60j), mis en évidence par le calcul
dans les conditions spécifiques de I'essai normalisé NF EN 15863

Mécanismes principaux controlant le relargage

Eléments
Liant A 100j Liant B 60j Liant C 60j
Ba Diffusion probable avec Diffusion avec Diffusion avec
appauvrissement appauvrissement appauvrissement
Diffusi babl
Diffusion avec Meécanisme non identifié ! usmn.pro able av.ec
Chlorures . . appauvrissement mais
appauvrissement avec appauvrissement ' . .
dissolution possible
Sulfates Diffusion Diffusion Diffusion

Le matériau testé dans cette partie étant dédié a un usage en assise routiere, il n’est
pas directement exposé aux intempéries. Il est donc nécessaire de connaitre la fraction de la
pluviométrie qui va effectivement s’infiltrer et entrer en contact avec le matériau et non
ruisseler sur la couche de surface, le coefficient de ruissellement (Cr) pour une chaussée
revétue se situe autour de 0,95. La pluviométrie sur 20 ans calculée revient a un ratio L/A de
59,5 £ 6,5 ml/cm? sans prise en compte de l'évapotranspiration. Le ratio L/A cumulé
équivalent étant alors comparable aux 64 ml/cm? obtenus lors de I'essai sur monolithes, les

résultats sont comparés aux seuils du SQD (van der Sloot et al., 2011) dans le Tableau 94.

Tableau 94. Estimations des quantités de contaminants relarquées par les assises routiéres exprimées
en mg/m? pour une durée de 20 ans

Matériaux Ba Chlorures Sulfates
Liant A 100j [19,6 - 27,3] [41 300 - 55 500] [8 900 — 12 900]
Liant B 60j [13,8 - 19,4] [44 000 - 54 800] [5 580 — 8 050]
Liant C 60j [13,2-18,7] [40 400 - 52 200] [5 610 -7 630]

Seuils SQD 1500 110 000 165 000

Pour le Cr choisi, les quantités de contaminants relarguées restent inférieures aux

seuils du SQD (van der Sloot et al., 2011). Il convient toutefois de relativiser ces estimations,
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puisqu’elles s’appuient sur un temps cours, il est donc peu probable que les mécanismes
controlant le relargage soient identiques pour un méme ratio L/A avec une telle différence de
temps (2 mois en laboratoire et 20 ans en simulation). Par ailleurs, I'essai sur monolithe est
un essai qui met directement en contact le lixiviant et la surface du matériau, en ce sens il se
préte davantage a analyser le relargage de matériaux de surface, la couche de surface étant
exposées par percolation. De plus, cet essai se déroule en laboratoire sous conditions
controlées sans intervention d’éléments extérieurs, il ne prend donc pas en compte les
différentes attaques que peut subir le matériau ni sa possible fracturation, ce qui modifierait
I'exposition du matériau aux précipitations. Le niveau de précipitation sur 20 ans est aussi a
relativiser puisqu’il ne prend pas en compte la possibilité d'un ou plusieurs événements
pluvieux exceptionnels de type pluie centennale. Il est aussi nécessaire de réaliser des
estimations plus fines en prenant en compte le changement climatique et donc la
modification des précipitations selon les zones d’essai choisies. De méme, la prise en compte
de I'évapotranspiration dans ces calculs réduirait le ratio L/A cumulé équivalent estimé sur

20 ans et donc abaisserait les quantités de contaminants relargués estimées.

5.2.2. Béton Compacté Routier

De la méme maniere que pour les assises routieres, les éléments relargués sont
largement inférieurs aux valeurs seuils du SQD (van der Sloot et al., 2011). De la méme
maniere, on en déduit que les BCR valorisés a partir du sédiment marin correspondent aux
attentes environnementales des produits de construction classiques aux Pays-Bas sur ce
critere. Les résultats sont donnés dans le Tableau 95.

Hormis pour le relargage du Cu, il n'y a pas de différences significatives de relargage
cumulé a 64 jours entre les BCR contenant des sédiments. Pour le Ba, le relargage cumulé a
64 jours des BCR contenant des sédiments est plus élevé de 30 a 50 % que celui du BCR
témoin. Pour le V et les sulfates, le relargage cumulé a 64 jours est 2 a 3 fois plus élevé pour
les BCR contenant des sédiments par rapport aux témoins. Pour les chlorures, le relargage
cumulé a 64 jours est environ 10 fois plus important pour les BCR contenant des sédiments
par rapport aux témoins, la majeure partie des contaminants apportés par le sédiment sont

donc les chlorures et les sulfates.
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Tableau 95. Concentrations cumulées a 64 j pour les contaminants relargué dans les essais de
lixiviation (norme NF EN 15863) avec les bétons compactés au rouleau comparés aux seuils du SQD
exprimées en mg/m?

Concentrations cumulées sur 64 jours en mg/m?

Eléments BCR 0/20 - BCR 0/12,5 - BCR 0/12,5 Seuils SQD
20% sédiment 20% sédiment Témoin
As <04 <04 <04 260
Ba 48,8+1,6 54,9 +5,8 36,8+2,2 1500
Cd <0,04 <0,04 <0,04 3,8
Co <05 <05 <05 60
Cr <0,06 <0,06 <0,06 120
Cu 2,3+0,5 44+04 0,3 98
Hg <04 <04 <04 1,4
Mo <03 <03 <0,3 144
Ni <0,2 <0,2 <0,2 81
Pb <05 <05 <05 400
Sb <05 <05 <05 8,4
Se <0,7 <0,7 <0,7 4.8
Sn <0,6 <0,6 <0,6 50
v 2,6+0,1 2,8+0,6 1,0+£0,1 320
Zn <02 <0,2 <02 800
Fluorures <320 <320 <320 2500
Chlorures 12566 + 518 13925 + 927 1459 + 102 110000
Sulfates 3284 £ 118 3449 + 668 1511 + 65 165000

Le relargage cumulé en fonction de la racine carrée du temps est reporté en Figure 89
pour le Ba, les chlorures et les sulfates, les courbes de relargage des autres éléments
présentant un relargage supérieurs a la limite de quantification présentant une variabilité
trop importante pour étre exploitables. Pour le Ba, il semble graphiquement que la diffusion
puisse étre le mécanisme de contrdle du relargage principale autant pour les BCR contenant
des sédiments que pour le témoin. Pour les chlorures, le modele de la diffusion semble étre
adapté au témoin mais pour les formulations contenant des sédiments, seuls les premiers
points correspondent a ce modele.

Pour les sulfates, seuls les premiers points suivent le modele de la diffusion. Il est
aussi possible d’identifier les mécanismes principaux contrdlant le relargage, de suivre la
méthodologie proposée par la norme NF EN 15863 détaillée par le logigramme en Figure 32.
Pour cette méthode de calcul, le Tableau 96 présente les conclusions de cette méthodologie
pour le Ba, les chlorures et sulfates pour les formulations de BCR. Le détail des calculs est
fourni en Annexe V-2. Tout comme pour la méthode graphique, le calcul permet de mettre

en évidence un relargage contrdlé principalement par la diffusion pour le Ba.
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Figure 89. Quantités relarquées cumulées en fonction de la racine carrée du temps et du ratio liquide
surface (ratio L/A) cumulé en ml/cm? pour le baryum, les chlorures et les sulfates tout au long des
essais DMLT (NF EN 15683) sur les monolithes BCR 0/20 — 20% sédiment, BCR 0/12,5 -20%

sédiment et BCR 0/12,5 Témoin.

Pour les chlorures, le mécanisme principal mis en évidence par le calcul est la

diffusion avec appauvrissement et probablement un lessivage de surface pour le BCR 0/12,5 -

20% sédiment. Pour les sulfates, aucun mécanisme principal du contrdle du relargage n’est

mis en évidence par le calcul. Il est possible qu’il y ait a la fois de la diffusion et de la

dissolution, notamment de gypse, ou méme l'intervention de mécanismes physique de

relargage avec I'émission de colloides (Anderson, 2016).
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Tableau 96. Récapitulatif des mécanismes principaux de relargage d’éléments traces pour les
BCR 0/20 — 20% sédiment, BCR 0/12,5 -20% sédiment et BCR 0/12,5 Témoin, mis en évidence par le
calcul dans les conditions spécifiques de I'essai normalisé NF EN 15863

Mécanismes principaux controlant le relargage

Eléments

BCR 0/20 - 20% sédiment BCR 0/12,5 - 20% sédiment BCR 0/12,5 Témoin

Ba Diffusion Diffusion Diffusion
Diffusi
Diffusion avec Husion avec Diffusion avec
Chlorures . appauvrissement et probable .
appauvrissement . appauvrissement
lessivage
Mécanisme non identifié Mécanisme non identifié
Sulfates avec un possible lessivage de Mécanisme non identifié avec un possible lessivage de
surface surface

5.2.3. Bétons pour piste cyclable

Les différentes formulations de béton pour pistes cyclables ont été utilisées pour des
essais suivant la norme NF EN 15863. Les variations du pH entre les différentes fractions des
essais sont présentées en Figure 90. Globalement le pH se situe entre 10,5 et 12,5, on en
déduit donc que les bétons ne sont pas carbonaté lors de l'essai, on observe aussi pour
chaque formulation une légere augmentation jusqu’a la 7eme fraction puis une diminution

pour la derniere fraction.
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mCO-A mCl125A m(C25-A mCS0-A mC50-B mC75-A w(C75-B wmC100-B

Figure 90. Variation du pH au cours de l'essai normalisé NF EN 15863 sur les béton pour piste
cyclable CO-A, C12,5-A, C25-A, C50-A, C50-B, C75-A, C75-B et C100-B
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En comparant les formulations les unes par rapport aux autres en fonction de la
proportion de sédiment, on peut dire que 1'utilisation de sédiment en remplacement de la
fraction sableuse pour 12,5 et 25 % semble faire baisser le pH par rapport au témoin, de
méme que pour les taux de substitution de 75 et 100%. Cependant, il semble que la
substitution de la fraction sableuse par le sédiment a hauteur de 50% ait pour effet
d’augmenter le pH des fractions par rapport au témoin au moins pour la premiere fraction,
pour les autres, le pH du témoin est similaire. Hormis pour la premiere fraction pour C50-A
et C50-B, I'effet semble donc d’aller vers une baisse du pH quel que soit la proportion de
sédiment ajouté de cette maniere ce qui situe les fractions collectée dans une tranche de pH

pour laquelle la spéciation des ETMM est moins mobile.
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Figure 91. Variation de la conductivité en mS/cm au cours de ’essai normalisé NF EN 15863 sur les
béton pour piste cyclable C0-A, C12,5-A, C25-A, C50-A, C50-B, C75-A, C75-B et C100-B

Les variations de la conductivité entre les différentes fractions des essais sont
présentées en Figure 91. Globalement, la conductivité semble augmenter en fonction du
temps jusqu’a la 7¢m fraction puis elle diminue légerement suivant un schéma proche de
celui observé pour la variation du pH, pour l'ensemble des éluats la conductivité est
comprise entre 0,2 et 1,2 mS/cm. Ces conductivités sont tres supérieures a celle de l'eau
déminéralisée initialement introduite dans les réacteurs (autour d’l uS/cm), a titre de

comparaison la limite supérieure de conductivité pour une eau potable est de 0,5 mS/cm et la
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conductivité typique de 1'eau de mer est de 50 mS/cm. En comparant les formulations les
unes par rapport aux autres en fonction de la proportion de sédiment, on peut dire que pour
la premiere fraction, les conductivités des formulations CO0-A, C12,5-A et C25-A sont
semblables, et les formulations contenant davantage de sédiment sont semblables entre elles.
Puis, la conductivité des formulations C0-A, C12,5-A, C25-A, C75-A, C75-B et C100-B sont
semblables pour les fractions 2 a 6 avec la conductivité des formulations C50-A et C50-B
supérieures. Pour les fractions 7 et 8, les formulations C0-A, C12,5-A et C25-A présentent
une conductivité supérieure aux formulations C75-A, C75-B et C100-B et inférieures aux
formulations C50-A et C50-B. La conductivité étant un indicateur des solides dissous dans
les lixiviats, ces différences laissent a penser que les mécanismes principaux contrdlant le

relargage d’élément varient en fonction du taux de substitution de la fraction sableuse.

Tableau 97. Concentrations cumulées a 64 j pour les contaminants relargué dans les essais de
lixiviation (norme NF EN 15863) avec les bétons pour piste cyclable comparés aux seuils du SQD
exprimées en mg/m?

Eléments  CO-A  CI25-A C25-A  C50-A  C50-B C75-A  C75-B C100-B ssesgs
As <29 <29 <29 <29 <29 <29 <29 <29 260
Ba 33+9 30+4 28+4 83+4 69 +4 24+1 9+2 28+1 1500
Cd <0,3 <0,3 <0,3 <0,3 <0,3 <0,3 <0,3 <0,3 3,8
Co <23 <23 <23 <23 <23 <23 <23 <23 60
Cr <04 <04 <04 <04 <04 <04 <04 <04 120
Cu <1,0 <1,0 <1,0 <1,0 <1,0 1,1+0,5 1,2+1,0 22+1,3 98
Hg <14 <14 <14 <14 <14 <14 <14 <14 1,4
Mo <15 <15 <15 <15 <15 <15 <15 <15 144
Ni <2,6 <2,6 <2,6 <2,6 <2,6 <2,6 <2,6 <2,6 81
Pb <27 <27 <27 <27 <27 <27 <27 <27 400
Sb <38 <38 <3,8 <3,8 <3,8 <3,8 <3,8 <3,8 8,4
Se <47 <4,7 <4,7 <47 <47 <4,7 <4,7 <4,7 4,8
Sn <27 <27 <27 <27 <27 <27 <27 <27 50
A" 1,1+03 22+02 26+03 1,5+0,3 1,7+0,3 3003 45+13 26+1,1 320
Zn <2,0 <2,0 <2,0 <2,0 <2,0 <20 <2,0 <20 800
Fluorures <160 <160 <160 <160 <160 <160 <160 <160 2500
1922 + 2511 + 3685 + 3377 +
Chlorures 345+80 441+126 693 +60 118 2022 + 63 363 533 379 110000
1021 + 1615 + 1529 + 2410 + 1439 +
Sulfates 665+103 771 +194 147 202 1542 + 83 305 698 262 165000

Les concentrations cumulées de I'ensemble des éléments analysées au bout des 64
jours d’essai sont comparées aux seuils du SQD dans le Tableau 97. Pour 'ensemble des

formulations de béton pour piste cyclable testées, les concentrations cumulées en
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contaminant au terme des 64 jours de l'essai NF EN 15863 sont inférieures aux seuils
néerlandais du SQD. Il est a noter que les concentrations mesurées ne sont pas
proportionnelles au pourcentage de sédiment introduit sans les formulations pour les

ETMM.
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Figure 92. Concentration cumulée a 64 jours de chlorures et de sulfates exprimées en mg/m? pour les
différentes formulations a) contenant 0,5 % d’adjuvant (A) et b) contenant 3 % d’adjuvant (B) en
fonction de l'incorporation totale de sédiment en pourcentage

Pour le Ba, le témoin relargue autant que les formulations contenant peu de
sédiments (12,5 et 25% de substitution du sable), environ 2 fois moins que les formulations
C50-A et C50-B et potentiellement davantage que les formulations C75-A, C75-B et C100-B.

Ce niveau de relargage dans le témoin peut s’expliquer par I'origine du sable utilisé (sable
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marin) pouvant contenir du Ba. La relation de proportionnalité est probable mais pas
certaine pour le chlorure et le sulfate avec les formulations contenant 0,5 % d’adjuvant,
tandis qu’il ne semble pas y avoir de relation de proportionnalité du relargage des chlorures
et des sulfates pour les formulations contenant 3 % d’adjuvant, voir Figure 92. Ces résultats
suggerent que la quantité d’adjuvant employée peut agir sur les mécanismes de relargage
des chlorures et des sulfates.

Parmi les éléments analysés, seules les concentrations en Ba et le V pour les ETMM et
les chlorures et sulfates sont présentés pour chaque fraction pour l'ensemble des bétons de
piste cyclable respectivement dans les Figure 93 et Figure 94, les autres éléments étant
présent a des concentrations trop proches des limites de quantification. La Figure 93 montre
que le relargage du Ba au cours de l'essai est croissant pour 1'ensemble des formulations
testées des fractions 1 a 8 avec des paliers pour les formulations C50-A et C50-B entre les
fractions 5 et 6.

Le modele de relargage mis en évidence par ce graphique semble se rapprocher de
celui de la diffusion sans toutefois y correspondre parfaitement. En effet, pour que le modele
de relargage par diffusion soit clairement établi, il aurait fallu que le niveau de relargage des
fractions 5 et 6 soit 2 fois plus élevé que celui des fractions 1 a 4 et que celui des fraction 7 et 8
soit également 2 fois plus élevé que celui des fraction 5 et 6. Pour le Ba, il ne semble pas y
avoir d’effet de dilution du sédiment puisque le relargage des formulations les unes par
rapport aux autres n’est pas croissant. Néanmoins, les formulations C50-A et C50-B
présentent un niveau de relargage nettement supérieur aux autres formulations pour chaque
fraction et cohérence avec les observations faites sur la variation du pH et de la conductivité.

Le relargage du V au cours de 'essai est présenté en Figure 93, pour I'ensemble des
formulations testées, hormis les C50-A et C50-B, le niveau de relargage dans la premiere
fraction est plus élevé que celui des fractions 2 a 4, ce qui laisse supposer qu’il y a un
lessivage de surface dans un premier temps. Pour les formulations C0-A, C12,5-A, C25-A,
C50-A, C50-B et C75-A, les niveaux de relargage augmentent par palier pour les fractions 2 a
8 mais sans respecter les proportions du relargage contrdlé par la diffusion décrites dans la
norme NF EN 15863. Pour les formulations C75-B et C100-B, il semblerait que le niveau de
relargage dans les fractions 2 a 8 puisse étre constant (en prenant en compte les barres

d’erreur), ce qui est caractéristique d’un relargage contrdlé par la dissolution.
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Figure 93. Concentrations mesurées en Ba et V dans les différentes fractions de l’essai suivant la
norme NF EN 15863 en ug/L sur les béton pour piste cyclable CO-A, C12,5-A, C25-A, C50-A, C50-B,
C75-A, C75-B et C100-B

La Figure 94 montre que le relargage des chlorures au cours de l'essai semble
constant pour les monolithes de formulation C0-A, C12,5-A et C25-A, il est donc probable
que le relargage des chlorures pour ces formulation soit controlé par la dissolution. Pour les
monolithes de formulation C50-A, C50-B, C75-A, C75-B et C100-B, les niveaux de relargage
semblent suivre le modele de la diffusion sans pour autant que les niveaux de relargage des

paliers les uns par rapport aux autres ne correspondent a ceux indiqués dans la norme
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NF EN 15863. On remarque que les niveaux de relargage sont croissants en fonction du
pourcentage d’incorporation du sédiment a chaque fraction, ce qui permet de confirmer que

les chlorures relargués sont bien issues du sédiment et que 1'on a probablement un effet de

dilution des chlorures.
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Figure 94. Concentrations mesurées en chlorures et sulfates dans les différentes fractions de I'essai
suivant la norme NF EN 15863 en ug/L sur les béton pour piste cyclable C0-A, C12,5-A, C25-A,
C50-A, C50-B, C75-A, C75-B et C100-B

Le niveau de relargage de la premiere fraction semble supérieur a celui des fractions 2

a 4 pour l'ensemble des formulations, ce qui laisse supposer qu’il y a un lessivage de surface

307

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

initial. Pour les fractions suivantes, le niveau de relargage est croissant par palier pour
I'ensemble des formulations, le modele de la diffusion ne semble toutefois pas étre mis en

évidence.
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Figure 95. Quantités relarquées cumulées en fonction du temps pour le baryum et le vanadium tout
au long des essais DMLT (NF EN 15683) sur les monolithes C0-A, C12,5-A, C25-A, C50-A, C50-B,
C75-A, C75-B et C100-B.

Les quantités relarguées ont été exprimées par unité de surface par soucis de

comparaison et on étés cumulées pour étre représentées en fonction du temps pour
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I'ensemble des formulations testées, elles sont représentées en Figure 95 pour le Ba et le V et

en Figure 96 pour les chlorures et sulfates.
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Figure 96. Quantités relarquées cumulées en fonction du temps pour les chlorures et les sulfates tout
au long des essais DMLT (NF EN 15683) sur les monolithes C0-A, C12,5-A, C25-A, C50-A, C50-B,
C75-A, C75-B et C100-B.

Sur ces figures, on peut remarquer que l'influence de la quantité d’adjuvant n’est pas
la méme pour le baryum et pour les chlorures, sulfates et vanadium. Il semblerait que les

quantités de Ba relarguées avec les formulations contenant moins d’adjuvant (A) soient plus
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élevées qu’avec les formulations en contenant davantage (B). On observe l'inverse pour les
chlorures, les sulfates et le V.

Afin de statuer sur les mécanismes principaux controlant le relargage de Ba, de V, des
chlorures et des sulfates, la méthodologie décrite dans I’annexe B de la norme NF EN 15863
a été appliquée, les détails des calculs sont données en Annexe V-3. Pour chaque
formulation, les mécanismes de relargage mis en évidence par le calcul sont donnés en
Tableau 98 pour le Ba, en Tableau 99 pour le V, en Tableau 100 pour les chlorures et en
Tableau 101 pour les sulfates. Plusieurs mécanismes de relargages peuvent étre mis en
évidence par le calcul du fait de l'intervalle de confiance des différentes concentrations
mesurées dans les fractions. Lorsque plusieurs mécanismes sont mis en évidence de cette

fagon, il est probable que ces mécanismes aient des influences a part égale dans le relargage.

Tableau 98. Mécanismes principaux controlant le relargage du Ba pour l'ensemble des formulations
de béton pour pistes cyclables d’apres la méthodologie de I'annexe B de la norme NF EN 15863 et les
extrapolations de relargage cumulé a 1 ans, 20ans et 100 ans en mg/m?

Extrapolations via la norme en mg/m?

Formulation Mécanisme principal
1 an 20 ans 100 ans
Diffusion ou Non identifié 78,9 +21,3 353 +95 789 +213
C0-A i i
Diffusion avec 89,7 +12,3 428 +33 968 + 65
appauvrissement
C12,5-A Diffusion 72,8+77 325+ 34 728 +77
C25-A Diffusion 66,8 + 8,8 299 + 39 668 + 88
Diffusion 197,9+10,4 885 +47 1979 + 104
A . .
0 Diffusion avec 167,9+8,9 676 + 36 1484 + 79
appauvrissement
C50-B Diffusion avec 133,1+8,9 519 +38 1132+ 85
appauvrissement
C75-A Diffusion 56,6 +0,5 253 +2 566 +5
C75-B Diffusion 21,5+4,2 96 + 19 215 +42
Non identifié 66,2+24 296 +11 662 +24
100-B i i
C100 Diffusion avec 632+10 27541 613 1

appauvrissement

Il est également possible avec 'annexe B de la norme NF EN 15863 d’extrapoler un
relargage cumulé sur un temps supérieur aux 64 jours de 1'essai. Ce calcul s’appuie sur une

hypothese forte qui est que le mécanisme principal de controle du relargage déterminé sur

les 64 jours de l'essai est valable pour d’autres périodes.
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Tableau 99. Mécanismes principaux controlant le relargage du V pour I'ensemble des formulations de
béton pour pistes cyclables d’apres la méthodologie de |'annexe B de la norme NF EN 15863 et les
extrapolations de relargage cumulé a 1 ans, 20ans et 100 ans en mg/m?

Extrapolations via la norme en mg/m?

Formulation Meécanisme principal
1 an 20 ans 100 ans
CO-A Diffusion avec lessivage 2,6 +0,5 11,7 +2,0 26,1+4,3
Non identifié 2,6+0,7 11,6 £3,0 26,0 +6,8
C12,5-A Diffusion 53+04 23,6 £2,0 52,7 +4,5
C25-A Diffusion 6,2+0,6 27,6 +29 61,7+6,5
C50-A Diffusion 35+0,8 15,8 +3,5 354+79
C50-B Diffusion 41+0,6 185+2,6 41,3+5,8
CT5-A Diffusion 7,3+0,7 32,5+32 72,7+72
Dissolution 145+1,4 65,0+ 6,4 1454+ 14,3
C75-B Diffusion avec lessivage 9,8+2,8 41,1+12,2 90,9 +27,1
Dissolution 21,6 +6,1 96,7 +27,2 216,3 + 60,9
C100-B Diffusion et Non identifié 6,3+25 28,1+11,3 62,8 +25,3
Diffusion avec lessivage 55+1,8 22,8+6,4 50,3 +13,8

Des extrapolations du relargage cumulé sur 1 an, 20 ans et 100 ans sont donc
indiquées pour chaque formulation dans le Tableau 98 pour le Ba, dans le Tableau 99 pour le

V, dans le Tableau 100 pour les chlorures et dans le Tableau 101 pour les sulfates.

Tableau 100. Mécanismes principaux controlant le relargage des chlorures pour l'ensemble des
formulations de béton pour pistes cyclables d’apres la méthodologie de 'annexe B de la norme
NF EN 15863 et les extrapolations de relargage cumulé a 1 ans, 20ans et 100 ans en mg/m?

Extrapolations via la norme en mg/m?

Formulati Mécani incipal
ormulation ecanisme prlnc1pa 1 an 20 ans 100 ans
Diffusion avec lessivage et 724 +222 2990 + 1071 6597 + 2422
C0-A appauvrissement
Diffusion et Non identifié 824 + 191 3684 + 856 8238 + 1914
Diffusion avec 889 + 344 3569 + 1647 7835 + 3720
C12,5-A appauvrissement
Diffusion 1053 + 302 4709 + 1348 10529 + 3015
C25-A Diffusion ou Non identifié 1654 + 144 7399 + 643 16544 + 1437
Diffusion 4591 + 281 20530 + 1256 45907 + 2810
C50-A iffusi
Diffusion avec 4006 + 345 16455 + 1702 36274 + 3864
appauvrissement
Diffusion 4829 + 150 21594 + 669 48286 + 1495
C50-B iffusi
Diffusion avec 4020 + 76 15952 + 154 34850 + 278
appauvrissement
C75-A Diffusion avec 5124 + 692 20728 + 2660 45570 + 5792
appauvrlssement
Diffusion 8800 + 1273 39354 + 5692 87999 + 12727
C75-B iffusi
Diffusion avec 7287 + 890 28807 + 3025 63067 + 6424
appauvrissement
C100-B Diffusion 8065 + 906 36067 + 4051 80648 + 9059
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Le mécanisme principal controlant le relargage du Ba semble donc, d’apres ce calcul,
étre la diffusion pour 'ensemble des formulations, avec un appauvrissement possible pour
les formulations CO0-A, C50-A, C50-B et C100-B. Les émissions ainsi extrapolées restent
faibles pour le Ba (voir Tableau 98), en effet on peut noter que pour 1 an et 20 ans, le
relargage cumulé extrapolé reste inférieur a I'exigence du seuil du SQD (c’est-a-dire 1500
mg/m?) pourtant calculé sur 64 jours. Pour I'extrapolation a 100 ans, seule la formulation
C50-A présente un relargage cumulé plus élevé que ce seuil avec les modeles de diffusion et
de diffusion avec appauvrissement qui sont les mécanismes principaux de controle du

relargage du Ba, pour cette formulation, dégagés par le calcul.

Tableau 101. Mécanismes principaux controlant le relargage des sulfates pour l'ensemble des
formulations de béton pour pistes cyclables d’aprés la méthodologie de l'annexe B de la norme
NF EN 15863 et les extrapolations de relargage cumulé a 1 ans, 20ans et 100 ans en mg/m?

Extrapolations via la norme en mg/m?

Formulation Mécanisme principal
1an 20 ans 100 ans
CO-A Diffusion avec 1257 £ 175 4798 + 601 10436 + 1281
appauvrissement
Cl25-A Diffusion avec lessivage 1836 + 382 8197 + 1507 18324 + 3300
Diffusion 1842 + 462 8236 + 2066 18417 + 4619
C25-A Diffusion avec lessivage 2268 + 329 9719 + 1416 21581 + 3147
Diffusion 2438 + 352 10902 + 1575 24378 + 3521
C50-A Diffusion 3858 + 482 17253 + 2154 38578 + 4817
C50-B Diffusion 3683 + 197 16470 + 882 36828 + 1971
C75-A Diffusion 3651 + 728 16327 + 3255 36508 + 7279
C75-B Diffusion avec lessivage 4937 +1000 20030 + 2805 44059 + 5679
C100-B Diffusion 3437 + 625 15369 + 2796 34366 + 6251
Diffusion avec lessivage 3142 + 207 13312 +117 29504 + 634

Le mécanisme principal controlant le relargage du V semble donc, d’apres ce calcul,

étre également la diffusion. Le lessivage du matériau est aussi probable pour les
formulations C0-A, C75-B et C100-B. et la dissolution apparait possible comme mécanisme
principal du contrdle du relargage pour les formulations C75-A et C75-B. Pour le V (voir
Tableau 99), aucun relargage extrapolé pour aucune des formulations ne parvient a dépasser
le seuil du SQD (de 320 mg/m?) calculé sur 64 jours.

Le mécanisme principal contrdlant le relargage des chlorures semble donc, d’apres ce
calcul, étre la diffusion pour I'ensemble des formulations, avec un appauvrissement possible

pour les formulations C0-A, C12,5-A, C50-A, C50-B, C75-A et C75-B. Pour les chlorures (voir
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Tableau 100), aucun relargage extrapolé pour aucune des formulations ne parvient a
dépasser le seuil du SQD (de 110 000 mg/m?) calculé sur 64 jours.

Le mécanisme principal contrdlant le relargage des sulfates semble donc, d’apres ce
calcul, étre la diffusion également pour l'ensemble des formulations, avec un
appauvrissement possible pour la formulation CO-A et un lessivage de surface initial
possible pour les formulations C12,5-A, C25-A, C75-B et C100-B.

De la méme fagon que dans le chapitre précédent, il est possible d’utiliser les
principes de la réglementation des Pays—Bas pour le calcul des seuils du BMD (Building
Material Decree, version antérieure du SQD) afin de déterminer lI'immission de ces
matériaux a 100 ans pour I’'ensemble des contaminants analysées a 1’'exception des chlorures
et des sulfates pour lesquels I'immission est déterminée pour 1 an.

Les immissions calculées sont comparées aux immissions maximales autorisées du
BMD et a celles calculées dans le chapitre précédent sur la base de données connues du fond
géochimique du Nord-Pas-de —Calais.

Les immissions ainsi calculées sont présentées dans le Tableau 102 pour 1'ensemble
des formulations. Hormis les contaminants qui n’ont pas été analysés dans cette étude, les
contaminants qui peuvent poser probleme sont le mercure, I'antimoine et le sélénium
puisque les limites de quantification dont nous disposions pour 1’analyse de ces éléments ne

nous permettent pas de déterminer si ces seuils sont respectés.
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et comparaison avec les seuils d'immissions et de I"équivalent avec des données du Nord-Pas-de-Calais

des formulations de béton pour piste cyclable a partir des résultats de ’essai normalisé NF EN 15863
calculé dans le chapitre précédent

Tableau 102. Immissions maximales extrapolées sur la base des calculs du BMD pour les l'ensemble

lilliad.univ-lille.fr

314

© 2018 Tous droits réservés.



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

5.3. Evolution des performances environnementales dans le temps -

Retour d’expériences : route Freycinet 12

Des carottes ont été prélevées sur la route du Freycinet apres 3 ans de mise en ceuvre,
certains prélevements ont été broyés pour réaliser des essais de lixiviation suivant la norme

NF EN 1457-2 et d’autres coupés pour réaliser des lixiviations sur monolithes en suivant la

norme NF EN 15863.

Tableau 103. Paramétres mesurés dans les éluats exprimés en mg/kg aprés une lixiviation suivant la
norme NF EN 12457-2 sur les carottes broyées prélevées sur la route du Freycinet 12 (3 ans)

Sédiment Eprouvette  Carottes du Seuils SETRA r.especter par les .
R brut laboratoire  Freycinet 12 échantillons , Seull.
Parameétres . , . . d’exclusion
(Achour, 28j (Achour, broyé aumoins  au moins 100% SETRA
2013) 2013) (3 ans) 80 % 95 %
As <0,1 <0,1 <0,05 0,5 1 1,5 2
Ba 1,4 9,4 1,7+0,1 20 40 60 100
Cd 0,04 <0,04 <0,002 0,04 0,08 0,12 1
Cr 0,1 0,1 <0,01 0,5 1 1,5 10
Cu 0,6 1,6 1,4+0,2 2 4 6 50
Hg 0,002 - <0,05 0,01 0,02 0,03 0,2
Mo 0,8 0,2 <03 0,5 1 1,5 10
Ni <0,1 0,2 <0,2 0,4 0,8 1,2 10
Pb <0,1 0,1 <0,1 0,5 1 1,5 10
Sb 0,2 <0,06 <0,03 0,06 0,12 0,18 0,7
Se 0,01 0,1 <0,08 0,1 0,2 0,3 0,5
Zn <04 0,1 <04 4 8 12 50
Fluorures 0,6 - <6 10 20 30 150
Chlorures 12040 1463 1392 + 96 800 1600 2400 15000
Sulfates 9110 133 702 +117 1000 2000 3000 20000
Fraction 38340 8830 734 +38 4000 8000 12000 60000
soluble
pH 7,69 13 12,1+0,1 9+35 9,15 + 3,65 9,25 +3,75 -

Pour l'essai de lixiviation sur matériau broyé, les résultats sont donnés dans le
Tableau 103, seuls les chlorures relargués dépassent les seuils du guide SETRA (SETRA,
2011), ce qui n"empéche pas I'acceptabilité du matériau vis-a-vis du guide puisque la fraction

soluble respecte le seuil.

Pour l'essai sur monolithes, les résultats cumulés sont comparés au bout de 64 jours
au seuil SQD des Pays-Bas. Les résultats sont donnés dans le Tableau 104. Les éléments

mesurés sont tous relargués a des concentrations tres inférieures aux seuils du SQD, ce qui
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signifie que l’assise routiere de la route du Freycinet 12 correspond apres 3 ans de mise en
ceuvre aux attentes des produits de construction classiques aux Pays-Bas sur ce critere et

d’un point de vue environnemental.

Tableau 104. Concentrations cumulées a 64 j pour les contaminants relarqué dans les essais de
lixiviation (norme NF EN 15863) avec les assises routiéres comparés aux seuils du SQD en mg/m?

Eléments Concentrations cumulées sur 64 jours en mg/m? Seuils SQD
As <6 260
Ba 8,7+3,5 1500
Cd <02 3,8
Co <2 60
Cr <1 120
Cu 8,0+1,5 98
Hg - 1,4
Mo 33+05 144
Ni 1,2+04 81
Pb <4 400
Sb <73 8,4
Se <4,6 4,8
v 6,7+0,6 320
Zn 0,8+0,6 800

Fluorures 372 +191 2500

Chlorures 21310 + 3181 110000

Sulfates 23677 + 4912 165000

Par rapport aux 3 formulations d’assises routieres testées dans cette étude, on observe
que le relargage cumulé a 64 jours est plus faible pour le Ba (2 a 3 fois moins de quantités
relarguées) et les chlorures (2 a 3 fois mois également). A contrario, le relargage a 64 jours est
plus élevé pour quelques éléments (Cu, Mo et Ni) et 2 a 3 fois plus élevé pour les sulfates. Il
est possible que cette différence de relargage soit le résultat d'un changement de mécanisme

principal de controle du relargage opéré durant le vieillissement du matériau.

La Figure 97 présente le relargage cumulé en fonction de la racine carrée du temps
pour le Ba, les chlorures et les sulfates. Pour ces courbes, le relargage semble étre controlé
par la diffusion dans un premier temps (pour les 4 premiers points) puis un plateau apparait
laissant envisager un affaiblissement du matériau. La méthodologie proposée par la norme
NF EN 15863 a également été appliquée a ces résultats. Les conclusions sont que le

mécanisme principal de contr6le du relargage ne peut pas étre identifié par ce calcul, que le

316

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

pH varie de facon trop importante pour que le calcul soit fiable (entre pH 8 et pH 11) mais

qu’'un appauvrissement pourrait étre mis en évidence pour ces éléments (Voir Annexe V-4).
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Figure 97. Quantités relarguées cumulées en fonction de la racine carrée du temps et du ratio liquide
surface (ratio L/A) cumulé en ml/cm? pour le baryum, les chlorures et les sulfates tout au long des
essais DMLT (NF EN 15683) sur les échantillons de carottes de la route Freycinet 12de carottes de la
route Freycinet 12

La Figure 97 présente également le relargage cumulé en fonction du ratio L/A
cumulé, ces graphiques mettent en évidence une pente faible pour le Ba et les chlorures et
une pente forte pour les sulfates. Ces pentes faibles confirment 'idée d’un appauvrissement
pour Ba et les chlorures. Pour les sulfates, un autre mécanisme de relargage que la diffusion,
mise en évidence pour les assises routieres contenant les liants A, B et C, intervient

probablement, provoquant une rupture de pente.

5.4. Bilan sur l’évaluation du potentiel de relargage des matériaux

routiers testés

Le potentiel de relargage de substances chimiques inorganiques par des matériaux
routiers contenant des sédiments a pu étre étudié dans ce chapitre. Ces matériaux intégrent

des proportions réalistes de sédiment d'un point de vue technique en fonction de 1'usage
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visé (30 a 50% de sédiments dans les assises routieres, 20% dans des bétons compactés

routiers et de 64,4% a 34,4% dans les bétons pour piste cyclable).

Quels que soient la typologie de matériaux et le taux d’incorporation de sédiment, les
substances chimiques inorganiques relarguées quantifiables sont relativement limitées, seuls
le baryum, les chlorures et les sulfates sont systématiquement mesurés. Lors de l'essai de
lixiviation sur monolithe, certains éléments (principalement le cuivre, le vanadium, ou

encore le zinc) peuvent toutefois apparaitre ponctuellement dans une ou plusieurs fractions.

L'utilisation de liants hydrauliques est reconnue comme étant un procédé de
stabilisation efficace des ETMM (Deschamps et al., 2006) ce qui peut expliquer ces résultats.

L’immobilisation des ETMM survient via 4 mécanismes principaux (Manceau et al., 2002) :

- L’inclusion ou piegeage mécanique : les granulats sont piégés mécaniquement dans
les poriosités et les ETMM servent alors de centre de nucléation lors de la formation des
hydrates (Murat and Sadok, 1990; Roy et al., 1992)

- La précipitation : les especes dissoutes peuvent précipiter dans I'eau des pores ainsi
qu’a la surface des particules solides ce qui est favorisé par le milieu alcalin de la matrice
cimentaire (Conner, 1990). Les précipités métalliques les plus courants sont les hydroxydes et
les carbonates.

- L’adsorption : il peut s’agir de chimisorption (fixation via des liaisons ioniques ou
covalentes) ou de physisorption (via des interactions électrostatiques), les hydrates de ciment
possedent des propriétés d’adsorption.

- La substitution dans le réseau cristallin : Pour des atomes de taille et de charge
compatibles la substituioon d’atome de la structure d"un hydrate par des ETMM est possible,
les hydrates cimentaires peuvent également pieger des ETMM dans leurs espaces

interfoliaires (Bhatty, 1987).

Pour les sédiments issus du GPMD, les ETMM les plus concentrés dans la matrice
sédimentaire sont Cu, Pb, et Zn et peuvent se substituer au Ca dans les C-S-H ou étre piegés
dans leur structure cristalline. Des études concernant le piegeage des ETMM par les hydrates
de ciment proposent donc des hypotheses pour expliquer l'immobilisation observée.
Néanmoins, ces études sont souvent réalisées sur des matériaux dopés (majoritairement lors

de I'hydratation avec des sels métalliques solubles) et/ou sur des phases pures de clinker
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hydratées. Pour ce qui est des quantitées traces, peu d’études existent du fait des limites de

détection des méthodes d’investigation structurale.

Dans le cadre de I'étude de ces produits de construction, ces hypotheses concernant
les mécanismes de piégeage des ETMM peuvent ne pas se vérifier. L’étude des cinétiques
expérimentales de relargage, tel que proposé par la norme NF EN 15863, est donc
intéressante pour estimer ces mécanismes. Cependant, la tres faible concentration en ETMM
relargués par ces matériaux rend difficile la caractérisation du relargage d’un point de vue
analytique. Si la faiblesse des concentrations observées est satisfaisante d'un point de vue de
la qualité environnementale des produits de construction, elle entraine également une
difficulté de mesure des ETMM et donc d’identification des mécanismes principaux de
relargage. Or, lidentification de ces mécanismes est indispensable a l'interprétation des
résulats de lixiviation sur les matériaux monolithiques ainsi qu’a la prédiction du

comportement de ces ETMM a plus long terme.

6. Conclusions et perspectives

La maitrise de la chaine d’élaboration d‘un produit d’assise de chaussée a base de
sédiment en prenant en compte la déshydratation, la formulation et l'utilisation d"un liant
adapté permettant de garantir des performances mécaniques et un bilan environnemental
acceptable a été montré. De plus, les premiers résultats positifs obtenus en laboratoire sur
I'application BCR laissent penser qu’il sera possible de positionner les sédiments sur des
produits a plus forte valeur ajoutée.

Les sédiments marins provenant du GPMD contiennent des teneurs résiduelles en
sels rendant les matériaux non inertes et inaptes a une utilisation en technique routiere en
I’absence d’étude spécifique. Néanmoins, les essais sur monolithes ont montré qu’en dépit de
résultats ne permettant la valorisation du sédiment que dans un contexte marin du fait du
relargage des sels, que les matériaux contenant des sédiments peuvent répondre aux normes

environnementales s’appliquant aux produits de construction classiques.

Il s’avere néanmoins que 1'essai normalisé NF EN 15863 de lixiviation dynamique de
monolithes ne permet pas de suivre le relargage de la plupart des ETMM présents en faibles

concentrations dans les produits de construction a base de sédiments de dragage étudiés.
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Afin d’apporter une solution aux problémes d’analyses et d’interprétation de résultats liés au
faible niveau de relargage de certains contaminants, plusieurs pistes peuvent étre explorées.
Parmi ces pistes, I'augmentation de la surface en contact avec le lixiviat et 1'utilisation de
DGT (Diffuse Gradients in Thin film) afin de doser les éléments traces relargués (Schmukat
et al, 2013) peut étre explorée. L’utilisation d'un essai de lixiviation maximisant la
dégradation des matériaux tout en concentrant les quantités d’'ETMM relargué peut aussi
aider a comprendre les comportements a la lixiviation des ETMM. La mise en ceuvre d’essais
complémentaires aux essais sur monolithe, un essai de percolation sur matériaux broyés et
de lixiviation a différents pH (Kosson et al., 2014) permettrait de modéliser le relargage sur la
mise en ceuvre. Les résultats de simulations sur 10 ans du relargage de fibre-ciment classique
tend a montrer une diminution des émissions quand bien méme celles-ci pourraient se
poursuivre plusieurs dizaines d’années encore (Lupsea et al, 2014), ce qui suggere des
comportements analogues pour les produits contenant des sédiments. Le choix d'un essai
monolithe pour valider l’acceptabilité environnementale d'un matériau contenant des
sédiments semble donc étre avantageux et permettrait en outre d’adopter un cadre commun
d’étude de l'acceptabilité environnementale des matériaux conventionnels et contenant des

sédiments.

320

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

321

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

322

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Conclusions générales et perspectives
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, extraction et la gestion a terre des sédiments de dragage et de curage sont

I soumises a une réglementation forte. En ce qui concerne les sédiments ne
pouvant pas étre remis en suspension ou immergés dans les zones autorisées

mais ne pouvant pas étre considérés comme dangereux il existe plusieurs options de gestions

a terre. Depuis les années 2000, plusieurs démarches ont émergé, afin de développer des

filieres de valorisation pour ces matériaux.

Dans ce contexte, la Chaire industrielle de recherche EcoSed a pour but d’établir des
criteres environnementaux, techniques et économiques pour la valorisation des sédiments,
afin d’accompagner les acteurs industriels dans le développement de filieres
économiquement viables. Pour ce faire, son action 1 consiste a améliorer la caractérisation
environnementale des sédiments. Ce travail de these s’inscrit dans cette action de la Chaire
EcoSed et a pour objectifs: (i) de proposer un protocole d’évaluation de la toxicité
intrinseque des sédiments dans la perspective de leur valorisation a terre en proposant des
essais complémentaires et en utilisant d’autres méthodes d’extraction des éluats ; (ii)
d’étudier la faisabilité environnementale de la valorisation d"un sédiment marin au travers
d’une approche multi-scalaire couplant des essais en conditions contrdlées et de terrain, afin
de valider I'usage envisagé et (iii) de vérifier I'innocuité environnementale des produits de
construction confectionnés a partir de sédiments marins au travers d’essais normalisés

relevant du Reglement Européen sur les Produits de Construction.

Afin de répondre a ces objectifs, la méthodologie mise en ceuvre a consisté, dans un
premier temps, a étudier la toxicité intrinseque d’un panel de 10 sédiments non dangereux
via la réalisation d’essais spécifiques aux sédiments, de variantes plus sensibles des essais
retenus pour l'évaluation de la propriété de danger HP14 «écotoxique » et par des
extractions en colonnes de percolation. Puis, la démarche SEDIMATERIAUX a été déclinée
sur un matériau a base de sédiment marin en intégrant une échelle intermédiaire ainsi qu’en
ajoutant un scénario a l'échelle pilote, afin de distinguer les eaux collectées. Enfin, la
méthodologie du SETRA a été appliquée en parallele de la méthodologie normalisée
(CEN/TS 16637-1) d’évaluation de l'innocuité environnementale des matériaux de

construction.
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Il a pu étre mis en évidence qu’une toxicité intrinseque pouvait étre observée sur les
sédiments non dangereux, notamment lors de la réalisation d’essais sur les ostracodes (une
espece occupant les sédiments marins et fluviaux). D’autres essais semblent également
montrer des effets différents en fonction des sédiments. De méme, 1'utilisation de I'’extraction
en colonne de percolation montre une diminution globale de I'écotoxicité des éluats avec
I'augmentation du ratio liquide/solide ; ce qui suggere qu’il est possible de se limiter a un

ratio L/S a 2 L/Kg pour les sédiments non dangereux.

Une batterie d’essais est donc proposée pour I'étude de la toxicité intrinseque des
sédiments dans 'optique de leur valorisation. Cette batterie est présentée en Figure 60. Elle
propose de réaliser des essais sur la matrice solide des sédiments ainsi que sur des éluats
issus de percolations en flux ascendant et de lixiviations en batch. Etant donné I'impact de la
présence de sel (NaCl) sur les résultats des essais réalisés sur la matrice solide, il est proposé

d’adapter les essais en fonction de I'origine des sédiments.

La mise en ceuvre de planches expérimentales a permis de mettre en évidence son
intérét pour la méthodologie SETRA dans laquelle s’inscrit la méthodologie
SEDIMATERIAUX. En effet, il est possible d'un point de vue réglementaire de fixer des flux
de contaminants limites en planches expérimentales normalisées dans le but de tester une
formulation ayant été validée par les essais en laboratoires a une échelle plus réduite que le
pilote. Ceci pour éviter la construction d"un pilote en cas de non validation de cette nouvelle
étape intermédiaire. Cependant, les essais sur planche, tout comme les essais de laboratoire
standardisés appliqués dans la méthodologie du SETRA ne permettent pas de mettre
clairement en évidence des mécanismes de relargage et donc de proposer un calcul fiable du
potentiel de relargage en contaminants du matériau. L’utilisation de jauges Owen sur le site
du pilote expérimental a montré lintérét capital de ce dispositif puisque certaines
contaminations (Zn pour l'exemple) peuvent étre divisées par 20 par la simple prise en
considération de la contamination extérieure. De la méme fagon, les flux de contaminants du
pilote mis en ceuvre dans le cadre du projet Sédicycle ont pu étre étudiés en suivant 2
scénarios distincts, le ruissellement et la stagnation autour des parois latérales. Cette
distinction a permis de mettre en évidence qu'un tiers des contaminants globalement émis

par le pilote est issu des faces latérales qui ne sont habituellement pas prises en compte étant
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donnée que les préconisations du guide SETRA ont été établies pour des pilotes de

matériaux percolants.

La validation en parallele des méthodologies du SETRA et la norme CEN/TS 16637-1
appliquées aux produits de construction sur des matériaux incorporant des sédiments a
permis de mettre en évidence la difficulté de compréhension des mécanismes de controle des
relargages éventuels. Lutilisation des essais de lixiviation sur monolithes a permis de mettre
en évidence des mécanismes de relargage, le plus observé étant la diffusion. Il a donc été
possible de faire des extrapolations sur le potentiel de relargage des matériaux en
contaminants dans ’hypothese forte, que le mécanisme principal de relargage ne varie pas. Il
a aussi pu étre mis en évidence sur les bétons de piste cyclable pour lesquels I'essai de
lixiviation sur monolithes a pu étre réalisé sur une gamme de matériau incorporant des
quantités différentes de sédiment. A 'exception du relargage des chlorures, le relargage de
contaminants n’est pas proportionnel au taux de substitution de la fraction sableuse par des
sédiments. Par ailleurs, il a pu étre observé une influence du taux d’adjuvant incorporé sur le
relargage des contaminants. L’utilisation des liants hydrauliques étant reconnue comme un
procédé de traitement efficace pour I'immobilisation des ETMV, il n’est pas étonnant que les

contaminants inorganiques soient peu relargués par ces matériaux.

Cependant, de nombreuses questions restent ouvertes concernant notamment le
devenir a long terme des contaminants. Sur les aspects écotoxicologiques, il est nécessaire de
poursuivre les essais réalisés sur un nombre plus important de sédiments, notamment des
sédiments marins puisque tous les sédiments marins testés sont issus du GPMD. Des pistes
de modifications ont pu étre lancées et sont a tester, quant a 1'effet des sels sur I'évaluation
de I'écotoxicité des sédiments marins. D’autre part, le vieillissement des sédiments déposés a
terre peut modifier la biodisponibilité des contaminants, il est donc nécessaire d’intégrer
dans la méthodologie ces modifications possibles et de développer des modeles prédictifs.
Lors de I'élaboration de matériaux routiers a base de sédiments, les étapes de recomposition
granulaire ainsi que lincorporation des sédiments dans une matrice cimentaire vont
modifier la biodisponibilité des contaminants présents initialement dans le sédiment. De
méme, des changements de spéciation des contaminants peuvent avoir lieu lors de la

formulation de produits de construction avec des liants hydrauliques ou hydrocarbonés.
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Sur 'évaluation environnementale, afin de surmonter les difficultés d’extrapolation
des relargages obtenus sur le terrain a partir des résultats obtenus en laboratoire, il est
essentiel de développer des connaissances approfondies des mécanismes de relargage
identifiés en laboratoire. Pour ce faire, 1'étude de l'impact des modifications de la
composition des matériaux au cours du temps en fonction des conditions d’exposition
(phénomenes de séchage, de relaxation, de carbonatation) doit permettre 1'identification des
mécanismes de transfert des polluants durant la vie en ceuvre des produits de construction.
Ces connaissances devraient permettre 1’élaboration de modeles prédictifs de 1'évolution
physico-chimique des matériaux a base de sédiment basés sur les essais en monolithe pour

lesquels des seuils nationaux pourraient alors étre mis en place.
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Annexe IV-1
Contenus Contenus
en mg/kg en mg/kg
ETM de IC 95 HAP de IC 95
sédiment sédiment
sec sec
As 6,53 0,76 Naphtalene 0,20 0,01
Ba 74,50 7,81 Acénaphtyléne <0,1
Cd <0,50 Acénaphténe < 0,005
Co <1,75 Fluoréne 0,092 0,005
Cr 25,00 1,55 Phénanthréne 0,406 0,02
Cu 24,91 5,27 Anthracéne 0,057 0,00285
Fe 26823 1287 Fluoranthéne 0,293 0,01465
Hg <0,7 Pyrene 0,325 0,01625
Mo 0,55 0,26 Benzo(a) Anthracéne 0,195 0,00975
Ni 6,36 0,49 Chryséne 0,223 0,01115
Pb 44,40 2,57 Benzo(b) Fluoranthéne 0,199 0,00995
Sb <2,93 Benzo(k) Fluoranthene 0,11 0,0055
Se <41 Benzo(a) Pyréne 0,29 0,0145
sn <2,03 Dibenzo (a, h) < 0,005
anthracene
V 24,08 1,54 Benzo (ghi) Péryléne 0,189 0,00945
Zn 178,03 14,28 Indeno (1, 2, 3-cd) 0,082 0,0041
Pyréne
Somme des 16 HAP 2,716 0,19
Contenus Contenus
en mg/kg en mg/kg
PCB de IC 95 BTEX de IC 95
sédiment sédiment
sec sec
28 <0,01 Benzéne <0,05
52 <0,01 Toluéne <0,05
101 <0,01 Ethylbenzéne <0,05
118 <0,01 Xyléne <0,05
138 <0,01 Somme des BTEX <0,2
153 <0,01
180 <0,01
Somme
des 7 PCB <0,07
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Annexe IV-2
pg/l chlorures CO-A 64 jours chlorures C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 2000 20 12,04 14000 20 12,45
2 1800 20 12,15 7200 20 12,13
3 2100 20 12,15 7300 20 12,25
4 1500 20 12,03 6200 20 12,16
5 800 20 11,2 2700 20 10,29
6 700 20 11,2 2700 20 11,31
7 1100 20 10,42 4900 20 10,65
8 1566 20 10,25 4513 20 10
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 14 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0.05 pH 2-8 11,26 0.01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 139 pH2-8) 1,19 197
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 1980 2000 2020 13980 14000 14020
2 1780 1800 1820 7180 7200 7220
3 2080 2100 2120 7280 7300 7320
4 1480 1500 1520 6180 6200 6220
5 780 800 820 2680 2700 2720
6 680 700 720 2680 2700 2720
7 1080 1100 1120 4880 4900 4920
8 1546 1566 1586 4493 4513 4533
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 1426 1446 1466 6169 6189 6209
c2-8 1347 1367 1387 5053 5073 5093
c2-7 1313 1333 1353 5147 5167 5187
c8/c7 1,43 1,42 1,42 0,92 0,92 0,92
SE2 0,73 0,72 0,72 0,91 0,91 0,90
SE3 1,16 1,14 1,13 0,95 0,94 0,94
SE4 0,40 0,40 0,40 0,57 0,57 0,57
SE5 0,13 0,12 0,12 0,16 0,16 0,16
SE6 0,18 0,18 0,17 0,16 0,16 0,16
SE7 1,13 1,13 1,12 0,81 0,81 0,81
SES8 0,52 0,52 0,52 0,96 0,96 0,95
MSE 0,61 0,60 0,60 0,65 0,64 0,64
VMSE 0,78 0,78 0,77 0,80 0,80 0,80
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffl’Jsion. diffl:ISion. diffgsion_ diffL,Jsion_ diffgsion_ diffgsionl
non établie  non établie = non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 1780 1800 1820 6730 6750 6770
c1/c3-4 1,11 1,11 1,11 2,08 2,07 2,07
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage avec pas (.je pas c_je pas (.je pas ‘.je pas ‘.je pas Qe
diffusion ? dl’ffuspn dl’ffuspn dllffus[on dl’ffus[on dl’ffus[on d[ffu3|pn
établie établie établie établie établie établie
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Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9

pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 307193 307193 307193 61009768 61009768 61009768
écart a la moyenne 2 125493 125493 125493 1021868 1021868 1021868
écart a la moyenne 3 428043 428043 428043 1234043 1234043 1234043
écart a la moyenne 4 2943 2943 2943 118 118 118
écart a la moyenne 5 416993 416993 416993 12173993 12173993 12173993
écart a la moyenne 6 556143 556143 556143 12173993 12173993 12173993
écart a la moyenne 7 119543 119543 119543 1661843 1661843 1661843
écart a la moyenne 8 14460 14460 14460 2809395 2809395 2809395
écart type 496,3 496,3 496,3 33927 33927 33927
écart type/ moyenne 0,35 0,34 0,34 0,55 0,55 0,55
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
Non identifié 2 méc.anisr_n_e, méc.anisr.n_e, méc_anismg méc.anism_e’ méc.anism_e’ méc.anism_e’
non identifié  non identifié non identifié | non identifi€ non identifié non identifié
c2-4 1780 1800 1820 6880 6900 6920
cl/c2-4 1,11 1,11 1,11 2,03 2,03 2,03
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
Lessivage ? pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
stable stable stable stable stable stable
c6/c5 0,87 0,88 0,88 1,00 1,00 1,00
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9

Appauvrissement ? | pHinstable pH instable pH instable | pHinstable pHinstable pH instable

pg/l sulfates C0O-A 64 jours sulfates C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 3500 20 12,04 5000 20 12,45
2 1000 20 12,15 1000 20 12,13
3 1600 20 12,15 1200 20 12,25
4 1900 20 12,03 2000 20 12,16
5 2300 20 11,2 2100 20 10,29
6 3700 20 11,2 4100 20 11,31
7 9700 20 10,42 17000 20 10,65
8 14727 20 10,25 24751 20 10
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
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7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0.70 1,39 pH2-8) 1.19 107
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 3480 3500 3520 4980 5000 5020
2 980 1000 1020 980 1000 1020
3 1580 1600 1620 1180 1200 1220
4 1880 1900 1920 1980 2000 2020
5 2280 2300 2320 2080 2100 2120
6 3680 3700 3720 4080 4100 4120
7 9680 9700 9720 16980 17000 17020
8 14707 14727 14747 24731 24751 24771
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 4783 4803 4823 7124 7144 7164
c2-8 4970 4990 5010 7430 7450 7470
c2-7 3347 3367 3387 4547 4567 4587
c8/c7 1,52 1,52 1,52 1,46 1,46 1,46
SE2 0,07 0,07 0,07 0,11 0,11 0,11
SE3 0,02 0,02 0,02 0,09 0,09 0,09
SE4 0,01 0,01 0,01 0,04 0,04 0,04
SE5 0,22 0,22 0,22 0,43 0,42 0,42
SE6 0,04 0,04 0,04 0,15 0,15 0,15
SE7 0,01 0,01 0,01 0,17 0,17 0,17
SES8 1,19 1,18 1,16 2,14 2,12 2,10
MSE 0,22 0,22 0,22 0,45 0,44 0,44
VMSE 0,47 0,47 0,47 0,67 0,67 0,66
Diffusion si VMSE<0,4
Diffusion ? diffgsioq diffljlsion. diffgsion_ diffgsion_ diffgsioq diffgsion_
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 1730 1750 1770 1580 1600 1620
c1/c3-4 2,01 2,00 1,99 3,15 3,13 3,10
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessivage avec pas (.je pas c_ie pas (.je pas (.je pas (.je pas (.je
diffusion 2 dl’ffus[on dl’ffus[on dllffu3|_on d|’ffu3|.on dl’ffus[on d|’ffu3|.on
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 1698786 1698786 1698786 4596200 4596200 4596200
écart a la moyenne 2 | 14465661 14465661 14465661 37747200 37747200 37747200
écart ala moyenne 3 | 10261611 10261611 10261611 35329650 35329650 35329650
écart a la moyenne 4 8429586 8429586 8429586 26459450 26459450 26459450
écart a la moyenne 5 6266886 6266886 6266886 25440675 25440675 25440675
écart a la moyenne 6 1217436 1217436 1217436 9265175 9265175 9265175
écart a la moyenne 7 | 23976936 23976936 23976936 97143200 97143200 97143200
écart a la moyenne 8 | 98478333 98478333 98478333 310010851 310010851 310010851
écart type 4538,7 4538,7 4538,7 8261,3 8261,3 8261,3
écart type/ moyenne 0,95 0,94 0,94 1,16 1,16 1,15
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
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Non identifié 2 mécanisme meécanisme meécanisme | mécanisme meécanisme mécanisme
) non identifi¢ non identifié¢ non identifié | non identifié¢ non identifié non identifié
c2-4 1480 1500 1520 1380 1400 1420
cl1/c2-4 2,35 2,33 2,32 3,61 3,57 3,54

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la

valeur absolue de la différence entre le pH

du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8

lessivage? pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,61 1,61 1,60 1,96 1,95 1,94
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, ¢8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
Appauvrissement ? pH instable pHinstable pHinstable | pHinstable pH instable pH instable

pg/l Ba CO0-A 64 jours Ba C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 89,45 1,11 12,0 136,13 0,15 12,5
2 126,14 0,57 12,2 104,90 0,71 12,1
3 138,36 1,57 12,2 132,83 0,90 12,3
4 106,09 1,08 12,0 105,60 0,84 12,2
5 50,21 0,28 11,2 73,16 0,50 10,3
6 31,40 0,28 11,2 38,03 0,52 11,3
7 0,25 0,25 10,4 0,25 0,25 10,7
8 0,25 0,25 10,3 0,25 0,25 10,0
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 mogle_lnne 11.4 0,37 mogleilnne 114 1,09
2 0,52 0,53
3 eca;t;ype 0.78 0,52 eca;t;ype 0.98 0,71
4 0,36 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
7 - 1,02 - 0,57
e oo el s
8 1,39 1,97
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 88,34 89,45 90,56 135,97 136,13 136,28
2 125,56 126,14 126,71 104,19 104,90 105,61
3 136,80 138,36 139,93 131,93 132,83 133,73
4 105,01 106,09 107,17 104,77 105,60 106,44
5 49,93 50,21 50,50 72,67 73,16 73,66
6 31,11 31,40 31,68 37,52 38,03 38,55
7 0,00 0,25 0,51 0,00 0,25 0,51
8 0,00 0,25 0,51 0,00 0,25 0,51
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 67,09 67,77 68,45 73,38 73,90 74,41
c2-8 64,06 64,67 65,29 64,44 65,00 65,57
c2-7 74,74 75,41 76,08 75,18 75,80 76,42
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c8/c7 0,00 1,00 1,00 0,00 1,00 1,00
SE2 1,29 2,20 2,17 0,71 1,32 1,31
SE3 1,65 2,80 2,81 1,46 2,48 2,47
SE4 0,74 1,38 1,38 0,72 1,34 1,34
SE5 0,18 0,02 0,03 0,02 0,04 0,04
SE6 0,46 0,20 0,20 0,35 0,12 0,12
SE7 4,76 3,47 3,46 4,76 3,47 3,46
SES8 0,00 3,47 3,46 0,00 3,47 3,46
MSE 1,51 1,93 1,93 1,34 1,75 1,74
VMSE 1,23 1,39 1,39 1,16 1,32 1,32
Diffusion si VMSE<0,4
Diffusion ? diffgsioq diflejsioq diffgsion_ diffgsion_ diffL,Jsioq diffL’lSion-
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 120,91 122,23 123,55 118,35 119,22 120,09
c1/c3-4 0,73 0,73 0,73 1,15 1,14 1,13
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessivage avec pas (.je pas c_ie pas (.je pas (.je pas (.je pas (.je
diffusion ? d!foS|_c>n d!ﬁu5|_<)n dlrffus[on d|’ffu3|_on dl’ffus[on d|’ffu3|.on
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 451,2 470,0 489,2 3918,0 3872,9 3828,1
écart a la moyenne 2 3418,8 3406,6 33944 949,2 961,4 973,6
écart a la moyenne 3 4858,4 4983,3 5109,8 3427,7 3473,1 3518,8
écart a la moyenne 4 1437,9 1468,8 1500,0 985,2 1005,4 1025,9
écart a la moyenne 5 2947 308,3 322,2 0,5 0,5 0,6
écart a la moyenne 6 1294,5 1322,8 1351,5 1286,2 1286,2 1286,1
écart a la moyenne 7 4501,6 4558,5 4615,8 5384,6 54231 5461,8
écart a la moyenne 8 4501,6 4558,5 4615,8 5384,6 5423,2 5461,9
écart type 50,9 51,3 51,7 51,6 51,8 51,9
écart type/ moyenne 0,76 0,76 0,76 0,70 0,70 0,70
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

mécanisme meécanisme mécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme
non identifié¢ non identifié¢ non identifié | non identifié non identifi& non identifié

c2-4 122,46 123,53 124,60 113,63 114,44 115,26
cl1/c2-4 0,72 0,72 0,73 1,20 1,19 1,18
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH

Non identifié ?

i ?
lessivage’ stable stable stable stable stable stable
c6/c5 0,62 0,63 0,63 0,52 0,52 0,52
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5 <0,9

Appauvrissement ? pH instable pHinstable pHinstable | pHinstable pH instable pH instable
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pg/l Se CO0-A 64 jours Se C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 7,57 0,75 12,0 17,49 1,39 12,5
2 6,46 0,64 12,2 11,67 0,14 12,1
3 11,73 1,14 12,2 4,97 0,11 12,3
4 7,84 0,75 12,0 10,11 0,78 12,2
5 2,12 2,12 11,2 2,12 2,12 10,3
6 8,30 0,13 11,2 9,34 0,54 11,3
7 2,12 2,12 10,4 2,12 2,12 10,7
8 2,12 2,12 10,3 5,53 0,30 10,0
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 14 0,52 pH 114 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0.70 1,39 pH2-8) 1,19 197
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 6,82 7,57 8,33 16,11 17,49 18,88
2 5,82 6,46 7,10 11,53 11,67 11,80
3 10,59 11,73 12,87 4,86 4,97 5,08
4 7,09 7,84 8,60 9,33 10,11 10,88
5 0,00 2,12 4,23 0,00 2,12 4,24
6 8,18 8,30 8,43 8,79 9,34 9,88
7 0,00 2,12 4,23 0,00 2,12 4,24
8 0,00 2,12 4,23 5,23 5,53 5,83
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 4,81 6,03 7,25 6,98 7,92 8,85
c2-8 4,52 5,81 7,10 5,68 6,55 7,42
c2-7 5,28 6,43 7,58 5,75 6,72 7,69
c8/c7 0,00 1,00 1,00 #DIV/0! 2,61 1,38
SE2 0,31 0,42 0,28 #DIV/0! 1,73 1,26
SE3 2,13 2,41 1,81 #DIV/0! 0,09 0,05
SE4 0,64 0,78 0,55 #DIV/O! 1,16 1,00
SE5 1,19 0,32 0,11 #DIV/O! 0,37 0,13
SE6 0,21 0,25 0,06 #DIV/O! 0,24 0,16
SE7 4,76 2,26 1,61 #DIV/O! 2,38 1,68
SE8 0,00 2,26 1,61 #DIV/0! 1,05 1,17
MSE 1,54 1,24 0,87 #DIV/0! 1,00 0,78
VMSE 1,24 1,11 0,93 #DIV/0! 1,00 0,88
Diffusion si VMSE< 0,4
Diffusion ? diffgsionl diﬁL’Jsion_ difflfsion- 4DIV/O! diffL,Jsion diffgsion_
non établie  non établie  non établie non établie  non établie
c3-4 8,84 9,79 10,73 7,09 7,54 7,98
c1/c3-4 0,77 0,77 0,78 2,27 2,32 2,37
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
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Lessivage avec pas c_je pas qe pas c_ie pas (.je pas c_ie
diffusion ? dl'ffus[on dl’ffus[on dl'ffu3|_on #DIV/0! d!ffu3|_<)n d|’ffu3|.on
établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion #DIV/0! diffusion diffusion
établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 4,02 2,37 1,15 83,26 91,66 100,47
écart a la moyenne 2 1,02 0,18 0,02 20,69 14,05 8,69
écart a la moyenne 3 33,37 32,46 31,56 4,49 8,69 14,27
écart a la moyenne 4 5,19 3,28 1,81 5,50 4,79 413
écart a la moyenne 5 23,15 15,33 9,12 48,73 33,62 21,30
écart a la moyenne 6 11,32 5,15 1,38 3,28 2,02 1,06
écart a la moyenne 7 23,15 15,33 9,12 48,73 33,62 21,31
écart a la moyenne 8 23,15 15,33 9,12 3,06 5,69 9,13
écart type 3,94 3,34 2,81 5,22 4,93 4,75
écart type/ moyenne 0,82 0,55 0,39 0,75 0,62 0,54
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution #DIV/0! dissolution dissolution
établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
. s mécanisme mécanisme mécanisme meécanisme  mécanisme
Non identifié ? non identifié  non identifi€ non identifié #Div/ol non identifié  non identifié
c2-4 7,83 8,68 9,52 8,57 8,91 9,25
cl/c2-4 0,87 0,87 0,87 1,88 1,96 2,04
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
. as de pH as de pH as de pH as de pH as de pH
Lessivage ? P stablep P stablep P stablep #DIVIO! P stablep i stablep
c6/c5 #DIV/0! 3,92 1,99 #DIV/0! 4,41 2,33
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
Appauvrissement ? | pH instable pH instable pH instable | #DIV/0! pH instable  pH instable

pg/l Sn CO0-A 64 jours Sn C50-B 64 jours

Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 9,72 0,62 12,0 11,47 0,17 12,5

2 10,21 0,22 12,2 10,70 0,33 12,1

3 10,31 0,46 12,2 7,60 0,08 12,3

4 9,66 0,52 12,0 12,74 0,95 12,2

5 5,04 0,21 11,2 1,59 1,59 10,3

6 9,73 0,21 11,2 11,10 0,53 11,3

7 4,55 0,47 10,4 1,59 0,07 10,7

8 1,59 1,59 10,3 1,59 1,59 10,0

écart écart

Fraction moyenne moyenne

pH pH

1 moyenne 0,37 moyenne 1,09

2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53

3 écart type 0,52 écart type 0,71

4 pH 078 0.36 pH 098 0,57

5 moyenne 11,3 0,05 moyenne 11,26 1,24
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6 pH 2-8 0,05 pH 2-8 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 139 pH2-8) 119 1,97
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 9,10 9,72 10,33 11,30 11,47 11,64
2 9,99 10,21 10,43 10,37 10,70 11,03
3 9,86 10,31 10,77 7,52 7,60 7,67
4 9,14 9,66 10,19 11,79 12,74 13,69
5 4,83 5,04 5,25 0,00 1,59 3,19
6 9,52 9,73 9,94 10,57 11,10 11,63
7 4,08 4,55 5,03 1,52 1,59 1,66
8 0,00 1,59 3,18 0,00 1,59 3,18
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 7,07 7,60 8,14 6,63 7,30 7,96
c2-8 6,77 7,30 7,83 5,97 6,70 7,44
c2-7 7,90 8,25 8,60 6,96 7,55 8,15
c8/c7 0,00 0,35 0,63 0,00 1,00 1,92
SE2 0,52 0,48 0,45 0,89 1,28 1,03
SE3 0,49 0,50 0,50 0,29 0,44 0,32
SE4 0,37 0,39 0,41 1,32 2,06 1,89
SE5 0,23 0,23 0,23 1,19 0,48 0,25
SE6 0,01 0,01 0,00 0,18 0,52 0,40
SE7 2,77 2,66 2,55 3,85 2,65 2,70
SES8 0,00 0,00 0,00 0,00 2,66 2,07
MSE 0,73 0,71 0,69 1,29 1,44 1,24
VMSE 0,86 0,84 0,83 1,13 1,20 1,11
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffgsioq dif‘fL’Jsion. diffL’Jsion_ diffL’Jsion_ diffgsion diffgsion_
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 9,50 9,99 10,48 9,65 10,17 10,68
c1/c3-4 0,96 0,97 0,99 1,17 1,13 1,09
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessivage avec pas (.je pas c_ie pas (.je pas (.je pas (.je pas (.je
diffusion 2 dl’ffus[on dl’f‘fus[on dllffu3|_on d|’ffu3|.on dl’ffus[on d|’ffu3|.on
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 4,15 4,47 4,81 21,78 17,41 13,52
écart a la moyenne 2 8,58 6,82 5,26 13,99 11,58 9,41
écart a la moyenne 3 7,79 7,33 6,89 0,78 0,09 0,08
écart a la moyenne 4 4,30 4,25 4,20 26,57 29,62 32,84
écart a la moyenne 5 5,00 6,57 8,35 44,02 32,55 22,81
écart a la moyenne 6 6,04 4,54 3,24 15,50 14,45 13,43
écart a la moyenne 7 8,91 9,30 9,69 26,14 32,55 39,68
écart a la moyenne 8 49,92 36,15 24,59 44,02 32,56 22,82
écart type 3,44 3,15 2,89 4,91 4,62 4,40
écart type/ moyenne 0,49 0,41 0,36 0,74 0,63 0,55
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
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non identifié 2 mécanisme meécanisme meécanisme | mécanisme meécanisme mécanisme
’ non identifi¢ non identifié¢ non identifié | non identifi¢ non identifi€¢ non identifié
c2-4 9,66 10,06 10,46 9,89 10,35 10,80
cl1/c2-4 0,94 0,97 0,99 1,14 1,11 1,08

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la

valeur absolue de la différence entre le pH

du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8

Lessivage ? pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,97 1,93 1,89 #DIV/0! 6,97 3,65
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c¢8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
Appauvrissement ? | pHinstable pHinstable pH instable | pH instable pHinstable pH instable

© 2018 Tous droits réservés.

pg/l V CO-A 64 jours V C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 0,30 0,30 12,0 0,73 0,02 12,5
2 0,30 0,30 12,2 0,30 0,30 12,1
3 1,32 0,02 12,2 1,34 0,03 12,3
4 4,27 0,19 12,0 3,60 0,09 12,2
5 7,57 0,10 11,2 7,10 0,21 10,3
6 10,51 0,20 11,2 9,93 0,12 11,3
7 21,51 0,05 10,4 24,84 0,28 10,7
8 25,10 0,40 10,3 28,24 0,35 10,0
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 114 0,52 pH 114 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0,78 0,36 pH 0.98 0,57
5 moyenne 113 0,05 moyenne 11,26 1,24
6 pH 2-8 ’ 0,05 pH 2-8 0,01
7 abs (pH1- 0.70 1,02 abs (pH1- 1,19 0,57
8 pH2-8) : 1,39 pH2-8) 1,97
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 0,00 0,30 0,59 0,71 0,73 0,75
2 0,00 0,30 0,59 0,00 0,30 0,59
3 1,30 1,32 1,34 1,31 1,34 1,38
4 4,08 4,27 4,46 3,51 3,60 3,69
5 7,47 7,57 7,67 6,89 7,10 7,31
6 10,31 10,51 10,71 9,81 9,93 10,05
7 21,46 21,51 21,55 24,56 24,84 25,12
8 24,71 25,10 25,50 27,89 28,24 28,59
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 8,67 8,86 9,05 9,33 9,51 9,69
c2-8 9,90 10,08 10,26 10,57 10,76 10,96
c2-7 7,44 7,58 7,72 7,68 7,85 8,02
c8/c7 1,15 1,17 1,18 1,14 1,14 1,14
SE2 0,22 0,19 0,17 0,22 0,19 0,17
SE3 0,11 0,11 0,11 0,12 0,12 0,12
SE4 0,00 0,00 0,00 0,02 0,02 0,02
SE5 0,03 0,03 0,03 0,08 0,07 0,07
SEG6 0,01 0,01 0,01 0,00 0,00 0,00
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SE7 0,09 0,07 0,05 0,21 0,19 0,18
SES8 0,39 0,39 0,38 0,60 0,57 0,55
MSE 0,12 0,12 0,11 0,18 0,17 0,16
VMSE 0,35 0,34 0,33 0,42 0,41 0,40
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? di'ffusi_on di'ffusi_on di'ffusi_on diffgsion_ diffgsion_ di’ffusi.on
établie établie établie non établie  non établie établie
c3-4 2,69 2,80 2,90 2,41 2,47 2,53
c1/c3-4 0,00 0,11 0,20 0,29 0,30 0,30
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessi pas de pas de pas de pas de pas de pas de
essivage avec lessivage lessivage lessivage diffusion diffusion lessivage
diffusion ? S N e o1 e N
établi établi établi établie établie établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
. d'ap[:;ivris d‘apzzivris d‘apzzivris pas <_je pas (.je d'apzzivris
Appauvrissement ? diffusion diffusion
sement sement sement et e sement
détabli détabl d'établ établie établie détabli
écart a la moyenne 1 75,10 73,32 71,57 74,46 77,11 79,81
écart a la moyenne 2 75,10 73,33 71,58 87,12 84,89 82,68
écart a la moyenne 3 54,20 56,81 59,47 64,43 66,72 69,05
écart a la moyenne 4 20,99 21,04 21,09 33,93 34,95 35,98
écart a la moyenne 5 1,44 1,67 1,91 5,96 5,80 5,64
écart a la moyenne 6 2,70 2,73 2,75 0,22 0,18 0,14
écart a la moyenne 7 163,61 159,91 156,25 231,78 234,98 238,20
écart a la moyenne 8 257,31 263,89 270,54 344,37 350,91 357,51
écart type 9,02 9,03 9,05 10,26 10,34 10,42
écart type/ moyenne 1,04 1,02 1,00 1,10 1,09 1,08
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
. e diffusion diffusion diffusion mécanisme meécanisme diffusion
Non identifié? . . . : . : ! i x : o x ) .
établie établie établie non identifi¢  non identifié établie
c2-4 1,80 1,96 2,13 1,61 1,75 1,89
cl/c2-4 0,00 0,15 0,28 0,44 0,42 0,40
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
Lessi o mécanisme mécanisme mécanisme | pas de pH pas de pH  mécanisme
essivage “ : ) ) )
identifié identifié identifié stable stable identifié
c6/c5 1,38 1,39 1,40 1,42 1,40 1,38
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
. mécanisme mécanisme mécanisme . . mécanisme
Appauvrissement ? | g0 i identifié identific | P instable  pHinstable 40 ke
pg/l Zn CO-A 64 jours Zn C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 6,09 0,08 12,0 5,73 0,08 12,5
2 4,69 0,11 12,2 5,39 0,01 12,1
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3 10,82 0,11 12,2 6,45 0,06 12,3
4 7,67 0,03 12,0 6,29 0,09 12,2
5 14,75 0,17 11,2 10,13 0,10 10,3
6 23,29 0,11 11,2 11,57 0,09 11,3
7 9,14 0,12 10,4 8,86 0,08 10,7
8 56,15 0,13 10,3 11,96 0,03 10,0
écart écart
Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 mo;rl)znne 114 0,37 mozi'nne 1.4 1,09
2 0,52 0,53
3 eca;t;ype 0.78 0,52 eca;t;ype 0,98 0,71
4 0,36 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 13 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0.70 1,39 pH2-8) 1,19 197
Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 6,01 6,09 6,17 5,65 573 5,81
2 4,59 4,69 4,80 5,38 5,39 5,40
3 10,71 10,82 10,93 6,39 6,45 6,51
4 7,64 7,67 7,69 6,20 6,29 6,38
5 14,58 14,75 14,91 10,02 10,13 10,23
6 23,19 23,29 23,40 11,48 11,57 11,66
7 9,02 9,14 9,27 8,78 8,86 8,94
8 56,03 56,15 56,28 11,93 11,96 11,98
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 16,47 16,58 16,68 8,23 8,30 8,36
c2-8 17,96 18,07 18,18 8,60 8,66 8,73
c2-7 11,62 11,73 11,83 8,04 8,11 8,19
c8/c7 6,21 6,14 6,07 1,36 1,35 1,34
SE2 0,04 0,04 0,04 0,03 0,02 0,02
SE3 0,02 0,02 0,02 0,08 0,08 0,08
SE4 0,00 0,00 0,00 0,06 0,07 0,07
SE5 0,01 0,01 0,01 0,05 0,06 0,06
SE6 0,13 0,13 0,13 0,16 0,16 0,16
SE7 1,86 1,85 1,84 0,72 0,71 0,71
SES8 1,57 1,54 1,51 0,23 0,24 0,24
MSE 0,52 0,51 0,51 0,19 0,19 0,19
VMSE 0,72 0,72 0,71 0,44 0,44 0,44
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffgsionl diﬁ’L’Jsion_ diffL’Jsioq diffL’Jsion_ diffL’Jsion_ diffgsion_
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 9,17 9,24 9,31 6,29 6,37 6,45
c1/c3-4 0,65 0,66 0,66 0,90 0,90 0,90
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
ossivageavec | Pasde  pasde  pasde | pasde  pasde  pasde
diffusion ? dl’ffus[on dl’ffuspn d|,ffu3|pn d|,ffu3|pn dl’ffus[on dl’ffuspn
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
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pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 109,46 109,95 110,44 6,64 6,59 6,54
écart a la moyenne 2 141,21 141,21 141,20 8,14 8,46 8,79
écart a la moyenne 3 33,18 33,13 33,08 3,39 3,42 3,46
écart a la moyenne 4 77,97 79,39 80,82 4,12 4,02 3,92
écart a la moyenne 5 3,57 3,35 3,13 3,22 3,35 3,48
écart a la moyenne 6 45,12 45,11 45,10 10,58 10,73 10,89
écart a la moyenne 7 55,49 55,22 54,95 0,30 0,32 0,33
écart a la moyenne 8 1564,81 1566,47 1568,14 13,69 13,39 13,10
écart type 15,93 15,94 15,96 2,50 2,51 2,51
écart type/ moyenne 0,97 0,96 0,96 0,30 0,30 0,30
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
Non identifié? mécgnismg méc_anisr_n_e’ méc_anismg méc_anisrp_g méc_anism_g méc_anism_e’
non identifié non identifi€ non identifié | non identifié non identifi€ non identifié
c2-4 7,65 7,73 7,81 5,99 6,04 6,10
cl/c2-4 0,79 0,79 0,79 0,94 0,95 0,95
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
Lessivage ? pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,59 1,58 1,57 1,15 1,14 1,14
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9

Appauvrissement ? | pH instable pHinstable pH instable | pHinstable pHinstable pH instable

pg/l Ca CO-A 64 jours Ca C50-B 64 jours
Fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH

1 21159 72 12,0 38633 306 12,5
2 32989 187 12,2 21911 174 12,1
3 30006 218 12,2 32041 943 12,3
4 20420 139 12,0 25166 171 12,2
5 9520 22 11,2 200 200 10,3
6 7410 67 11,2 6245 21 11,3
7 200 200 10,4 200 200 10,7
8 2326 13 10,3 1471 5 10,0

écart écart

Fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0,78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 13 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
abs (pH1- abs (pH1-
7 oH2-8) 0,70 1,02 oH2-8) 1,19 0,57
8 1,39 1,97
378
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Fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 21087 21159 21231 38327 38633 38939
2 32802 32989 33176 21737 21911 22085
3 29788 30006 30224 31098 32041 32984
4 20281 20420 20559 24995 25166 25337
5 9498 9520 9542 0 200 400
6 7343 7410 7477 6224 6245 6266
7 0 200 400 0 200 400
8 2313 2326 2339 1466 1471 1476
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 15389 15504 15618 15481 15733 15986
c2-8 14575 14696 14817 12217 12462 12707
c2-7 16619 16758 16896 14009 14294 14579
c8/c7 #DIV/0! 11,63 5,85 #DIV/0! 7,36 3,69
SE2 #DIV/0! 3,16 3,14 #DIV/0! 1,67 1,62
SE3 #DIV/0! 2,48 2,47 #DIV/0! 4,43 4,53
SE4 #DIV/0! 0,85 0,85 #DIV/O! 2,41 2,33
SE5 #DIV/0! 0,08 0,08 #DIV/O! 0,84 0,81
SE6 #DIV/0! 0,18 0,18 #DIV/0! 0,19 0,19
SE7 #DIV/0! 3,44 3,39 #DIV/0! 3,43 3,37
SES8 #DIV/0! 2,92 2,92 #DIV/0! 3,06 3,07
MSE #DIV/0! 1,87 1,86 #DIV/O! 2,29 2,27
VMSE #DIV/0! 1,37 1,36 #DIV/O! 1,51 1,51
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? goivyjor  diffusion o diffusion | ny g o diffusion o diffusion
non établie  non établie non établie  non établie
c3-4 25035 25213 25391 28047 28604 29160
c1/c3-4 0,84 0,84 0,84 1,37 1,35 1,34
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessivage avec pas (.je pas (_1e pas Qe pas (je
diffusion ? #DIV/0! dl’ffus[on dllffus[on #DIV/0! dllffu3|_on dllffu3|.on
établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? #DIV/0! diffusion diffusion #DIV/0! diffusion diffusion
établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 3,25E+07 3,20E+07 3,15E+07 5,22E+08 5,24E+08 5,27E+08
écart a la moyenne 2 | 3,03E+08 3,06E+08 3,08E+08 3,91E+07 3,82E+07 3,72E+07
écart a la moyenne 3 | 2,07E+08 2,10E+08 2,13E+08 2,44E+08 2,66E+08 2,89E+08
écart a la moyenne 4 | 2,39E+07 2,42E+07 2,44E+07 9,05E+07 8,90E+07 8,74E+07
écart a la moyenne 5 | 3,47E+07 3,58E+07 3,69E+07 2,40E+08 2,41E+08 2,43E+08
écart a la moyenne 6 | 6,47E+07 6,55E+07 6,63E+07 8,57E+07 9,00E+07 9,45E+07
écartala moyenne 7 | 2,37E+08 2,34E+08 2,32E+08 2,40E+08 2,41E+08 2,43E+08
écart ala moyenne 8 | 1,71E+08 1,74E+08 1,76E+08 1,96E+08 2,03E+08 2,11E+08
écart type 1,16E+04 1,16E+04 1,17E+04 1,44E+04 1,45E+04 1,47E+04
écart type/ moyenne 0,75 0,75 0,75 0,93 0,92 0,92
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? #DIV/0! dissolution dissolution #DIV/0! dissolution dissolution
établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
. - mécanisme  mécanisme mécanisme mécanisme
Non identifié? #DIVIO! non identifié  non identifié #DIVIO! non identifié  non identifié
c2-4 27624,052 27805 27985,948 | 25943,632 26372,6667 26801,7013
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1,45285633

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH

du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
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. pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
Lessivage ? #DIVIO! stable stable #DIVIO! stable stable
c6/c5 0,77306456 0,77836134 0,7836342 #DIV/0! 31,225 15,6655016
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
cb/c5<0,9
Appauvrissement ? #DIV/0! pH instable  pH instable #DIV/0! pH instable  pH instable
pg/l K CO-A 64 jours K C50-B 64 jours
fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 135172 765 12,0 288646 980 12,5
2 93560 529 12,2 138186 1095 12,1
3 92582 943 12,2 138840 1036 12,3
4 86609 686 12,0 131568 744 12,2
5 64481 292 11,2 84762 671 10,3
6 78471 533 11,2 97613 663 11,3
7 123603 140 10,4 167397 1515 10,7
8 118018 267 10,3 146264 1655 10,0
écart écart
fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 1,39 pH2-8) 1.19 1,97
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 134407 135172 135937 287666 288646 289626
2 93031 93560 94089 137091 138186 139281
3 91639 92582 93525 137804 138840 139876
4 85923 86609 87295 130824 131568 132312
5 64189 64481 64773 84091 84762 85433
6 77938 78471 79004 96950 97613 98276
7 123463 123603 123743 165882 167397 168912
8 117751 118018 118285 144609 146264 147919
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 98543 99062 99581 148115 149160 150204
c2-8 93419 93903 94388 128179 129233 130287
c2-7 89364 89884 90405 125440 126394 127348
c8/c7 0,95 0,95 0,96 0,87 0,87 0,88
SE2 2,80E-01 2,80E-01 2,81E-01 3,00E-01 3,01E-01 3,01E-01
SE3 2,64E-01 2,69E-01 2,74E-01 3,06E-01 3,06E-01 3,06E-01
SE4 2,05E-01 2,07E-01 2,10E-01 2,48E-01 2,46E-01 2,44E-01
SE5 6,05E-02 6,07E-02 6,09E-02 1,77E-01 1,77E-01 1,77E-01
SE6 9,74E-03 9,48E-03 9,21E-03 1,01E-01 1,02E-01 1,02E-01
SE7 2,97E-01 3,03E-01 3,09E-01 7,39E-01 7,35E-01 7,32E-01
SES8 3,68E-01 3,72E-01 3,77E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
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MSE 0,21 0,21 0,22 0,31 0,31 0,31
MSE 0,46 0,46 0,47 0,56 0,56 0,56
Diffusion si vMSE <0,4
Diffusion? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
| non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 88781 89596 90410 134314 135204 136094
c1/c3-4 1,51 1,51 1,50 2,14 2,13 2,13
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessivage avec pas de pas de pas de pas de pas de pas de
diffus%on” diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
' établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie

écart a la moyenne 1 1,29E+09 1,30E+09 1,32E+09 1,95E+10 1,95E+10 1,94E+10
écart a la moyenne 2 | 3,04E+07 3,03E+07 3,02E+07 1,22E+08 1,20E+08 1,19E+08
écart a lamoyenne 3 | 4,77E+07 4,20E+07 3,67E+07 1,06E+08 1,06E+08 1,07E+08
écart a lamoyenne 4 | 1,59E+08 1,55E+08 1,51E+08 2,99E+08 3,09E+08 3,20E+08
écart a lamoyenne 5 | 1,18E+09 1,20E+09 1,21E+09 4,10E+09 4,15E+09 4,20E+09
écart a lamoyenne 6 | 4,25E+08 4,24E+08 4,23E+08 2,62E+09 2,66E+09 2,70E+09
écart a lamoyenne 7 | 6,21E+08 6,02E+08 5,84E+08 3,16E+08 3,33E+08 3,50E+08
écart a la moyenne 8 | 3,69E+08 3,59E+08 3,50E+08 1,23E+07 8,38E+06 5,22E+06

écart type 2,27E+04 2,27E+04 2,27E+04 5,81E+04 5,82E+04 5,83E+04
écart type/ moyenne 0,23 0,23 0,23 0,39 0,39 0,39
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
mécanisme mécanisme meécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme
non identifié¢ non identifié¢ non identifié | non identifié¢ non identifi& non identifié
c2-4 90198 90917 91636 135240 136198 137156
c1/c2-4 1,49 1,49 1,48 2,13 2,12 2,11
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8

pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH

Non identifié?

i ?
Lessivage stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,21 1,22 1,22 1,15 1,15 1,15
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9

Appauvrissement ? | pHinstable pHinstable pH instable | pH instable pHinstable pH instable

pg/l Na CO-A 64 jours Na C50-B 64 jours
fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 68684 311 12,0 310737 1407 12,5
2 48344 438 12,2 130507 295 12,1
3 48893 1036 12,2 130759 16 12,3
4 44693 253 12,0 120928 547 12,2
5 36850 83 11,2 75229 85 10,3
6 44650 303 11,2 90027 611 11,3
7 72262 245 10,4 168163 190 10,7
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8 67507 229 10,3 142487 1129 10,0
écart écart
fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 114 0,52 pH 14 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 1.3 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 139 pH2-8) 119 1,97
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 68373 68684 68995 309330 310737 312144
2 47906 48344 48782 130212 130507 130802
3 47857 48893 49929 130743 130759 130775
4 44440 44693 44946 120381 120928 121475
5 36767 36850 36933 75144 75229 75314
6 44347 44650 44953 89416 90027 90638
7 72017 72262 72507 167973 168163 168353
8 67278 67507 67736 141358 142487 143616
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 53623 53985 54348 145569 146105 146640
c2-8 51516 51886 52255 122175 122586 122996
c2-7 48889 49282 49675 118978 119269 119560
c8/c7 0,93 0,93 0,93 0,84 0,85 0,85
SE2 2,14E-01 2,16E-01 2,18E-01 3,02E-01 3,02E-01 3,01E-01
SE3 2,13E-01 2,26E-01 2,39E-01 3,07E-01 3,04E-01 3,01E-01
SE4 1,57E-01 1,56E-01 1,55E-01 2,18E-01 2,20E-01 2,22E-01
SE5 4,81E-02 4,96E-02 5,12E-02 2,11E-01 2,12E-01 2,13E-01
SEG6 5,21E-03 5,25E-03 5,29E-03 1,15E-01 1,13E-01 1,11E-01
SE7 2,20E-01 2,25E-01 2,30E-01 5,93E-01 5,96E-01 5,99E-01
SES8 3,15E-01 3,20E-01 3,26E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,17 0,17 0,17 0,29 0,29 0,29
MSE 0,41 0,41 0,42 0,54 0,54 0,54
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion? diffL’Jsion. diffl:lsion_ diffL’Jsioq diffL’Jsion_ diffL’Jsion_ diffgsion_
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 46149 46793 47437 125562 125844 126125
c1/c3-4 1,48 1,47 1,45 2,46 2,47 2,47
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
ossivagoavec | Pdsde  pasde  pasde | pasde  pasde  pasde
diffusion ? dl’ffus[on dl’ffus[on dllffu3|_on dl’ffus[on dl’ffus[on dl,foSI.OI‘l
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie
écart a la moyenne 1 2,18E+08 2,16E+08 2,15E+08 2,68E+10 2,71E+10 2,74E+10
écart ala moyenne 2 | 3,27E+07 3,18E+07 3,10E+07 2,36E+08 2,43E+08 2,51E+08
écart a la moyenne 3 | 3,32E+07 2,59E+07 1,95E+07 2,20E+08 2,35E+08 2,52E+08
écart a la moyenne 4 | 8,43E+07 8,63E+07 8,84E+07 6,34E+08 6,34E+08 6,33E+08
écart a la moyenne 5 | 2,84E+08 2,94E+08 3,03E+08 4,96E+09 5,02E+09 5,09E+09
écart a la moyenne 6 | 8,60E+07 8,71E+07 8,83E+07 3,15E+09 3,14E+09 3,14E+09
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écart ala moyenne 7 | 3,38E+08 3,34E+08 3,30E+08 5,02E+08 4,87E+08 4,71E+08
écart a la moyenne 8 1,86E+08 1,83E+08 1,79E+08 1,77E+07 1,31E+07 9,15E+06
écart type 1,26E+04 1,25E+04 1,25E+04 6,76E+04 6,79E+04 6,82E+04
écart type/ moyenne 0,23 0,23 0,23 0,46 0,46 0,47
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentration / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
Non identifie? méc.anisrp.e’ méc_anisr_n_e: méc_anisrpg mécgnism_g méc_anisr_n_e: méc_anisr_n_g
non identifié non identifié non identifié | non identifié¢ non identifi€¢ non identifié
c2-4 46735 47310 47885 127112 127398 127684
cl1/c2-4 1,46 1,45 1,44 2,43 2,44 2,44

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la
du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8

valeur absolue de la différence entre le pH

Lessivage ? pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH
stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,21 1,21 1,22 1,19 1,20 1,20
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
Appauvrissement ? | pH instable pHinstable pH instable | pHinstable pHinstable pH instable

© 2018 Tous droits réservés.

pg/l Si CO-A 64 jours Si C50-B 64 jours
fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 1720 16 12,0 1537 16 12,5
2 1793 6 12,2 1802 8 12,1
3 2383 39 12,2 2273 0 12,3
4 2755 34 12,0 2896 10 12,2
5 3113 7 11,2 2482 17 10,3
6 3435 23 11,2 3450 23 11,3
7 3693 33 10,4 3661 17 10,7
8 3610 20 10,3 3150 18 10,0
écart écart
fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 13 0,05 pH 2-8 11,26 0,01
’ abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 139 pH2-8) 119 1,97
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 1704 1720 1735 1521 1537 1552
2 1787 1793 1799 1794 1802 1810
3 2344 2383 2421 2273 2273 2273
4 2721 2755 2789 2886 2896 2906
5 3106 3113 3120 2465 2482 2499
6 3412 3435 3459 3426 3450 3473
7 3659 3693 3726 3645 3661 3678
8 3589 3610 3630 3132 3150 3167
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
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c1-8 2790 2813 2835 2643 2656 2670
c2-8 2946 2969 2992 2803 2816 2829
c2-7 2838 2862 2886 2748 2761 2773
c8/c7 0,98 0,98 0,97 0,86 0,86 0,86
SE2 1,95E-02 1,88E-02 1,81E-02 1,16E-02 1,16E-02 1,16E-02
SE3 1,08E-01 1,13E-01 1,17E-01 7,96E-02 7,75E-02 7,54E-02
SE4 2,08E-01 2,12E-01 2,16E-01 2,55E-01 2,54E-01 2,53E-01
SE5 1,48E-02 1,34E-02 1,21E-02 3,76E-02 3,68E-02 3,61E-02
SE6 5,08E-02 5,02E-02 4,97E-02 2,43E-02 2,52E-02 2,61E-02
SE7 3,90E-01 3,88E-01 3,86E-01 7,32E-01 7,32E-01 7,32E-01
SES8 4,21E-01 4,24E-01 4,27E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,17 0,17 0,18 0,19 0,19 0,19
MSE 0,42 0,42 0,42 0,44 0,44 0,43
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion? difquion diffgsion_ diffgsion_ diffgsion_ diffgsion_ diffL'Jsion_
non établie  non établie  non établie | non établie  non établie  non établie
c3-4 2532 2569 2605 2579 2584 2589
c1/c3-4 0,67 0,67 0,67 0,59 0,59 0,60
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lossivage avec | Pasde  pasde  pasde [ pasde  pasde  pasde
diffusion 2 d[ffu3|_()n d!ffu3|_()n d|'ffu3|_on dl’ffus[on dl’ffus[on dl,foSI.OI"I
établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Appauvrissement ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie

écart a la moyenne 1 1,18E+06 1,19E+06 1,21E+06 1,26E+06 1,25E+06 1,25E+06
écart a lamoyenne 2 | 1,01E+06 1,04E+06 1,07E+06 7,21E+05 7,30E+05 7,39E+05
écart a la moyenne 3 | 1,99E+05 1,85E+05 1,71E+05 1,37E+05 1,47E+05 1,57E+05
écart a la moyenne 4 | 4,88E+03 3,35E+03 2,11E+03 5,92E+04 5,74E+04 5,57E+04
écart a lamoyenne 5 | 9,97E+04 9,03E+04 8,13E+04 3,16E+04 3,04E+04 2,92E+04
écart a la moyenne 6 | 3,87E+05 3,88E+05 3,89E+05 6,14E+05 6,30E+05 6,45E+05
écart a la moyenne 7 | 7,55E+05 7,75E+05 7,94E+05 1,00E+06 1,01E+06 1,02E+06
écart a la moyenne 8 | 6,38E+05 6,35E+05 6,32E+05 2,39E+05 2,43E+05 2,48E+05

écart type 7,31E+02 7,34E+02 7,38E+02 7,13E+02 7,16E+02 7,19E+02
écart type/ moyenne 0,26 0,26 0,26 0,27 0,27 0,27
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

mécanisme mécanisme meécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme

non identifié non identifié non identifié | non identifi€¢ non identifi¢ non identifié

c2-4 2284 2310 2337 2318 2324 2330

cl/c2-4 0,75 0,74 0,74 0,66 0,66 0,67

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH

du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8
pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH pas de pH

Non identifié?

i ?
Lessivage stable stable stable stable stable stable
c6/c5 1,10 1,10 1,11 1,39 1,39 1,39
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c¢8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9

Appauvrissement ? | pH instable  pHinstable pH instable | pH instable  pHinstable pH instable
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pg/l Mg CO-A 64 jours Mg C50-B 64 jours
fraction moyenne IC95 pH moyenne IC95 pH
1 59,5 0,3 12,0 354 0,7 12,5
2 59,9 0,5 12,2 50,0 0,5 12,1
3 77,6 0,6 12,2 56,5 0,6 12,3
4 88,8 0,3 12,0 65,0 0,5 12,2
5 135,2 0,3 11,2 65,1 0,4 10,3
6 159,6 0,9 11,2 94,3 0,6 11,3
7 164,5 0,4 10,4 66,4 0,4 10,7
8 159,6 0,9 10,3 72,3 0,3 10,0
écart écart
fraction moyenne moyenne
pH pH
1 moyenne 0,37 moyenne 1,09
2 pH 1.4 0,52 pH 1.4 0,53
3 écart type 0,52 écart type 0,71
4 pH 0.78 0,36 pH 0,98 0,57
5 moyenne 0,05 moyenne 1,24
6 pH 2-8 13 0,05 pH 2-8 1126 0,01
7 abs (pH1- 1,02 abs (pH1- 0,57
8 pH2-8) 0,70 1,39 pH2-8) 119 1,97
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 59,2 59,5 59,8 34,7 35,4 36,1
2 59,4 59,9 60,4 49,6 50,0 50,5
3 77,0 77,6 78,2 55,9 56,5 571
4 88,5 88,8 89,1 64,5 65,0 65,5
5 134,9 135,2 135,5 64,7 65,1 65,4
6 158,7 159,6 160,5 93,7 94,3 95,0
7 164,1 164,5 164,8 66,1 66,4 66,8
8 158,7 159,6 160,5 71,9 72,3 72,6
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 112,6 113,1 113,6 62,6 63,1 63,6
c2-8 120,2 120,7 121,3 66,6 67,1 67,6
c2-7 113,8 114,3 114,8 65,7 66,2 66,7
c8/c7 0,97 0,97 0,97 1,09 1,09 1,09
SE2 7,63E-04 8,57E-04 9,57E-04 7,67E-02 7,75E-02 7,83E-02
SE3 3,02E-02 3,09E-02 3,17E-02 1,38E-01 1,41E-01 1,44E-01
SE4 7,24E-02 7,19E-02 7,14E-02 2,51E-01 2,51E-01 2,52E-01
SE5 3,59E-02 3,50E-02 3,40E-02 1,48E-03 1,38E-03 1,28E-03
SE6 1,50E-01 1,51E-01 1,52E-01 2,24E-01 2,24E-01 2,24E-01
SE7 2,52E-01 2,55E-01 2,58E-01 7,66E-01 7,69E-01 7,71E-01
SES8 2,99E-01 2,97E-01 2,96E-01 6,20E-01 6,24E-01 6,28E-01
MSE 0,12 0,12 0,12 0,30 0,30 0,30
MSE 0,35 0,35 0,35 0,54 0,55 0,55
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion? di’ffusipn di’ﬁusipn di,ffusipn diffL,Jsion diffL,Jsion diffgsion_
établie établie établie non établie  non établie  non établie
c3-4 82,7366837 83,1947971 83,6529105 | 60,1612863 60,7383272 61,315368
c1/c3-4 0,71583296 0,71512819 0,71443114 | 0,57682472 0,58255135 0,58817019
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
Lessi pas de pas de pas de pas de pas de pas de
essivage avec lessivage lessivage lessivage diffusion diffusion diffusion
diffusion ? Sivag Sivag Sivag o1 o1 e
établi etabli établi établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
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d'a p:Suvris d'a pEj:lsuvris d'a pzivris pas de pas de pas de
Appauvrissement ? s[()apr)nent sF(l,Fr)nent s?r)nent diffusion diffusion diffusion
d'établi d'établi d'établi établie établie etablie

ecart a lamoyenne 1 | 2,85E+03 2,87E+03 2,90E+03 7,80E+02 7,70E+02 7,60E+02
ecart a lamoyenne 2 | 2,82E+03 2,83E+03 2,83E+03 1,71E+02 1,72E+02 1,73E+02
ecart a lamoyenne 3 | 1,26E+03 1,26E+03 1,25E+03 4,56E+01 4,38E+01 4,19E+01
ecart a lamoyenne 4 | 5,81E+02 5,92E+02 6,02E+02 3,35E+00 3,40E+00 3,46E+00
écart a la moyenne 5 | 5,00E+02 4,90E+02 4,81E+02 4,36E+00 3,83E+00 3,33E+00
écart a lamoyenne 6 | 2,13E+03 2,17E+03 2,20E+03 9,66E+02 9,75E+02 9,84E+02
écart a lamoyenne 7 | 2,65E+03 2,64E+03 2,62E+03 1,18E+01 1,10E+01 1,01E+01
écart a la moyenne 8 | 2,13E+03 2,16E+03 2,20E+03 8,67E+01 8,35E+01 8,04E+01

écart type 4,32E+01 4,33E+01 4,34E+01 1,61E+01 1,61E+01 1,60E+01
écart type/ moyenne 0,38 0,38 0,38 0,26 0,25 0,25
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de pas de pas de pas de pas de
Dissolution ? dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution
établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
. . diffusion diffusion diffusion mécanisme mécanisme mécanisme
Non identifié? i . . . , . . i . i . irr e
établie établie établie non identifi¢  non identifié non identifié
c2-4 75 75 76 57 57 58
cl/c2-4 0,79 0,79 0,79 0,61 0,62 0,63

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le
pH du premier éluat et de la moyenne de tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4 > 1,8

mécanisme mécanisme mécanisme | pas de pH pas de pH pas de pH

Lessivage ?

identifié identifié identifié stable stable stable
c6/c5 1,18 1,18 1,18 1,45 1,45 1,45
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0,9 et
c6/c5<0,9
mécanisme mécanisme meécanisme

Appauvrissement ? pH instable pHinstable pH instable

identifié identifié identifié

386

© 2018 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Annexe V-1
Baryum
ug/l Liant A 100j Liant B 60j Liant C 60j
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH
1 21,9 1,9 11,2 16,1 58 11,2 15,0 53 11,3
2 27,9 51 11,3 19,5 3,4 11,4 18,7 4,5 11,5
3 30,0 1,6 11,4 21,1 4,5 11,5 20,1 5,2 11,5
4 31,4 1,3 10,9 23,8 6,2 10,9 21,2 6,3 10,9
5 53,8 14,2 11,0 35,9 10,2 11,1 31,6 8,6 11,1
6 49,0 4,2 11,2 35,6 7,2 11,3 34,8 7,1 11,3
7 55,9 4,4 11,2 41,5 8,7 11,3 43,9 6,4 11,3
8 47,9 8,4 11,3 33,5 4,8 11,4 35,9 5,2 11,4
écart écart écart
fraction moyenne 112 moyenne moyenne 112 moyenne moyenne 11,3 moyenne
pH pH pH pH pH pH
1 8,40E-05 3,45E-03 2,13E-04
2 écart type 018 1,94E-02 écart type 019 3,05E-02 écart type 0,20 3,20E-02
3 pH ! 5,72E-02 pH i 4,75E-02 pH i 6,87E-02
4 moyenne 112 1,01E-01 moyenne 13 1,43E-01 moyenne 13 1,35E-01
5 pH 2-8 ’ 3,27E-02 pH 2-8 ’ 1,04E-02 pH 2-8 ’ 2,29E-02
6 2,01E-04 1,56E-06 7,66E-05
7 abs (pH1- 0,01 2,42E-03 abs (pH1- 0,07 2,13E-04 abs (pH1- 0,02 3,21E-04
8 PH2E) 5,75E-03 pH2S) 1,72E-02 pH2S) 1,04E-02
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 19,9 21,9 23,8 10,3 16,1 21,8 9,7 15,0 20,2
2 22,8 27,9 33,0 16,1 19,5 22,9 14,2 18,7 23,2
3 28,3 30,0 31,6 16,6 21,1 25,6 14,9 20,1 25,2
4 30,1 31,4 32,8 17,5 23,8 30,0 14,9 21,2 27,5
5 39,6 53,8 68,0 25,7 359 46,0 23,0 31,6 40,3
6 44,8 49,0 53,2 28,3 35,6 42,8 27,7 34,8 41,9
7 51,5 55,9 60,3 32,8 41,5 50,2 37,6 43,9 50,3
8 39,5 47,9 56,3 28,7 33,5 38,3 30,6 359 41,1
valeur inf moyenne  valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 34,6 39,7 44,9 22,0 28,4 34,7 21,6 27,6 33,7
c2-8 36,7 42,3 47,9 23,7 30,1 36,6 23,3 29,5 35,7
2-7 36,2 41,3 46,5 22,8 29,5 36,3 22,0 28,4 34,7
c8/c7 0,77 0,86 0,93 0,88 0,81 0,76 0,82 0,82 0,82
SE2 7,14E-03 1,67E-02 4,90E-02 2,53E-02 1,32E-02 7,57E-03 9,55E-03 1,26E-02 1,48E-02
SE3 5,68E-02 3,26E-02 3,75E-02 3,24E-02 2,83E-02 2,59E-02 1,75E-02 2,64E-02 3,30E-02
SE4 8,23E-02 4,65E-02 4,72E-02 4,98E-02 6,76E-02 8,02E-02 1,71E-02 4,10E-02 6,14E-02
SE5 3,80E-06 4,42E-02 2,38E-01 1,20E-03 1,51E-02 3,20E-02 2,39E-03 4,99E-04 4,56E-03
SE6 2,19E-02 9,01E-03 3,17E-02 2,25E-02 1,26E-02 7,82E-03 2,77E-02 1,84E-02 1,34E-02
SE7 5,76E-01 6,88E-01 3,69E-01 5,57E-01 6,05E-01 6,36E-01 2,28E-01 4,02E-01 5,38E-01
SE8 0,00E+00 0,00E+00 4,78E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,12 0,14 0,18 0,11 0,12 0,13 0,05 0,08 0,11
VMSE 0,35 0,37 0,42 0,34 0,35 0,36 0,22 0,29 0,33
Diffusion si VMSE <0,4
diffusion ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie non établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 29,2 30,7 32,2 17,1 22,4 27,8 14,9 20,6 26,4
cl/c3-4 0,68 0,71 0,74 0,60 0,72 0,79 0,65 0,72 0,77
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
avec lessivage lessivage diffusion lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage
diffusion ? établi établi établie établi établi établi établi établi établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
Appauvris appauvriss ~ appauvriss pas de appauvriss ~ appauvriss  appauvriss | appauvriss  appauvriss = appauvriss
sement ? ement ement diffusion ement ement ement ement ement ement
établi établi établie établi établi établi établi établi établi
feart ala 214 319 445 137 151 165 141 161 183
moyenne 1
écarta la 139 140 142 35 79 139 55 81 112
moyenne 2
feart ala 39 95 175 30 53 83 44 57 72
moyenne 3
feart ala 20 69 146 20 21 2 45 4 38
moyenne 4
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écart ala 25 198 535 14 56 128 2 16 43
moyenne 5
écart a la 105 86 69 40 52 65 38 51 67
moyenne 6
écartala 287 262 238 116 173 240 256 266 276
moyenne 7
écart ala 25 67 131 45 27 13 82 68 55
moyenne 8
écart type 10,3 12,4 15,3 7,4 8,7 10,3 9,1 9,6 10,3
écart type/ 0,30 0,31 0,34 0,34 0,31 0,30 0,42 0,35 0,30
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
» dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution
i établie établie établie établie établie établie établie établie établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
non diffusion  diffusion o€ | diffusion  diffusion  diffusion | diffusion  diffusion  diffusion
identifié ? établie établie en établie établie établie établie établie établie
identifié
c2-4 27,1 29,8 32,4 16,7 21,5 26,2 14,7 20,0 25,3
cl/c2-4 0,74 0,73 0,73 0,62 0,75 0,83 0,66 0,75 0,80
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4>1,8
lessivage ? m'écani.s.rr,le m'écani.s.rr,le lel:;:isvj;e m'écani's'n}e m'écani's'n:le rr%écani's'n}e rr%écani's'n}e m'écan'%s'n:\e m'écan'%s'rr,\e
identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
de surface
c6/c5 1,13 0,91 0,78 1,10 0,99 0,93 1,21 1,10 1,04
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5<0,9
. .. .. appauvriss . o I T (oo (o
Appauvris | mécanisme  mécanisme mécanisme  mécanisme  mécanisme | mécanisme mécanisme  mécanisme
sement ? identifié identifié em;’;;ﬁon identifié identifié identifié identifi¢ identifié identifié
Chlorures
ug/l Liant A 100j Liant B 60j Liant C 60j
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH moyenne 1C9% pH
1 73291 2247 11,2 86750 7750 11,2 83438 74 11,3
2 65148 2881 11,3 76173 5974 11,4 67687 1824 11,5
3 64300 4677 114 71063 2912 11,5 64576 1187 11,5
4 60845 1613 10,9 70953 9581 10,9 61094 441 10,9
5 101559 5395 11,0 123891 16091 11,1 100764 2775 11,1
6 82311 3989 11,2 82413 855 11,3 76665 3790 11,3
7 123796 4287 11,2 94828 18448 11,3 108418 9505 11,3
8 80231 5194 11,3 34403 13446 11,4 55107 4834 11,4
écart écart écart
fraction mog;rme 112 mo]})rle;me moyenne pH 112 mog;me mogle;ne 113 mo]})f;nne
1 8,40E-05 3,45E-03 2,13E-04
2 écart type 1,94E-02 , 3,05E-02 écart type 3,20E-02
3 pH 018 572802 | CrtypepH 0,19 4,75E-02 pH 0,20 6,87E-02
4 moyenne 12 1,01E-01 moyenne pH 113 1,43E-01 moyenne 13 1,35E-01
5 pH 2-8 ! 3,27E-02 2-8 ! 1,04E-02 pH 2-8 ! 2,29E-02
6 2,01E-04 1,56E-06 7,66E-05
7 abs (pH1- 001 2,42E-03 | abs (pH1-pH2- 0,07 2,13E-04 abs (pHI- 0.02 3,21E-04
pH2-8) ’ 8) pH2-8) ’
8 5,75E-03 1,72E-02 1,04E-02
. . valeur . valeur .
fraction valeur inf moyenne sup valeur inf moyenne sup valeur inf moyenne valeur sup
1 71044 73291 75538 79000 86750 94501 83364 83438 83512
2 62267 65148 68029 70199 76173 82147 65863 67687 69511
3 59622 64300 68977 68151 71063 73975 63389 64576 65763
4 59232 60845 62458 61372 70953 80533 60653 61094 61536
5 96163 101559 106954 107800 123891 139982 97988 100764 103539
6 78322 82311 86299 81557 82413 83268 72875 76665 80456
7 119508 123796 128083 76380 94828 113276 98914 108418 117923
8 75037 80231 85425 20957 34403 47849 50274 55107 59941
valeur inf moyenne valeur valeur inf moyenne valeur valeur inf moyenne valeur sup
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sup sup
cl-8 77649 81435 85220 70677 80059 89441 74165 77219 80273
c2-8 78593 82598 86603 69488 79103 88719 72851 76330 79810
2-7 79186 82993 86800 77577 86553 95530 76614 79867 83121
c8/c7 0,63 0,65 0,67 0,27 0,36 0,42 0,51 0,51 0,51
SE2 5,82E-02 5,76E-02 5,70E-02 1,30E-01 1,12E-01 9,92E-02 9,90E-02 9,15E-02 8,48E-02
SE3 4,32E-02 5,28E-02 6,23E-02 1,11E-01 7,62E-02 5,26E-02 7,97E-02 6,95E-02 6,06E-02
SE4 4,12E-02 3,54E-02 3,05E-02 6,06E-02 7,55E-02 8,88E-02 6,08E-02 4,84E-02 3,81E-02
SE5 1,52E-02 1,76E-02 1,99E-02 8,92E-02 1,16E-01 1,40E-01 3,53E-02 2,91E-02 2,39E-02
SE6 1,04E-02 9,84E-03 9,36E-03 1,57E-03 1,93E-02 4,81E-02 1,95E-02 1,72E-02 1,51E-02
SE7 4,53E-01 4,77E-01 4,99E-01 1,43E+00 1,18E+00 9,92E-01 7,94E-01 6,80E-01 5,83E-01
SE8 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,10 0,11 0,11 0,30 0,26 0,24 0,18 0,16 0,13
VMSE 0,32 0,33 0,34 0,55 0,51 0,49 0,43 0,39 0,37
Diffusion si VMSE <0,4
e e e e e diffusio e e e
. . diffusion diffusion diffusion diffusion non diffusion diffusion diffusion diffusion
diffusion ? , . , . , R . . , . nnon . . . . . .
établie établie établie établie non établie établie non établie établie établie
c3-4 59427 62572 65717 64762 71008 77254 62021 62835 63650
c1/c3-4 1,20 1,17 1,15 1,22 1,22 1,22 1,34 1,33 1,31
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
avec lessivage lessivage lessivage diffusion diffusion diffusio diffusion lessivage lessivage
diffusion ? établi établi établi établie établie n établie établie établi établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
i i d d d d i i
appauvriss appauvris appauvrisse appauvris Pas 'e Pas 'e Pas ? Pas 'e appauvriss ~ appauvriss
ement ? sement ment établi sement diffusion diffusion diffusio diffusion ement ement
) établi établi établie établie n établie établie établi établi
écartala 43632897 66320732 93740895 69270225 u771405 200700 | gueamay 3sestino 10493506
moyenne 1 9
ceartala | o3iooe30a 29527080 9sss0n95 228519 1510542 29211 Ggon0134 o0ss1041 115806597
moyenne 2 5 8
écartala 34973010 2015 oiagieier 6379558 80927220 22012 1 16100445 150836125 210518336
moyenne 3 1 94
ceartala | gag000132 4903 518130374 86582422 82920367 000 | 1go575689 250997283 351067874
moyenne 4 1 6
écartala 302766203 OV upnasoeso | 1378130077 1921243676 o077 | 567550421 554360844 541326335
moyenne 5 0 564
g al 111
ccartafa 452586 767164 1164270 118382443 ssaseo7 OB 1 es067 306618 33457
moyenne 6 2
ceartala | igoysy 17044271 183718800 32521764 218112838 000034 | (15400491 973403730 1417544507
moyenne 7 39 6 80
écartala 6826574 1450228 41723 2472121427 2084493735 200 | 570783317 488910970 413373576
moyenne 8 103
écart type 19514,9 20158,0 20862,7 22813,4 23593,2 25709,5 16601,0 17910,7 19558,1
écart type/ 0,25 025 0,24 0,32 0,29 0,29 0,22 0,23 0,24
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
pas de pas de
dissolution 'pas d? 'pas d? dissolut . pas de.z -pas d? dissolut | dissolution .pas de-3 .pas d?
dissolution dissolution . dissolution dissolution . , ) dissolution dissolution
? s s ion . s ion établie s o
établie établie , . établie établie } i établie établie
établie établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
non diffusion diffusion diffusio mécanisme mecanisme - mecanis |- g oolution diffusion diffusion
. s o o n } g non me non . s o
identifié ? établie établie , X non identifié . ., X ., établie établie établie
établie identifié identifié
c2-4 60373,6 63430,7 66487,8 66574,2 72729,6 78885,0 63301,7 64452,6 65603,5
cl/c2-4 1,18 1,16 1,14 1,19 1,19 1,20 1,32 1,29 1,27
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4>1,8
— pas de
L. . meécanis pas de . pas de o o P
. mécanisme mécanisme . lessivage . mécanisme  mécanism  mécanisme
lessivage ? . s . s me lessivage de lessivage . s . s . s
identifié identifié i . de identifié e identifié identifié
identifié surface de surface
surface
c6/c5 0,81 0,81 0,81 0,76 0,67 0,59 0,74 0,76 0,78
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5 <0,9
. P . mécanis . . appauvris mécanis .. L.
appauvriss mécanisme mécanisme me appauvrisse  appauvrisse sement me mécanisme mécanisme
ement ? identifié identifié . . ment établi ment établi , . . . identifié identifié
identifié établi identifié
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Sulfates
ug/l Liant A 100j Liant B 60j Liant C 60j
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH moyenne 1C9% pH
1 12342 428 11,2 8894 293 11,2 9987 908 11,3
2 13055 1126 11,3 8739 1431 11,4 10526 108 11,5
3 13238 886 11,4 7427 1498 11,5 9019 384 11,5
4 12669 589 10,9 6755 1253 10,9 7162 145 10,9
5 20909 1301 11,0 14025 3491 11,1 12362 1562 11,1
6 20064 1475 11,2 11668 1812 11,3 10677 1216 11,3
7 28415 2464 11,2 18499 1436 11,3 15066 952 11,3
8 31704 4463 11,3 20773 741 11,4 18176 1154 11,4
écart , écart
fraction moyenne moyenne moyenne ecart moyenne moyenne moyenne
oH 11,2 o o 11,2 pH o 11,3 o
1 8,40E-05 3,45E-03 2,13E-04
2 écart type 0,18 1,94E-02 écart type 0,19 3,05E-02 écart type 0,20 3,20E-02
3 pH 5,72E-02 pH 4,75E-02 pH 6,87E-02
4 moyenne 12 1,01E-01 moyenne 13 1,43E-01 moyenne 13 1,35E-01
5 pH 2-8 ! 3,27E-02 pH 2-8 ! 1,04E-02 pH 2-8 / 2,29E-02
6 2,01E-04 1,56E-06 7,66E-05
7 abs (pH1- 0,01 24E-03 | 0s (PHI- 0,07 2,13E-04 abs (pH1- 0,02 3,21E-04
pH2-8) pH2-8) pH2-8)
8 5,75E-03 1,72E-02 1,04E-02
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 11914 12342 12770 8601 8894 9187 9079 9987 10895
2 11929 13055 14181 7308 8739 10170 10418 10526 10634
3 12352 13238 14125 5928 7427 8925 8634 9019 9403
4 12080 12669 13258 5501 6755 8008 7017 7162 7307
5 19607 20909 22210 10534 14025 17516 10799 12362 13924
6 18589 20064 21538 9857 11668 13480 9461 10677 11893
7 25951 28415 30878 17064 18499 19935 14114 15066 16018
8 27240 31704 36167 20032 20773 21514 17023 18176 19330
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
cl-8 17458 19049 20641 10603 12097 13592 10818 11622 12425
c2-8 18250 20008 21765 10889 12555 14221 11067 11855 12644
2-7 16752 18058 19365 9365 11185 13006 10074 10802 11530
c8/c7 1,05 1,12 1,17 1,17 1,12 1,08 1,21 1,21 1,21
SE2 3,48E-02 3,44E-02 3,41E-02 4,17E-02 5,25E-02 6,16E-02 2,25E-01 1,77E-01 1,40E-01
SE3 4,40E-02 3,79E-02 3,31E-02 5,99E-03 1,55E-02 2,58E-02 9,81E-02 8,63E-02 7,66E-02
SE4 3,80E-02 2,76E-02 2,02E-02 1,46E-03 5,04E-03 9,23E-03 2,79E-02 1,88E-02 1,23E-02
SE5 2,00E-02 1,26E-02 7,65E-03 1,18E-03 3,39E-02 8,92E-02 1,84E-03 1,20E-02 2,83E-02
SE6 7,32E-03 4,87E-03 3,20E-03 7,73E-04 1,31E-05 2,22E-04 6,10E-03 1,05E-03 5,76E-05
SE7 1,98E-01 2,00E-01 2,01E-01 9,00E-02 1,55E-01 2,16E-01 3,50E-01 3,55E-01 3,60E-01
SE8 1,40E-01 7,98E-02 4,22E-02 7,50E-04 4,51E-02 1,25E-01 1,08E-01 1,11E-01 1,14E-01
MSE 0,07 0,06 0,05 0,02 0,04 0,08 0,12 0,11 0,10
VMSE 0,26 0,24 0,22 0,14 0,21 0,27 0,34 0,33 0,32
Diffusion si VMSE <0,4
diffusion ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 12216 12954 13691 5715 7091 8466 7826 8090 8355
cl/c3-4 0,98 0,95 0,93 1,51 1,25 1,09 1,16 1,23 1,30
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
avec lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage
diffusion ? établi établi établi établi établi établi établi établi établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 <0,9
pas pas pas pas pas pas pas pas pas
appauvrisse | d'appauvri  d'appauvri d'appauvris | d'appauvri d'appauvris d'appauvris | d'appauvris  d'appauvri  d'appauvr
ment ? ssement ssement sement ssement sement sement sement ssement issement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
éeartala | ay00se77 44991506 61954955 4006750 10261585 19404508 3025640 2673375 2342904
moyenne 1
éeartala | goseeo12 35930883 41728239 | 10857533 11277759 11705964 160199 1200659 3208552
moyenne 2
éeart ala 26067321 33767382 42462492 | 21854270 21817034 21779831 4768928 6775501 9133517
moyenne 3
ceartala 1 oeoig368 40706155 54504183 | 26026424 28545556 31181038 14448928 19890820 26200582
moyenne 4
écart a la
4620440 3457353 2462611 4826 3714341 15397745 345 547532 2245454
moyenne 5
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éeartala 1279273 1028458 804984 557086 184102 12490 1842261 892860 283584
moyenne 6
geartala 72130273 87705020 104801028 | 41739567 40983417 40234179 10863860 11862198 12904414
moyenne 7
;2;1;;1:8 95695386 160131203 241062571 88895955 75260179 62759033 38495636 42961306 47671980
écart type 6020,9 7139,0 8289,9 4923,7 4899,5 5030,8 3033,3 3294,0 3605,4
écart type/ 0,34 0,37 0,40 0,46 0,41 0,37 0,28 0,28 0,29
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
» dissolution  dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolution dissolutio
) établie établie établie établie établie établie établie établie n établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
non diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
identifié ? établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c2-4 12120,7 12987,7 13854,7 6245,9 7640,1 9034,4 8689,6 8902,2 9114,7
cl/c2-4 0,98 0,95 0,92 1,38 1,16 1,02 1,04 1,12 1,20
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4>1,8
lessivage ? rn'écani.s.rr}e m.écan%s.rr,le rITécan%sTe rITécan%sTe m.écani.s.njle @écan?sn:\e rrTécani.s.n}e rrTécani.s.n}e rn.écani.s.n:\e
identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
c6/c5 0,95 0,96 0,97 0,94 0,83 0,77 0,88 0,86 0,85
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5<0,9
appauvrisse | mécanisme mécanisme  mécanisme | mécanisme  mécanisme  mécanisme | mécanisme  mécanisme  mécanisme
ment ? identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
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Annexe V-2
Baryum
ug/l BCR 0/20 - 20% sédiment BCR 0/12,5 - 20% sédiment BCR 0/12,5 Témoin
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH
1 30,6 3,3 11,3 28,4 14,1 11,2 18,5 3,1 11,0
2 39,5 11,8 11,3 51,4 6,9 11,4 38,7 2,5 11,2
3 52,0 3,0 11,2 49,0 31 11,2 36,9 2,6 11,0
4 55,4 4,7 11,4 71,1 17,5 11,5 49,1 4,2 11,2
5 83,5 4,8 11,6 95,6 29,6 11,7 67,8 13,5 11,5
6 78,1 4,3 11,3 97,2 13,6 11,5 64,8 4,2 111
7 122,2 6,1 11,9 126,2 7,0 12,0 88,2 7,3 11,7
8 162,6 8,2 11,1 167,9 9,3 11,2 117,4 9,7 11,0
écart écart écart
fraction moyenne 114 moyenne moyenne 115 moyenne moyenne 112 moyenne
pH pH pH pH pH pH
1 6,20E-03 5,66E-02 4,24E-02
2 écart type 0,27 1,04E-02 écart type 0,28 5,08E-03 écart type 0,26 8,51E-04
3 pH 3,32E-02 pH 4,60E-02 pH 4,10E-02
4 moyenne 114 1,03E-03 moyenne 115 1,46E-04 moyenne 112 1,28E-03
5 pH2-8 ! 4,75E-02 pH 2-8 ! 7,59E-02 pH2-8 ’ 8,08E-02
6 3,45E-03 1,50E-03 2,03E-02
7 abs (pH1- 0,09 3,00E-01 abs (pH1- 0,27 2,52E-01 abs (pHI- 0,24 2,54E-01
pH2-8) pH2-8) pH2-8)
8 9,74E-02 9,28E-02 2,98E-02
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 27 31 34 14 28 42 15 18 22
2 28 39 51 45 51 58 36 39 41
3 49 52 55 46 49 52 34 37 39
4 51 55 60 54 71 89 45 49 53
5 79 84 88 66 96 125 54 68 81
6 74 78 82 84 97 111 61 65 69
7 116 122 128 119 126 133 81 88 96
8 154 163 171 159 168 177 108 117 127
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 72 78 84 73 86 98 54 60 66
2-8 79 85 91 82 94 106 60 66 72
2-7 66 72 78 69 82 95 52 58 63
c8/c7 1,33 1,33 1,33 1,33 1,33 1,33 1,33 1,33 1,33
SE2 1,32E-02 1,47E-06 9,47E-03 6,25E-03 6,40E-03 6,52E-03 1,92E-02 1,41E-02 1,05E-02
SE3 2,45E-02 2,15E-02 1,90E-02 8,97E-03 2,86E-03 4,77E-04 1,11E-02 8,17E-03 6,09E-03
SE4 3,14E-02 3,47E-02 3,76E-02 3,58E-02 8,33E-02 1,33E-01 7,98E-02 7,57E-02 7,24E-02
SE5 4,71E-03 2,75E-03 1,47E-03 1,54E-02 7,00E-03 5,91E-02 6,60E-04 8,56E-03 3,61E-02
SE6 2,49E-05 1,32E-04 6,62E-04 8,20E-03 1,00E-02 1,16E-02 6,55E-03 2,23E-03 3,79E-04
SE7 1,52E-01 1,80E-01 2,06E-01 1,65E-01 2,76E-01 3,79E-01 2,65E-01 2,84E-01 3,00E-01
SE8 9,40E-03 2,63E-03 1,38E-04 5,75E-03 6,72E-03 4,12E-02 4,66E-03 8,54E-03 1,26E-02
MSE 0,03 0,03 0,04 0,04 0,06 0,09 0,06 0,06 0,06
VMSE 0,18 0,19 0,20 0,19 0,24 0,30 0,24 0,24 0,25
Diffusion si VMSE <0,4
diffusion ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 50 54 58 50 60 70 40 43 46
cl/c3-4 0,55 0,57 0,59 0,29 0,47 0,60 0,39 0,43 0,47
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
avec lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage
diffusion ? établi établi établi établi établi établi établi établi établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
pas pas pas pas pas pas pas pas pas
appauvriss | d'appauvri  d'appauvri  d'appauvri | d'appauvri  d'appauvri  d'appauvri | d'appauvri  d'appauvri  d'appauvri
ement ? ssement ssement ssement ssement ssement ssement ssement ssement ssement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
feart ala 2012 2242 2483 3469 3304 3142 1512 1738 1979
moyenne 1
Geart ala 1985 1483 1055 820 1183 1613 325 459 617
moyenne 2
Ccartala 537 676 829 748 1361 2156 401 544 707
moyenne 3
écart a la 465 512 561 386 219 %9 89 123 163
moyenne 4
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écart ala 43 31 20 52 % 716 0 58 233
moyenne 5
écartala 2 0 2 107 128 152 1 2 8
moyenne 6
écartala 1926 1958 1990 2118 1631 1208 710 788 869
moyenne 7
écartala 6758 7156 7565 7288 6732 6197 2846 3270 3723
moyenne 8
écart type 41,4 41,9 42,6 43,3 42,8 43,7 27,2 29,6 32,2
écart type/ 0,57 0,54 0,51 0,59 0,50 0,44 0,50 0,49 0,49
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
» dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution
i établie établie établie établie établie établie établie établie établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
non diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
identifié ? établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c2-4 42,5 48,9 55,4 48,0 57,2 66,3 38,4 41,6 44,7
cl/c2-4 0,64 0,63 0,61 0,30 0,50 0,64 0,40 0,44 0,48
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et c1/c2-4>1,8
lessivage ? m'écani's'rr}e m'écani.s.me m'écani's'me m'écani's'me m'écani's'me rr%écani's'n}e m'écan'%s'me m'écan'%s'me rrTécani's'rrlle
identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
c6/c5 0,94 0,94 0,93 1,27 1,02 0,88 1,12 0,96 0,85
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, ¢8/c7 <0,9 et c6/c5 <0,9
appauvriss | mécanisme mécanisme mécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme | mécanisme  mécanisme  mécanisme
ement ? identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
Chlorures
ug/l BCR 0/20-20% sédiment BCR 0/12,5 — 20% sédiment BCR 0/12,5 Témoin
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C9%5 pH moyenne 1C9% pH
1 22340 3078 11,3 28882 7685 11,2 2139 106 11,0
2 14611 1661 11,3 18785 2509 11,4 1721 147 11,2
3 14339 1811 11,2 15564 714 11,2 1505 102 11,0
4 13532 1208 11,4 16266 1198 11,5 1614 193 11,2
5 23690 1206 11,6 25583 1079 11,7 2560 403 11,5
6 19243 783 11,3 21143 1168 11,5 2288 81 11,1
7 31485 1953 11,9 30497 2020 12,0 3946 256 11,7
8 21118 1179 11,1 19947 2007 11,2 2976 187 11,0
écart écart écart
fraction moyenne 1.4 moyenne moyenne 1.5 moyenne moyenne 112 moyenne
pH pH pH pH pH pH
1 6,20E-03 5,66E-02 4,24E-02
2 écart type 027 1,04E-02 écart type 0.28 5,08E-03 écart type 0,26 8,51E-04
3 pH 3,32E-02 pH 4,60E-02 pH 4,10E-02
4 moyenne 114 1,03E-03 moyenne 115 1,46E-04 moyenne 119 1,28E-03
5 pH 2-8 ’ 4,75E-02 pH 2-8 ’ 7,59E-02 pH 2-8 ’ 8,08E-02
6 3,45E-03 1,50E-03 2,03E-02
7 abs (pH1- 0,09 3,00E-01 abs (pH- 0,27 2,52E-01 abs (pH- 0,24 2,54E-01
pH2-8) pH2-8) pH2-8)
8 9,74E-02 9,28E-02 2,98E-02
fraction valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
1 19262 22340 25418 21198 28882 36567 2033 2139 2244
2 12950 14611 16272 16276 18785 21294 1574 1721 1869
3 12528 14339 16150 14850 15564 16279 1402 1505 1607
4 12324 13532 14740 15068 16266 17465 1421 1614 1808
5 22484 23690 24895 24503 25583 26662 2158 2560 2963
6 18460 19243 20026 19975 21143 22311 2207 2288 2369
7 29532 31485 33438 28478 30497 32517 3690 3946 4202
8 19939 21118 22297 17940 19947 21955 2790 2976 3163
valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 18435 20045 21655 19786 22084 24381 2159 2344 2528
c2-8 18317 19717 21117 19584 21112 22640 2177 2373 2569
2-7 18046 19483 20920 19858 21306 22755 2075 2272 2470
c8/c7 0,68 0,67 0,67 0,63 0,65 0,68 0,76 0,75 0,75
SE2 2,98E-02 4,20E-02 5,42E-02 7,54E-02 1,13E-01 1,53E-01 4,55E-02 4,51E-02 4,48E-02
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SE3 2,23E-02 3,65E-02 5,15E-02 4,11E-02 3,44E-02 2,90E-02 1,71E-02 1,37E-02 1,12E-02
SE4 1,90E-02 2,24E-02 2,55E-02 4,57E-02 4,77E-02 4,95E-02 1,95E-02 2,73E-02 3,49E-02
SE5 2,40E-02 1,56E-02 9,80E-03 2,04E-02 1,20E-02 6,52E-03 2,63E-03 1,28E-03 1,18E-02
SE6 4,63E-03 1,07E-02 1,79E-02 7,24E-03 9,73E-03 1,22E-02 7,62E-04 7,09E-03 1,74E-02
SE7 2,98E-01 3,20E-01 3,41E-01 5,59E-01 5,63E-01 5,67E-01 1,63E-01 1,98E-01 2,31E-01
SE8 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,07 0,07 0,08 0,12 0,13 0,14 0,04 0,05 0,06
VMSE 0,26 0,27 0,29 0,35 0,36 0,37 0,20 0,22 0,24
Diffusion si VMSE <0,4
diffusion ? diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 12426 13936 15445 14959 15915 16872 1412 1559 1707
c1/c3-4 1,55 1,60 1,65 1,42 1,81 2,17 1,44 1,37 1,31
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage lessivage
lessivage pas de pas de pas de pas de précédant précédant pas de pas de pas de
avec lessivage lessivage lessivage lessivage la la lessivage lessivage lessivage
diffusion ? établi établi établi établi diffusion diffusion établi établi établi
établi établi
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 <0,9
appauvrisse appauvriss  appauvriss  appauvriss | appauvriss appauvriss  appauvriss | appauvriss  appauvriss  appauvriss
ment ? ement ement ement ement ement ement ement ement ement
établi établi établi établi établi établi établi établi établi
écartala 684049 5268058 14163010 1992668 46222718 148494679 15891 41955 80429
moyenne 1
écart ala
30088176 29525911 28968948 12318734 10880130 9530822 342804 387377 434673
moyenne 2
écartala 34800812 32550825 30205911 | 24366824 42503500 65653186 573075 703858 848072
moyenne 3
écartala 37339946 42417107 47817797 | 22260538 33841803 47839829 545422 532213 519166
moyenne 4
écart ala
16394327 13285235 10502736 22253507 12243438 5201878 3 46961 189234
moyenne 5
écart ala
653 642469 2652464 35927 883859 4284153 2259 3109 25298
moyenne 6
ceartala | oi4e755 130877223 138842999 | 75545025 70792521 66194402 2343736 2567592 2801657
moyenne 7
écart ala
2261974 1152170 413188 3407719 4563083 5886806 397207 399935 402672
moyenne 8
écart type 5531,8 5653,8 5848,7 4502,5 5267,0 6643,5 726,3 765,1 814,0
écart type/ 0,30 0,28 0,27 0,23 0,24 0,27 0,34 0,33 0,32
moyerme
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
» dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution | dissolution  dissolution  dissolution
i établie établie établie établie établie établie établie établie établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
non diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
identifié ? établie établie établie établie établie établie établie établie établie
c2-4 12600,6 14160,7 15720,8 15397,9 16871,8 18345,7 1465,6 1613,4 1761,2
cl/c2-4 1,53 1,58 1,62 1,38 1,71 1,99 1,39 1,33 1,27
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et ¢1/c2-4>1,8
lessivage ? mécanisme  mécanisme  mécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme | mécanisme mécanisme  mécanisme
8¢ identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
c6/c5 0,82 0,81 0,80 0,82 0,83 0,84 1,02 0,89 0,80
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5 <0,9
appauvrisse | mécanisme mécanisme mécanisme | mécanisme mécanisme mécanisme | mécanisme mécanisme  mécanisme
ment ? identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
Sulfates
ug/l BCR 0/20 - 20% sédiment BCR 0/12,5 - 20% sédiment BCR 0/12,5 Témoin
fraction moyenne IC95 pH moyenne 1C95 pH moyenne IC95 pH
1 6723 270 11,3 6232 1879 11,2 3502 105 11,0
2 3646 1658 11,3 5412 996 11,4 2508 124 11,2
3 5220 200 11,2 2747 822 11,2 1773 789 11,0
4 3848 158 11,4 4930 920 11,5 1849 276 11,2
5 5483 659 11,6 5576 2864 11,7 2456 602 11,5
6 4668 283 11,3 5642 1544 11,5 2194 687 11,1
7 6279 551 11,9 6233 1022 12,0 2762 117 11,7
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8 5994 768 11,1 6108 794 11,2 2676 32 11,0
écart écart écart
fraCtiOl'l moyenn moyenn moyenne
moyenne pH 11,4 epH moyenne pH 11,5 epH moI})IeHnne 11,2 pH
1 6,20E- 5,66E-02 4,24E-02
03
2 L?)iE- écart type 5,08E-03 écart type 851E-04
écart type pH 0,27 Nt I;y P 0,28 I;y P 0,26
3 " P 4,60E-02 P 4,10E-02
4 1,03E- 1,46E-04 1,28E-03
moyenne pH 2- 114 03 moyenne pH 115 moyenne 12
! - 2- ’ H 2- ’
5 8 4'352]5 8 7,59E-02 P 8 8,08E-02
6 3,45E- 1,50E-03 2,03E-02
03
abs (pH1-pH2- 3,00E- abs (pH1- abs (pHI1-
7 0,09 0,27 2,52E-01 0,24 2,54E-01
8) 01 pH2-8) pH2-8)
74E-
8 % 9,28E-02 2,98E-02
02
. . valeur . valeur .
fraction valeur inf moyenne sup valeur inf moyenne sup valeur inf moyenne  valeur sup
1 6453 6723 6993 4353 6232 8111 3397 3502 3608
2 1988 3646 5303 4416 5412 6408 2384 2508 2632
3 5020 5220 5419 1926 2747 3569 985 1773 2562
4 3690 3848 4006 4011 4930 5850 1573 1849 2124
5 4824 5483 6141 2711 5576 8440 1854 2456 3057
6 4384 4668 4951 4098 5642 7186 1507 2194 2880
7 5728 6279 6830 5210 6233 7255 2645 2762 2878
8 5225 5994 6762 5315 6108 6902 2644 2676 2709
. valeur . valeur .
valeur inf moyenne valeur inf moyenne valeur inf moyenne  valeur sup
sup sup
cl1-8 4664 5233 5801 4005 5360 6715 2124 2465 2806
c2-8 4409 5020 5630 3955 5236 6516 1942 2317 2692
2-7 4273 4857 5442 3729 5090 6451 1825 2257 2689
c8/c7 0,91 0,95 0,99 1,02 0,98 0,95 1,00 0,97 0,94
SE2 2,56E-04 6,73E-02 2'%)61]2- 4,22E-01 3,21E-01 2,67E-01 5,79E-01 3,79E-01 2,61E-01
2,46E-
SE3 4,51E-01 3,28E-01 o1 3,93E-04 3,34E-03 6,52E-03 1,61E-03 8,90E-02 2,35E-01
5,98E-
SE4 1,37E-01 8,98E-02 02 2,99E-01 2,25E-01 1,86E-01 1,18E-01 1,10E-01 1,04E-01
2,49E-
SE5 2,60E-02 2,54E-02 02 6,13E-02 1,74E-02 1,31E-01 4,80E-04 1,61E-02 4,11E-02
2,87E-
SE6 3,78E-03 9,45E-06 03 1,06E-02 2,09E-02 2,89E-02 2,46E-02 1,93E-04 1,88E-02
4,28E-
SE7 3,22E-01 3,80E-01 o1 3,02E-01 4,58E-01 5,68E-01 2,55E-01 4,56E-01 6,36E-01
4,44E-
SE8 4,65E-01 4,53E-01 o1 2,74E-01 4,90E-01 6,52E-01 2,55E-01 5,07E-01 7,41E-01
MSE 0,20 0,19 0,20 0,20 0,22 0,26 0,18 0,22 0,29
MSE 0,45 0,44 0,45 0,44 0,47 0,51 0,42 0,47 0,54
Diffusion si VMSE <0,4
. . diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
. . diffusion non
diffusion ? <tabli non non non non non non non non
clabhie établie établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 4355 4534 4713 2968 3839 4710 1279 1811 2343
c1/c3-4 1,48 1,48 1,48 1,47 1,62 1,72 2,66 1,93 1,54
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage pas de diffusion pas c.le pas c-Ie pas c‘ie pas c‘ie pas c-ie pas c-ie pas c‘ie pas ciie
avec Stablie diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
diffusion ? ! établie établie établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 <0,9
appauvriss as de diffusion pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
PP ¢ P tabli diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
ement? clabhe établie établie établie établie établie établie établie établie
écartala 3200231 2221590 1421057 121242 760682 1949217 1621087 1075888 642051
moyenne 1
écart ala 7160512 2517405 247360 169248 2691 94652 67985 1879 30290
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moyenne 2
écarta la
126756 161 145488 4323988 6826528 9897975 1297251 478472 59763
moyenne 3
écartala
948755 1916656 3221401 31 184639 748176 303049 379805 465217
moyenne 4
écartala 25544 62583 115945 1673697 46471 2975129 72609 86 62981
moyenne 5
Scart a |
cearta’a 78356 318848 721500 8612 79451 221788 379962 73558 5473
moyenne 6
écartala
1132322 1095651 1059583 1453345 761729 291594 271621 87962 5183
moyenne 7
écartala
314717 579172 923657 1715088 559809 34892 270616 44641 9534
moyenne 8
écart type 1274,1 1043,6 991,0 1087,7 1073,7 1423,6 731,8 517,5 400,1
écart type/ 0,27 0,20 017 0,27 0,20 0,21 0,34 0,21 0,14
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
» dissolution dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio
) établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
L mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism
non mécanisme non
identifié ? identifi¢ e non e non e non e non enon enon e non e non
) identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
c2-4 3566,3 4237,9 4909,5 3450,8 4363,2 5275,7 1647,3 2043,4 2439,5
cl/c2-4 1,81 1,59 1,42 1,26 1,43 1,54 2,06 1,71 1,48
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et ¢1/c2-4>1,8
. Jessivage de pas de pas de pas de pas de pas de lessivage pas de pas de
lessivage ? lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage lessivage
surface de surface
de surface de surface de surface de surface  de surface de surface de surface
c6/c5 0,91 0,85 0,81 1,51 1,01 0,85 0,81 0,89 0,94
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5 <0,9
appauvriss H instabl pH pH pH pH pH pH pH pH
ement ? P stable instable instable instable instable instable instable instable instable
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Annexe V-3
Baryum
pgfl CO-A C12,5-A
Fraction moyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 15 15 1.3 29 1.9 10,9
2 6.3 6.3 1.8 7.3 0.8 11.0
3 18,7 10.2 1.9 14.0 4.6 1.2
4 19.6 13.4 1.9 220 5.2 114
5 51,2 237 12,2 43,3 10,0 11.6
6 584 351 12,2 61,6 8.4 11.8
7 1144 425 12,6 1017 127 11.8
8 119.6 12,1 12,1 1242 11.1 11.6
Fraction moyenne pH 120 écart moyenne pH moyenne pH 14 écart moyenne pH
1 | 5 41E-01 } 2,7T4E-1
§ écart type pH 0,39 jgggg; écart type pH 0,34 ;gggg;
;1 mayenne pH 2-8 12,1 ggigg; mayenne pH 2-8 11,5 ;EEE;
° abs (pH1-pH2-8) 0,84 i abs (pH1-pH2-6) 0,60 e
8 1,55E-02 3.61E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 0.0 1.5 3.0 1.0 29 47
2 0.0 6.3 12,5 6.5 7.3 8.0
3 55 18,7 259 9.3 14.0 18.6
4 6.1 19.6 33.0 16,7 220 272
5 275 51.2 74.9 333 43,3 53.3
6 234 58.4 93.5 532 61,6 69.9
7 7.9 114 4 156.9 89.1 1017 1144
8 107.5 119.6 131.6 113.0 1242 135.3
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 302 48.3 66.4 40,3 471 53.9
c2-8 346 55.0 75.5 459 534 61,0
c2-7 224 443 66.1 M7 41,6 48,6
cBle? 1,50 1,05 0,84 127 1,22 1,18
SE2 2.18E-01 1,25E-01 1,2TE-1 1,06E-01 1,10E-01 1.13E-01
SE3 9.53E-02 3.30E-02 2,33E-02 6,94E-02 4,23E-02 2,62E-02
SE4 8,35E-02 1,24E-02 2,15E-03 1,05E-02 3.11E-03 4, 31E-M4
SES 1,90E-02 5.55E-06 1,78E-03 4,26E-02 1,50E-02 3.53E-03
SEB 6,60E-02 1,67E-02 1,04E-01 5.09E-02 4,81E-02 4 60E-02
SET 4.57E-02 4.50E-02 3.63E-02 5.52E-03 1,40E-03 9,10E-05
SES 1,55E+00 9.40E-02 0,00E+00 3.56E-01 2,09e-01 1.24E-01
MSE 0,30 0,05 0,05 0.09 0.06 0.04
VMSE 0.54 0,22 0,22 0.30 0.25 0.21
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion non établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci-4 5.8 17.6 29.5 13.0 18.0 229
clic34 0,00 0.08 0,10 0.08 0.16 0.21
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =18
Lessivage avec diffusion| pas de diffusion pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage
? établie établi établi établi établi établi
Appawrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. pas . pas pas pas
Appauvrissement ? pas dte ?}IFUSIDI"I d'appauvrissement appauyftnsbsigment d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
saie détabl eaph détabl détabl d'établi
écart 4 la moyenne 1 914 2194 4026 1542 1956 2420
écart 4 la moyenne 2 914 1770 2905 1140 1587 2108
écart 4 la moyenne 3 613 1064 1638 957 1098 1249
écart a la moyenne 4 580 827 1119 554 632 714
écart 4 la moyenne 5 8 8 73 43 14 0
écart 4 la moyenne 6 47 102 734 166 209 257
écart 4 la moyenne 7 1736 4363 8181 2381 2984 3655
écart 4 la moyenne 8 5974 5078 4254 5294 5939 6622
écart type 36,7 43.9 53.5 38.9 425 46,1
écart type/ moyenne 1.21 0.9 0.81 0.96 0,90 0,86
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25
Dissolution ? pas de dissolution pas de dissolution pas de dissolution pas de dissolution pas de dissolution pas de dissolution
) établie établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
. . mécanisme non e e B . B
Non identifié? identifis diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
c2-4 39 13.8 238 10.9 144 17.9
clic24 0,00 0.11 0,12 0.09 0.20 0.26
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les
suivants < 0.5 et c1/c24 > 1.8
Lessivage ? pas de pH stable mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié
chlch 0.85 1,14 1,25 1,59 142 1.3
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si 'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0.9 et cblc5 0.9
Appauvrissement ? pH instable mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié
397
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Baryum
gl C25-A C50-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 21 1.3 11.0 494 3.2 11.8
2 6.5 29 1.2 84.0 7.9 11.8
3 12,6 87 114 91,6 5.3 12,0
4 19.8 7.6 114 97.3 54 121
5 40,2 114 1.7 139.4 9.0 123
6 534 13.0 1.8 135.9 0.5 123
7 96.5 16,9 1.8 193.0 2.0 12,5
8 116.8 13.3 11.8 179.4 153 12.2
Fraction moyenne pH 15 écart moyenne pH moyenne pH 121 écart moyenne pH
1 } 2,39E-01 | 1,39E-1
§ écart type pH 0,30 ;gggg; écart type pH 0,26 gg:ggg
Ld
;1 mayenne pH 2-8 11,6 g;ggg; mayenne pH 2-8 12,2 ?:gggg
° abs (pH1-pH2-6) 0,56 i abs (pH1-pH2-6) 043 e
8 6.29E-02 3.31E-03
Fraction valeur inf mayenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 0.9 21 34 18.3 494 80.6
2 36 6.5 94 76,1 84.0 91.8
3 6.9 12,6 18.3 86.3 91.6 96.9
4 12.2 19.8 27,3 91,9 97.3 102.8
5 289 40,2 51,6 1304 139.4 1484
6 404 534 66,5 1354 135.9 136.3
7 79,5 96.5 1134 191.0 193.0 195.0
8 1034 116.8 130.1 1641 179.4 1947
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 345 435 525 M1.7 1212 130.8
c2-8 38,3 494 59,5 125.0 1315 138.0
c2-7 28,6 38.2 477 118.5 1235 128.5
cBlcT 1,30 1.21 115 0.86 0.93 1,00
SE2 1.41E-1 1,13E-1 9.58E-02 9.43E-03 2,94E-02 3.93E-02
SE3 8.52E-02 4,50E-02 2,55E-02 3.37E-02 5.2TE-02 5.52E-02
SE4 242E-02 4 M1E-03 5.60E-05 5.29E-02 T.45E-02 7.71E-02
SES 3.92E-02 1,40E-02 4,37E-03 8.44E-05 1,61E-02 2,03E-02
SE6 9.18E-03 2,22E-02 3.39E-02 2,64E-03 1,00E-02 3.01E-03
SET 2, 49E-02 7.35E-03 1,45E-03 3.25E-01 1,59E-01 2,06E-01
SE8 5.87E-01 2A47E-01 1,02E-01 0,00E+00 2,53E-01 2,08E-01
MSE 0,13 0.06 0.04 0.07 0.08 0.09
VMSE 0,36 0.25 0.19 0.27 0.29 0.29
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 9.6 16.2 228 89.1 94,5 99.8
clici4 0.09 0.13 0.15 0.20 0.52 0.81
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8
Lessivage avec diffusion| pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage
? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. pas pas pas appauvrissement pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement établi d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 113 1710 2409 8728 5156 2519
écart 4 la moyenne 2 953 1369 1859 1267 13N 1522
écart 4 la moyenne 3 762 955 1170 642 878 1152
écart 4 la moyenne 4 495 562 632 393 573 787
écart a la moyenne 5 K| 1 1 350 329 310
écart a la moyenne 6 35 99 196 562 213 30
écart 4 la moyenne 7 2031 2805 3705 6291 5152 4126
écart 4 la moyenne 8 4755 53T 6024 2750 3383 4081
écart type /7 401 447 51,2 46,2 42,6
écart type/ moyenne 1,04 0,92 0.85 0.46 0,38 0,33

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des

concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution pas de dissolution pas de dissolution
établie établie établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors |

& mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie diffusion établie diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

7.6
on

13.0
0.16

18.3
0,19

84.8
0,22

91.0
0.54

97.1
0.83

Lessivage de surface

suivants < 0.5 et c1/c24 =

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les
1.8

Lessivage ?

mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

140 1,33 1,29

1,04

0.97

0.92

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Baryum
gl C50-B CT75-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 50,8 274 1.8 22 04 114
2 72,8 9.5 11.9 5.1 1,2 1.3
3 82,6 0.1 12,0 9.8 1.0 1.5
4 86.8 0.7 121 13.6 7.0 1.5
5 8.7 7.3 12.2 40,0 24 1.7
6 1229 8.0 123 574 1.8 1.7
7 166,2 17.6 12,5 85,1 31 1.7
8 143.8 20,0 12.2 82,6 5.1 114
Fraction moyenne pH 121 écart moyenne pH moyenne pH 15 écart moyenne pH
1 | 1,26E-01 i 2,15E-02
§ écart type pH 0,24 ?ﬁgggg écart type pH 0,18 jg?ggg
;1 mayenne pH 2-8 12,2 ?ggggg mayenne pH 2-8 11,5 ;?jgg;
° abs (pH1-pH2-6) 0,41 LoE abs (pH1-pH2-6) 017 e
8 3.03E-03 1,14E-02
Fraction valeur inf mayenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 234 50.8 78,2 1.7 22 26
2 634 728 82,3 38 5.1 6.3
3 82,5 82.6 82,7 8.7 9.8 10.8
4 86,2 86.8 87.5 6.6 13.6 20,6
5 1114 18,7 126.0 T 40,0 424
6 114.9 122.9 130.8 55,5 574 59,2
7 148.6 166,2 183.8 81,9 85,1 88,2
8 123.8 143.8 163.8 77,5 82,6 87.6
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 94.3 105.6 116.9 342 37.0 397
c2-8 1044 1134 1224 38.8 419 45,0
c2-7 1011 108.3 15,5 324 352 37.9
cBlcT 0,83 0.87 0.89 0.95 0.97 0.99
SE2 6,64E-03 1,62E-02 2,80E-02 1,36E-01 1,20E-1 1,07E-1
SE3 7.33E-02 4,73E-02 2,92E-02 5.86E-02 5.49E-02 5.18E-02
SE4 9.41E-02 6.59E-02 4,53E-02 8.79E-02 2,04E-02 1,11E-04
SES 9.97E-05 2,19E-05 1,52E-09 1,34E-03 4,81E-04 8.64E-05
SE6 2,01E-03 1,86E-03 1,73E-03 2A47E-01 1,90E-01 1,46E-01
SET 5.08E-01 4,20E-01 3.50E-01 5.90E-02 2,63E-02 8.52E-03
SE8 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 1,66E-02 1,05E-02 6.29E-03
MSE 0.1 0.09 0.08 0.09 0.06 0.05
VMSE 0,34 0.30 0.28 0.29 0.25 0.21
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 84,3 847 85,1 [N} 1.7 15,7
clici4 0.28 0.60 0.92 0.23 0.19 0,17
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8
Lessivage avec diffusion| pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage
? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. appauvrissement appauvrissement appauvrissement . pas . pas . pas
Appauvrissement ? o b P d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
établi établi établi e n et et
d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 5018 2999 1497 1054 1211 1378
écart 4 la moyenne 2 955 1073 1198 922 1016 1115
écart 4 la moyenne 3 138 528 1170 648 740 838
écart 4 la moyenne 4 66 351 862 760 546 367
écart a la moyenne 5 292 172 84 12 9 7
écart a la moyenne 6 425 299 195 456 M7 381
écart 4 la moyenne 7 2951 3671 4470 2280 2316 2352
écart 4 la moyenne 8 873 1461 2201 1877 2081 2296
écart type 36,6 36.3 38.2 3.6 323 33.0
écart type/ moyenne 0,39 0,34 0,33 0.93 0,87 0,83

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des

concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors |

& mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie diffusion établie diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

7.3
0.30

80.8
0.63

84.2
0.93

6.4
0,27

9.5
0.23

12,6
0.21

Lessivage de surface

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

suivants < 0.5 et c1/c24 = 1.8

Lessivage ?

mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

1,03

1,04 1,04 148

143

1.40

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Baryum
gl C75-B C100-B
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 1.0 0.5 1.1 22 0.3 1.1
2 3.0 14 1.1 6.1 42 11.0
3 41 0.7 1.3 9.5 6.7 1.1
4 6.9 0.2 1.3 124 10.9 11.0
5 14.2 21 11.6 534 0.0 1.7
6 19.1 34 11.6 66,1 0.0 1.7
7 8 8.0 1.5 94.6 0.0 1.7
8 36,2 11.6 1.3 79,6 0.0 1.3
Fraction moyenne pH 113 écart moyenne pH moyenne pH 13 écart moyenne pH
1 } 8.33E-02 i 3.45E-02
§ écart type pH 0,21 g?;ggg écart type pH 0,31 gg:ggg
;1 mayenne pH 2-8 114 gg?gg; mayenne pH 2-8 1.3 ?;ggg%
° abs (pH1-pH2-6) 033 uins abs (pH1-pH2-6) 0,21 s
8 1,36E-03 6.67E-04
Fraction valeur inf mayenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 0.5 1.0 14 1.9 22 24
2 1.7 3.0 44 1.9 6.1 10,3
3 34 41 4.9 2.8 9.5 16.2
4 6.7 6.9 7.2 15 124 233
5 121 14,2 16,3 534 534 534
6 18,7 191 224 66,1 66,1 66,1
7 238 31.8 39.8 94.6 94.6 94.6
8 246 36.2 47,7 79,6 79,6 79,6
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 1.1 14.5 18.0 T 40,5 43,2
c2-8 12,6 16.5 204 429 46,0 491
c2-7 10,6 13.2 15.8 36,7 404 440
cBlcT 1,04 1,14 1,20 0.84 0.84 0.84
SE2 1,12E-1 8.10E-02 6.41E-02 242E-01 1,55E-01 9.71E-02
SE3 3.94E-02 4,72E-02 5.24E-02 2,20E-01 9.57E-02 3.10E-02
SE4 4,59E-03 2,08E-03 1,34E-02 2,54E-01 5.66E-02 2,54E-04
SES 9.54E-04 5.05E-03 1,79E-02 1,32E-1 5.40E-02 1,52E-02
SE6 9,98E-02 5.04E-02 2,83E-02 5.02E-01 2,99E-01 1,70E-01
SET 6,56E-04 3.94E-03 7.35E-03 1,55E-01 2,64E-02 9.53E-04
SE8 8.59E-03 1,09E-01 2,.2TE-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,04 0.04 0.06 0.25 0.1 0.05
VMSE 0,20 0.21 0.24 0.50 0.34 0.23
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion non établie diffusion établie diffusion établie
ci4 5.0 5.5 6.0 22 1.0 19.8
clici4 0,10 0,17 0.24 0.86 0.20 0.12
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8
Lessivage avec diffusion| pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de diffusion pas de lessivage pas de lessivage
? établi établi établi établie établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas S . )
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement pas c!e d|ffu5|0n appauwssgment appau?'rlssgment
et - et établie établi établi
d'établi d'établi d'établi
écart a la moyenne 1 112 184 274 1287 1470 1665
écart a la moyenne 2 88 133 186 1281 1182 1088
écart 4 la moyenne 3 59 108 173 1220 959 730
écart 4 la moyenne 4 19 58 118 131 789 399
écart a la moyenne 5 1 0 3 246 167 104
écart a la moyenne 6 22 21 20 806 657 524
écart a la moyenne 7 162 297 474 3238 2932 2641
écart a la moyenne 8 184 469 884 1749 1526 1318
écart type 9.0 12,6 16,3 37.3 34.8 325
écart type/ moyenne 0.81 0.87 0.9 0.99 0,86 0,75

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des

concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

établie établie

pas de dissolution

pas de dissolution

établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors |

& mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

mécanisme non

diffusion établie diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

identifié
c24 39 47 55 21 9.3 16,6
clic24 0,12 0,21 0,26 0,89 0,23 0,15

Lessivage de surface

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

suivants < 0.5 et c1/c24 = 1.8

Lessivage ?

mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié

surface

pas de lessivage de

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

1,30

1,34 1,38 1,24

1,24

1,24

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié pH instable

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Vanadium
pgfl CO-A C12,5-A
Fraction moyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 11 0.7 1.3 3.0 0.2 10,9
2 04 04 1.8 21 0.5 11.0
3 04 04 11.9 21 0.7 1.2
4 04 04 11.9 25 0.3 114
5 15 04 12.2 34 0.6 11.6
6 1,6 0.2 12.2 36 0.7 11.8
7 32 0.3 12,6 5.2 0.8 11.8
8 4.0 0.2 121 54 04 11.6
Frac1t|0n moyenne pH 12,0 ecartslf:iyée_gr;e pH maoyenne pH 114 ecartzlir;iyée_gr;e pH
§ écart type pH 0,39 iggggg écart type pH 0,34 ;gggg;
;1 mayenne pH 2-8 12,1 ggigg; mayenne pH 2-8 11,5 ;EEE;
° abs (pH1-pH2-3) 0,84 i abs (pH1-pH2-8) 0,60 e
8 1,55E-02 3.61E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 04 11 1.8 2.8 3.0 32
2 0.0 04 0.9 1,6 21 26
3 0.0 04 0.9 1.5 21 28
4 0.0 04 0.9 22 25 29
5 11 15 2.0 2.8 34 41
6 1.3 1,6 1.8 29 36 44
7 29 32 35 44 5.2 6.0
8 3.8 4.0 42 5.0 54 5.8
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 1,2 1,6 2.0 29 34 4.0
c2-8 1.3 1.7 2.0 29 35 41
c2-7 0.9 1.3 1.7 26 32 38
cBle? 1.3 1,25 1,20 113 1,03 0.96
SE2 2,18E-01 4,29E-02 1,53E-03 6.54E-03 1,68E-02 2,71E-02
SE3 2,18E-01 4,29E-02 1,53E-03 1,37E-03 2,23E-02 5,29E-02
SE4 2,18E-01 4,29E-02 1,53E-03 8.46E-02 6.83E-02 5,T6E-02
SES 1,01E-02 2. 48E-04 1,53E-03 4,88E-04 2,26E-03 4,33E-03
SEB 5.14E-03 3.19E-05 1,37E-03 5.75E-03 1,26E-02 1.91E-02
SET 1,36E-01 5.55E-03 1,34E-02 1,23E-1 1,39E-1 1.52E-01
SES 1,12E+00 3.09E-01 5.31E-02 2 ATE-02 1,07E-1 2,02E-1
MSE 0.28 0.06 0.01 0.04 0.05 0.07
VMSE 0.52 0.25 0.10 0.19 0.23 0.27
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion non établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci-4 0.0 04 0.9 1.8 23 29
clic34 i #DIV/0! 2,55 2,05 1,53 1,27 1,11
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =18
Lessivage avec diffusion| pas de diffusion lessivage précedant  lessivage précedant pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage
? établie la diffusion établi la diffusion établi établi établi établi
Appawrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. pas pas pas pas pas
Appauvrissement ? pas dte ?}IFUSIDI"I d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
saie détabl détabl détabl détabl d'établi
écart a la moyenne 1 1 0 0 0 0 1
écart a la moyenne 2 1 1 1 2 2 2
écart a la moyenne 3 1 1 1 2 2 1
écart a la moyenne 4 1 1 1 0 1 1
écart 4 la moyenne 5 0 0 0 0 0 0
écart 4 la moyenne 6 0 0 0 0 0 0
écart a la moyenne 7 3 3 2 2 3 4
écart 4 la moyenne 8 7 6 5 4 4 3
écart type 14 1,3 1.2 12 1.2 1,3
écart type/ moyenne 1,14 0,80 0,60 0,40 0,35 0,32

Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

MNon identifié?

mécanisme non

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

identifié
c2-4 0.0 0.4 0.9 1.8 23 2.8
clic24 i #DIvio! 2,55 2,05 1,60 1,32 1,15

Lessivage de surface

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

pas de pH stable

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

1.21

1,02

0,92

1,06

1,07

1.07

Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si 'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0.9 et cblc5 0.9

Appaurissement ? |

pH instable

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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gl C25-A C50-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 35 0.2 11.0 0.5 0.5 11.8
2 27 04 1.2 0.5 0.5 11.8
3 2.8 0.6 114 0.5 0.5 12,0
4 29 0.7 114 15 0.9 121
5 4.0 0.7 1.7 24 0.7 123
6 43 04 1.8 29 0.7 123
7 6.1 0.6 1.8 42 0.2 12,5
8 5.8 0.3 11.8 4.8 04 12.2
Frac1t|0n moyenne pH 11,5 ecartzlfr;;yée_gr;e pH maoyenne pH 121 ecan12;yéza_gr119 pH
§ écart type pH 0,30 ;gggg; écart type pH 0,26 gg:ggg
Ld
;1 mayenne pH 2-8 11,6 g;ggg; mayenne pH 2-8 12,2 ?:gggg
° abs (pH1-pH2-6) 0,56 i abs (pH1-pH2-6) 043 e
8 6.29E-02 3.31E-03
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 32 35 37 0.0 0.5 1.1
2 23 27 31 0.0 0.5 1.1
3 23 2.8 34 0.0 0.5 1.1
4 23 29 36 0.7 1.5 24
5 33 4.0 4.7 1.7 24 31
6 39 43 4.7 21 29 36
7 54 6.1 6.7 4.0 42 44
8 5.6 5.8 6.1 4.3 4.8 5.2
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 35 4.0 45 1,6 22 27
c2-8 36 41 4.6 1.8 24 3.0
c2-7 33 38 44 14 2.0 26
cBlcT 1,03 0.97 0,92 1,08 113 117
SE2 3.14E-02 3.90E-02 4,54E-02 2,18E-01 5.T4E-02 1,00E-02
SE3 2,96E-02 5.15E-02 7.26E-02 2,18E-01 5.T4E-02 1,00E-02
SE4 2,67E-02 6.09E-02 9.71E-02 9,32E-03 2,85E-02 1,10E-01
SES 5.T9E-04 1,30E-03 6.85E-03 5.75E-04 3.35E-03 1,17E-02
SE6 2,74E-02 1,50E-02 7.99E-03 5.32E-02 6,54E-02 7.34E-02
SET 1,21E-1 1,52E-1 1,79E-01 1,03E-1 1,37E-02 1,48E-M1
SE8 9.44E-02 1,94E-01 2,97E-01 2,52E-01 1,27TE-02 1,59E-02
MSE 0.05 0.07 0.10 0,12 0.03 0.05
VMSE 0.22 0.27 0,32 0.35 0.18 0.23
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 23 29 35 0.3 1.0 1.7
clici4 1.41 1,20 1,06 0.00 0.53 0.63

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas pas pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
écart a la moyenne 1 0 0 1 3 3 3
écart a la moyenne 2 2 2 2 3 3 3
écart 4 la moyenne 3 2 1 1 3 3 3
écart 4 la moyenne 4 2 1 1 1 0 0
écart a la moyenne 5 0 0 0 0 0 0
écart a la moyenne 6 0 0 0 0 0 1
écart a la moyenne 7 4 4 5 6 4 3
écart a la moyenne 8 4 3 3 7 7 6
écart type 1.3 1,2 1,2 1.7 1,6 15
écart type/ moyenne 0,36 0,31 0,27 1,04 0,72 0,55

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

23
1.40

2.8
1,22

34
1,10

0.2
0.00

0.9
0.63

15
0,72

Lessivage de surface

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

1.21

1,09

1,01

1,28

1,20

1,16

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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gl C50-B CT75-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 0.5 0.5 1.8 4.8 04 114
2 0.5 0.5 1.9 34 0.6 1.3
3 0.5 0.5 12,0 35 0.7 1.5
4 15 0.2 121 4.0 1.1 1.5
5 3.0 0.1 12,2 5.1 0.6 1.7
6 39 1.0 12.3 5.0 0.7 1.7
7 87 0.3 12,5 5.9 0.5 1.7
8 55 0.1 12,2 6.2 0.6 114
Frac1t|0n moyenne pH 121 ecart1|2?ée_gr119 pH maoyenne pH 11,5 ecartzlfq?ée_gge pH
§ écart type pH 0,24 ?ﬁgggg écart type pH 0,18 jg?ggg
Ld L
;1 mayenne pH 2-8 12,2 ?ggggg mayenne pH 2-8 11,5 ;?jgg;
° abs (pH1-pH2-8) 0,41 LoE abs (pH1-pH2-8) 017 e
8 3.03E-03 1,14E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 0.0 0.5 1.1 44 4.8 5.2
2 0.0 0.5 11 29 34 4.0
3 0.0 0.5 11 29 35 42
4 1.3 1.5 1.7 29 4.0 5.2
5 29 3.0 3.0 45 5.1 5.8
6 29 39 4.9 43 5.0 57
7 54 57 6.1 54 5.9 6.4
8 5.5 5.5 5.6 5.6 6.2 6.8
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 23 27 31 41 4.8 54
c2-8 26 3.0 34 41 4.7 54
c2-7 21 25 3.0 38 45 5.2
cBlcT 1.01 0.97 0.93 1,03 1,05 1,06
SE2 2.18E-01 8.01E-02 2,02E-02 5.60E-02 6,34E-02 6.92E-02
SE3 2.18E-01 8.01E-02 2,02E-02 5.T4E-02 7.89E-02 9.71E-02
SE4 2.65E-03 1,61E-03 9.85E-04 6.06E-02 1,46E-01 2,34E-01
SES 3.43E-02 4,10E-03 8.27TE-04 3.40E-02 2,29E-02 1,60E-02
SE6 3.94E-02 1,51E-1 2,86E-01 1,46E-02 1,46E-02 1,46E-02
SET 5,76E-02 4,71E-03 3.91E-03 2,89E-01 3.88E-01 4,72E-01
SE8 6.65E-02 1,11E-05 3.67E-02 241E-01 3.19E-01 3.84E-01
MSE 0,09 0,05 0,05 0.1 0.15 0.18
VMSE 0,30 0.21 0.23 0.33 0.38 0.43
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion non établie
ci4 0.7 1.0 14 29 38 47
clici4 0,00 0.53 0.79 1,52 1,26 1,10
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8
Lessivage avec diffusion| pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de diffusion
? établi établi établi établi établi établie
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas pas pas N
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement pas dte EI}||fFu5|0n
d'établi détabl détabl détabl détabl Ftaie
écart a la moyenne 1 5 4 4 0 0 0
écart a la moyenne 2 4 4 2 2
écart 4 la moyenne 3 5 4 4 2 1 1
écart 4 la moyenne 4 1 1 2 1 1 0
écart a la moyenne 5 0 0 0 0 0 0
écart a la moyenne 6 0 2 3 0 0 0
écart a la moyenne 7 10 9 9 2 1 1
écart a la moyenne 8 10 8 7 2 2 2
écart type 22 21 2.0 1.0 1,0 0.9
écart type/ moyenne 0.96 0.78 0,66 0.25 0,20 017
Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25
Dissalution ? pas de' disgolution pas de' disgolution pas de' disgolution pas de' disgolution pas de' disgolution dissolution établie
établie établie établie établie établie
Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
Non identifié? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie dissolution établie
c2-4 0.4 0.9 1.3 29 37 45
clic24 0,00 0.63 0.85 1,52 1,30 1,16
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les
Lessivage ? mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié
chich 1,01 1,33 1,62 0.94 0.97 0.99
Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9
Appaurissement 7| mécanisme identifié mécanisme identifié _mécanisme identifié | mécanisme identifié _mécanisme identifié mécanisme identifig
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gl C75-B C100-B
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 8.8 2.8 1.1 6.5 4.9 1.1
2 6.6 36 1.1 36 24 11.0
3 6.0 37 1.3 35 2.0 1.1
4 41 04 1.3 34 1.9 11.0
5 [N} 34 11.6 34 0.0 1.7
6 6.7 2.8 11.6 38 0.0 1.7
7 8.3 25 1.5 5.5 0.0 1.7
8 8.2 14 1.3 54 0.0 1.3
Frac1t|0n moyenne pH 11,3 ecartalfr;gyée_gge pH maoyenne pH 11,3 ecanajgyéza_gge pH
§ écart type pH 0,21 g?;ggg écart type pH 0,31 gg:ggg
Ld L
;1 moyenne pH 2-8 114 gg?gg; moyenne pH 2-8 113 ?;ggg%
° abs (pH1-pH2-8) 033 uins abs (pH1-pH2-8) 0,21 s
8 1,36E-03 6.67E-04
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 6.0 8.8 1.5 1,6 6.5 114
2 29 6.6 10.2 1,2 36 6.0
3 23 6.0 9.7 1,6 35 5.5
4 37 41 4.6 14 34 5.3
5 43 [N} 1.1 34 34 34
6 39 6.7 9.6 38 38 38
7 57 8.3 10.8 5.5 5.5 5.5
8 6.7 8.2 9.6 54 54 54
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 44 7.0 9.6 3.0 44 5.8
c2-8 42 6.8 94 32 41 5.0
c2-7 38 6.6 9.3 2.8 38 4.9
cBlcT 117 0,99 0.89 0,98 0.98 0.98
SE2 5.15E-02 2,50E-01 3.02E-01 1,01E-02 1,70E-01 5ATE-01
SE3 4,82E-03 1,71E-1 245E-01 6.27TE-04 1,57E-1 4,01E-01
SE4 1,72E-1 2,08E-02 2,86E-03 1,51E-04 1,311E-1 3.62E-01
SES 5.94E-03 3.99E-02 1,03E-02 1,63E-02 1,15E-02 6.60E-02
SE6 1,51E-04 3.15E-03 4 49E-03 7.27TE-02 1,13E-05 2,7TE-02
SET 2,56E-01 4,22E-01 1,05E+00 1,83E-02 2,69E-01 5.83E-01
SE8 7.34E-02 4 43E-01 0,00E+00 3.07E-02 3.02E-01 6.22E-01
MSE 0.08 0.19 0.27 0.02 0.15 0,37
VMSE 0.28 0.44 0.52 0.15 0.39 0.61
Diffusion si Y\MSE <04
Diffusion ? diffusion établie diffusion non établie  diffusion non établie diffusion établie diffusion établie diffusion non établie
ci4 3.0 5.1 [A 15 34 54
clici4 2,01 1,73 1,62 1,10 1,90 2,12

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion |lessivage précedant la

pas de diffusion pas de diffusion pas de lessivage

lessivage précedant la

pas de diffusion

? diffusion établi établie établie établi diffusion établi établie
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas N N pas pas N
Appauvrissement ? d'appauvrissement pas c!e dlﬂ:USIDI"I pas c!e d|ffu5|0n d'appauvrissement d'appauvrissement pas c!e d|ffu3|on
et établie établie e n et établie
d'établi d'établi d'établi
écart a la moyenne 1 2 3 4 2 5 32
écart a la moyenne 2 2 0 0 3 1 0
écart 4 la moyenne 3 5 1 0 2 1 0
écart 4 la moyenne 4 1 8 26 2 1 0
écart a la moyenne 5 0 0 2 0 1 6
écart a la moyenne 6 0 0 0 1 0 4
écart a la moyenne 7 2 2 1 6 1 0
écart a la moyenne 8 5 1 0 6 1 0
écart type 15 14 2.0 1.7 1,2 23
écart type/ moyenne 0,33 0,2 0,21 0,56 0,26 0,40

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des

concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

dissolution établi PR
issolution établie établie

dissolution établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors |

& mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

dissolution établie dissolution établie diffusion établie

diffusion établie

mécanisme non

identifié
c24 3.0 56 8.2 14 35 56
clic24 2,02 1,58 1.41 1,19 1,88 2,05

Lessivage de surface

établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ? mécanisme identifié  mécanisme identifié  mécanisme identifié | mécanisme identifié  mécanisme identifié  lessivage de surface
chich 0.91 0.87 0.86 1,13 1,13 1,13
Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9
Appauvrissement ? | mécanisme identifié _mécanisme identifié _mécanisme identifié | mécanisme identifié mécanisme identifié pH instable
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Chlorures
pgfl CO-A C12,5-A
Fraction moyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 450 98 1.3 458 408 10,9
2 550 294 1.8 473 219 11.0
3 350 294 11.9 528 309 1.2
4 350 98 11.9 499 267 114
5 450 98 12.2 733 210 11.6
6 450 294 12.2 773 78 11.8
7 650 98 12,6 1001 297 11.8
8 800 588 121 1007 559 11.6
Fraction moyenne pH 120 écart moyenne pH moyenne pH 14 écart moyenne pH
1 | 5 41E-01 } 2,7T4E-1
§ écart type pH 0,39 iggggg écart type pH 0,34 ;gggg;
Ld
;1 mayenne pH 2-8 12,1 ggigg; mayenne pH 2-8 11,5 ;EEE;
° abs (pH1-pH2-8) 0,84 i abs (pH1-pH2-6) 0,60 e
8 1,55E-02 3.61E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 3520 450,0 5480 50,0 4583 8667
2 256.0 550.0 8440 2538 4726 6914
3 56,0 350.0 644.0 2189 5282 8375
4 2520 350.0 448.0 2326 4991 765,7
5 3520 450,0 5480 5236 7334 9432
6 156.,0 450,0 7440 6954 773 850.8
7 5520 650.0 7480 7044 1001,2 1297.9
8 2120 800.0 1388.0 4478 1007.3 1566.8
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 2735 506.3 739.0 3908 684,2 977.5
c2-8 2623 5143 766,3 4395 7164 993.3
c2-7 27,7 466.7 662,7 4381 667.9 897.8
cBle? 0,38 1,23 1,86 0.64 1.01 1.21
SE2 1,61E-01 3.63E-01 4,02E-01 117E-03 3.T1E-02 5,25E-02
SE3 1,14E-01 4,56E-02 1,39E-1 2,05E-03 7.31E-02 1.42E-01
SE4 1,49E-01 4,56E-02 1,38E-02 1,99E-04 5.28E-02 9,23E-02
SES 4,39€E-02 3.36E-03 4,75E-02 1,08E-02 8.22E-03 2.72E-04
SEB 2,65E-01 3.36E-03 1,44E-03 2. 46E-01 2,14E-02 5,84E-03
SET 2,03E-02 3.64E-01 7.94E-01 3.30E-01 2,20E-01 3.14E-01
SES 0.00E+00 9.70E-02 3.10E-03 0,00E+00 2,13E-01 8,39€E-02
MSE 0,13 0,13 0.20 0.10 0.09 0.10
VMSE 0,35 0,36 0.45 0.31 0.30 0.31
Diffusion si YMSE <04
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion non établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci-4 154.0 350.0 5460 2258 5137 8016
clic34 2,29 1,29 1,00 0,22 0.89 1,08
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =18
Lessivage avec diffusion| lessivage précedant pas de lessivage pas de diffusion pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage
? la diffusion établi établi établie établi établi établi
Appawrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. pas o . pas pas
Appauvrissement ? appauwssgment d'appauvrissement pas c!e d|ffu5|0n appauwssgment d'appauvrissement d'appauvrissement
établi o établie établi L e 1
d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 6162 3164 36481 116155 50995 12283
écart 4 la moyenne 2 306 1914 11025 18775 44755 81845
écart 4 la moyenne 3 47306 24414 9025 29547 2431 19585
écart 4 la moyenne 4 462 24414 84681 25035 34233 44867
écart 4 la moyenne 5 6162 3164 36481 17623 2422 1178
écart 4 la moyenne 6 13806 3164 25 92793 M7 16043
écart 4 la moyenne 7 77562 20664 81 98355 100497 102662
écart 4 la moyenne 8 3re2 86289 421201 3245 104402 347224
écart type 1394 1446 2736 2240 2149 27197
écart type/ moyenne 0.51 0.29 0,37 0.57 0,31 0,29

Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

MNon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

mécanisme non

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

identifié
c2-4 188.0 4167 6453 2351 500.0 764.9
clic24 1,87 1,08 0,85 0,21 0,92 1,13

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifig

mécanisme identifié

pas de pH stable

[ mécanisme identifig

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

| 0.44

1,00

1,36

| 1,33

1,05

0.90

Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si 'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0.9 et cblc5 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifig

mécanisme identifié

pH instable

| mécanisme identifig

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Chlorures
gl C25-A C50-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 784 434 11.0 1750 294 11.8
2 1137 [E] 1.2 1950 98 11.8
3 [EL 65 114 1900 196 12,0
4 795 4 114 1950 98 121
5 1018 44 1.7 3050 490 123
6 1175 241 1.8 2700 196 123
7 1525 138 1.8 4800 196 12,5
8 1455 100 11.8 4400 980 12.2
Frac1t|0n moyenne pH 11,5 ecartzlfr;;yée_gr;e pH maoyenne pH 121 ecan12;yéza_gr119 pH
§ écart type pH 0,30 ;gggg; écart type pH 0,26 gg:ggg
;1 mayenne pH 2-8 11,6 g;ggg; mayenne pH 2-8 12,2 ?:gggg
° abs (pH1-pH2-6) 0,56 i abs (pH1-pH2-6) 043 e
8 6.29E-02 3.31E-03
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 349.8 783.6 1217 4 1456.0 17500 20440
2 405.7 1136.5 1867.3 18520 1950,0 2048.0
3 672.5 7372 801.8 1704,0 1900.0 2096.0
4 7543 794.9 8355 18520 1950,0 2048.0
5 9741 10180 1061.8 2560,0 3050.0 3540.0
6 934.0 11750 1416.0 25040 2700,0 2896.0
7 1386.0 15245 1663.0 46040 4800.0 4996.0
8 13585.2 1455 4 1555.6 3420.0 4400.0 5380.0
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 853.9 10781 1302,3 24940 28125 31310
c2-8 926.0 1120,2 1314 4 26423 29643 3286.3
c2-7 854 4 1064,3 1274,2 25127 27250 2937.3
cBlcT 0,98 0,95 0,94 0.74 0,92 1,08
SE2 8.33E-04 3.00E-01 9.09E-01 3.69E-02 3.64E-02 2 44E-02
SE3 6.72E-02 3.65E-02 2,05E-02 1,77E-02 3.03E-02 2,92E-02
SE4 1,21E-1 5.89E-02 2,84E-02 3.69E-02 3.64E-02 2 44E-02
SES 1,42E-02 5.89E-04 1,57TE-02 5.21E-03 9.20E-03 2,08E-02
SE6 5.73E-03 1,34E-02 2,08E-02 8.92E-03 4,91E-04 2,68E-03
SET 1,37TE-1 2,56E-01 3.62E-01 1,22E-1 6,14E-02 1,20E-1
SE8 1,63E-01 3.22E-01 4,67E-01 0,00E+00 1,46E-01 5.29E-02
MSE 0.07 0.14 0.26 0.04 0.05 0.04
VMSE 0.27 0.38 0.51 0.19 0.21 0.20
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion non établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 7134 766.0 8187 1778.0 19250 2072,0
clici4 0.49 1,02 1,49 0.82 0.91 0.99

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

? établi établi établie établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas N . pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement pas dte EI}||fFu5|0n appauyftnsbsigment d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi détabl staie eaph détabl détabl
écart 4 la moyenne 1 254204 86762 7212 1077444 1128906 1181569
écart 4 la moyenne 2 200919 3408 319224 412164 743906 1172889
écart 4 la moyenne 3 32926 116250 250452 624100 832656 1071225
écart 4 la moyenne 4 9935 80214 217872 412164 743906 1172889
écart 4 la moyenne 5 14439 3619 57827 4356 56406 167281
écart 4 la moyenne 6 6413 9386 12922 100 12656 55225
écart 4 la moyenne 7 283121 199254 130081 4452100 3950156 3478225
écart 4 la moyenne 8 251220 142314 64147 857476 2520156 5058001
écart type 3628 2831 3640 989.9 1174 12922
écart type/ moyenne 0.42 0.26 0.28 0.40 0,40 041

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

mécanisme non

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

identifié
c24 610.8 889.5 1168,2 1802,7 1933.3 2064.0
clic24 0,57 0,88 1,04 0,81 0.9 0,99

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

pas de pH stable

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

| 0,96

1,15

1,33

0.98

0.89

0.82

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

pH instable

| mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Chlorures
gl C50-B CT75-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 2200 392 1.8 2615 656 114
2 2100 0 11.9 2443 572 1.3
3 2200 196 12,0 2648 405 1.5
4 2200 196 121 2559 191 1.5
5 3450 98 12.2 4408 631 1.7
6 3100 0 123 4182 497 1.7
7 5200 392 12,5 6618 830 1.7
8 4450 98 12.2 5872 735 114
Frac1t|0n moyenne pH 121 ecart1|2?ée_gr119 pH maoyenne pH 11,5 ecartzlfq?ée_gge pH
§ écart type pH 0,24 ?ﬁgggg écart type pH 0,18 jg?ggg
Ld
;1 mayenne pH 2-8 12,2 ?ggggg mayenne pH 2-8 11,5 ;?jgg;
° abs (pH1-pH2-6) 0,41 LoE abs (pH1-pH2-6) 017 e
8 3.03E-03 1,14E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 1808.0 22000 2592,0 1958.6 2614.8 3271.0
2 21000 2100,0 2100,0 18709 24434 3015.9
3 2004.0 22000 2396.0 2242 5 2647.8 30531
4 2004.0 22000 2396.0 2367.7 2558.6 27495
5 3352.0 3450.0 3548.0 37770 4408.3 5039.7
6 3100.0 3100.0 3100.0 3684.5 41817 4679.0
7 4808.0 5200.0 55920 57273 6617.6 7507.9
8 43520 4450,0 4548.0 5137.6 58721 6606.7
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 29410 325 3284.0 33458 31181 4490.3
c2-8 3102.9 32429 33829 35439 4104,2 46645
c2-7 28947 30417 31887 32783 3809.6 4340.8
cBlcT 0.91 0.86 0.81 0.90 0.89 0.88
SE2 4 40E-02 2, 11E-02 1,29E-02 6.61E-04 9.29E-03 2,24E-02
SE3 3.20E-02 3.18E-02 4,26E-02 1,93E-02 2,25E-02 2,51E-02
SE4 3.20E-02 3.18E-02 4,26E-02 3.14E-02 1,60E-02 7.82E-03
SES 2,17E-02 1,87E-03 4,T0E-04 3.73E-03 4,38E-03 4,90E-03
SE6 4,37E-03 5.16E-03 1.41E-02 1,08E-03 4 ATE-05 1,72E-04
SET 1,01E-1 2,23E-01 1,83E-1 1,89E-01 1,98E-01 2,05E-01
SE8 2.16E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0.06 0.05 0.05 0.04 0.04 0.04
VMSE 0.25 0.23 0,22 0.20 0.20 0.21
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 2004.0 22000 2396.0 23051 2603,2 2901.3
clici4 0.90 1,00 1,08 0.85 1,00 1,13

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
Appauvrissement ? d'appauf'rai:sement appauyfrissgment appauyfrissgment appauyfrissgment appauyfrissgment appauyfrissgment
d'établi établi établi établi établi établi
écart 4 la moyenne 1 1283689 832656 478864 1924113 1698461 1486878
écart 4 la moyenne 2 707281 1025156 1401856 2175066 2174593 2174120
écart 4 la moyenne 3 877969 832656 788544 1217160 1613535 2065689
écart 4 la moyenne 4 877969 832656 788544 956606 1848104 3030515
écart 4 la moyenne 5 168921 113906 69696 185930 240378 301808
écart 4 la moyenne 6 25281 156 33856 114743 69529 35581
écart 4 la moyenne 7 3485689 4357656 5326864 5671629 7287570 9105799
écart 4 la moyenne 8 1990921 1788906 1597696 3210527 3818442 4473031
écart type 1085.0 1105.9 1144.9 1390.0 15310 1683,7
écart type/ moyenne 0,37 0,36 0,35 0.42 0,39 0,37

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4 2036.0 21667 2297.3 21604 2549.9 2939.5
clic24 0.89 1,02 1,13 0.91 1,03 1,11
Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les
Lessivage ? [ mécanisme identifié _mécanisme identifié mécanisme identifié | mécanisme identifié _mécanisme identifié _mécanisme identifié
cBich | 0,92 0,90 0,87 | 0,98 0,95 0,93

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Chlorures
gl C75-B C100-B
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 3931 1075 1.1 4443 1923 1.1
2 4399 997 1.1 4393 1716 11.0
3 4211 1056 1.3 4684 1706 1.1
4 3744 902 1.3 4547 1046 11.0
5 6990 982 11.6 6970 0 1.7
6 6250 113 11.6 6450 0 1.7
7 9397 1875 1.5 10950 0 1.7
8 8006 1223 1.3 9992 0 1.3
Fraction moyenne pH 113 écart moyenne pH moyenne pH 13 écart moyenne pH
1 } 8.33E-02 i 3.45E-02
§ écart type pH 0,21 g?;ggg écart type pH 0,31 gg:ggg
Ld
;1 mayenne pH 2-8 114 gg?gg; mayenne pH 2-8 1.3 ?;ggg%
° abs (pH1-pH2-6) 033 uins abs (pH1-pH2-6) 0,21 s
8 1,36E-03 6.67E-04
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 28556 3930.8 5006.0 25252 4448 4 6371.6
2 34019 4398.9 53959 2677.2 43934 6109.7
3 3155.6 42114 5267.2 2977.5 4683.6 6389.8
4 26419 37435 46451 3500.6 4547.0 55933
5 6008.1 6990.3 79725 6969.9 6969.9 6969.9
6 51191 62499 73807 64496 64496 64496
7 7522.3 93971 112720 10949.9 10949.9 10949.9
8 6782.6 8005.8 9228.9 9991.8 9991.8 9991.8
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 47109 5866.0 7021.0 57552 65542 73532
c2-8 49759 61424 7308.9 6216.6 6855.0 74934
c2-7 4674.8 5831.9 6988.9 55874 63322 T077.0
cBlcT 0,90 0.85 0.82 0.91 0.91 0.91
SE2 4,69E-02 4,38E-02 5.16E-02 1,32E-03 3.02E-02 1,21E-1
SE3 2,7T9E-02 3.14E-02 4,35E-02 1,43E-04 4,68E-02 1,49E-1
SE4 1,08E-02 9,39E-03 1,43E-02 9.24E-03 3.85E-02 7.81E-02
SES 7.53E-02 1,16E-02 2A4TE-03 3.54E-02 7.02E-03 8.21E-06
SE6 9.17E-03 3.73E-04 1,22E-03 1,09E-02 6,17E-05 5.23E-03
SET 1,26E-01 3.26E-01 3.24E-01 1,12E-02 7.2TE-02 1,65E-01
SE8 2.54E-01 0,00E+00 0,00E+00 6,75E-02 1,68E-01 2,85E-01
MSE 0.08 0.07 0.07 0.02 0.05 0.1
VMSE 0.28 0.27 0.27 0.14 0.23 0.34
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 2998.8 39775 4956,2 32391 4615.3 59915
clici4 0.95 0.99 1.01 0.78 0.96 1,06

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. . pas appauvrissement appauvrissement . pas . pas . pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement établi établi d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 3442253 3744983 4060470 10433117 4434534 963603
écart 4 la moyenne 2 1713429 2152272 2641096 9474348 4668913 1546269
écart 4 la moyenne 3 2418767 2737467 3075883 7715751 3499020 928157
écart 4 la moyenne 4 3493204 4504847 5644965 5083121 4028986 3097209
écart 4 la moyenne 5 1682672 1264135 905345 1475483 172806 146915
écart 4 la moyenne 6 166668 147408 129330 482184 10941 816483
écart 4 la moyenne 7 7904049 12469167 18070385 26984852 19322178 12936290
écart 4 la moyenne 8 4292018 4578762 ABTATTT 17948734 11817094 6962238
écart type 17718 1987.4 22193 31543 24483 1850.6
écart type/ moyenne 0,38 0,34 0,32 0.55 0,37 0,25

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

31331
0.9

4117 9
0.95

5102,7
0.98

3051.8
0.83

45413
0.98

6030.9
1,06

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié |

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

| 0,85

0.89

0.93

0.93

0.93

0.93

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Sulfates
pgfl CO-A C12,5-A
Fraction moyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 1000 784 1.3 1853 106 10,9
2 650 98 1.8 1071 322 11.0
3 650 98 11.9 999 33 1.2
4 550 98 11.9 996 348 114
5 950 294 12.2 1220 249 11.6
6 1000 196 12.2 1373 267 11.8
7 1750 490 12,6 2259 296 11.8
8 1250 294 121 2935 525 11.6
Frac1t|0n moyenne pH 12,0 ecartslf:iyée_gr;e pH maoyenne pH 114 ecartzlir;iyée_gr;e pH
§ écart type pH 0,39 iggggg écart type pH 0,34 ;gggg;
Ld
;1 mayenne pH 2-8 12,1 ggigg; mayenne pH 2-8 11,5 ;EEE;
° abs (pH1-pH2-8) 0,84 i abs (pH1-pH2-6) 0,60 e
8 1,55E-02 3.61E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 216.0 1000.0 1784.0 17467 18525 1958.3
2 552.0 650.0 7480 7494 1071,3 1393.2
3 552.0 650.0 7480 6177 998.6 1379.5
4 4520 550.0 6480 648.0 996.4 13447
5 656.0 950.0 12440 9716 12202 1468.9
6 804.0 1000.0 1196.0 1105.5 1373.0 16404
7 1260.0 1750.0 2240,0 1963.3 22593 25553
8 956.0 1250.0 1544.0 2410,2 2935.3 3460.5
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 681.0 975.0 12690 1276.6 1588.3 1900.1
c2-8 7474 9714 11954 12094 1550,6 1891.8
c2-7 m2.7 925.0 11373 1009.3 1319.8 1630.3
cBle? 0.76 0.7 0.69 1,23 1,30 1,35
SE2 5.2TE-02 2. 49E-02 1,2TE-02 2,33E-02 5.01E-02 7.26E-02
SE3 5.2TE-02 2. 49E-02 1,2TE-02 1,91E-03 3.13E-02 6,88E-02
SE4 7.96E-03 2 46E-03 6,13E-04 4,74E-03 3.08E-02 5,94E-02
SES 2.91E-02 4,09E-03 7.77E-06 1,68E-02 2,13E-02 2 45E-02
SEB 1,38E-03 9.84E-05 1,55E-03 3.56E-04 2,26E-03 4 34E-03
SET 1,71E-01 8.42E-02 4,51E-02 5.94E-02 1,68E-01 2 67E-
SES 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 1,58E-02 6.78E-04 1.43E-03
MSE 0,05 0,02 0.01 0.02 0.04 0.07
VMSE 0.23 0,15 0.1 0.13 0.21 0.27
Diffusion si YMSE <04
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci-4 502.0 600.0 698.0 632.9 9975 13621
clic34 0.43 1,67 2,56 2,76 1,86 1,44
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =18
Lessivage avec diffusion| pas de lessivage pas de lessivage lessivage précedant | lessivage précedant lessivage précedant pas de lessivage
? établi établi la diffusion établi la diffusion établi la diffusion établi établi
Appawrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
. appauvrisse ment appauvrissement appauvrissement pas pas pas
Appauvrissement ? o b P d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
établi établi établi T L e 1
d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 216225 625 265225 221000 69786 339
écart 4 la moyenne 2 16641 105625 271441 277855 267285 256920
écart 4 la moyenne 3 16641 105625 271441 434115 347780 271008
écart 4 la moyenne 4 52441 180625 385641 395017 350420 308492
écart 4 la moyenne 5 625 625 625 92995 135495 185969
écart 4 la moyenne 6 15129 625 5329 29242 46381 67456
écart 4 la moyenne 7 335241 600625 942841 471556 450202 429343
écart 4 la moyenne 8 75625 75625 75625 1285151 1814420 2434734
écart type 301.8 365.7 526.6 6331 659.7 703.3
écart type/ moyenne 0.44 0,38 0.41 0.50 0,42 0,37

Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution

établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

MNon identifié?

diffusion établie

diffusion établie diffusion établie diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

5187
0.42

616.7
1,62

4.7
2,50

671.7
2,60

1022.1
1,81

1372.5
143

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifig

mécanisme identifié _mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

| 1,23

1,05 0,96 | 1.14

1,13

1,12

Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si 'écart type du pH < 0,25, c8/c7 < 0.9 et cblc5 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifig

mécanisme identifié _mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Sulfates
gl C25-A C50-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 1853 106 11.0 1300 980 11.8
2 1071 322 1.2 1200 392 11.8
3 999 38 114 1400 392 12,0
4 996 348 114 1650 490 121
5 1220 249 1.7 2250 686 123
6 1373 267 1.8 2650 490 123
7 2259 296 1.8 3300 196 12,5
8 2935 525 11.8 4550 8g2 12.2
Frac1t|0n moyenne pH 11,5 ecartzlfr;;yée_gr;e pH maoyenne pH 121 ecan12;yéza_gr119 pH
§ écart type pH 0,30 ;gggg; écart type pH 0,26 gg:ggg
;1 mayenne pH 2-8 11,6 g;ggg; mayenne pH 2-8 12,2 ?:gggg
° abs (pH1-pH2-6) 0,56 i abs (pH1-pH2-6) 043 e
8 6.29E-02 3.31E-03
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 1746.7 18525 1958,3 3200 13000 2280.0
2 7494 1071.3 13932 808.0 1200,0 1592,0
3 617.7 998.6 1379.5 1008.0 14000 1792,0
4 648.0 996.4 13447 1160.0 1650,0 2140,0
5 971.6 12202 1468.9 1564.0 2250.0 2936.0
6 1105.5 1373.0 16404 2160,0 2650,0 31400
7 1963.3 22593 2555.3 3704.0 3900.0 4096.0
8 24102 2935.3 3460.5 3668.0 4550,0 5432.0
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 1276.6 1588.3 19001 17990 2362.5 2926.0
c2-8 1209.4 1550,6 1891.8 2010.3 25143 30183
c2-7 1009.3 1319.8 1630,3 17340 2175,0 2616.0
cBlcT 1,23 1,30 1,35 0.99 117 1,33
SE2 2,33E-02 5.01E-02 7.26E-02 4,23E-03 1,06E-04 3.65E-03
SE3 1,91E-03 3.13E-02 6.88E-02 1,18E-03 8.07E-03 1,61E-02
SE4 4,74E-03 3.08E-02 5.94E-02 1,21E-02 3.58E-02 5.86E-02
SES 1,68E-02 2,13E-02 2 45E-02 2, 40E-02 1,45E-03 1,58E-03
SE6 3.56E-04 2,26E-03 4,34E-03 2,00E-02 1,46E-02 1,15E-02
SET 5.94E-02 1,68E-01 2,67E-01 5.99E-04 9,98E-02 2,60E-01
SE8 1,58E-02 6,78E-04 1,43E-03 1,80E-03 3.29E-03 4,53E-03
MSE 0.02 0.04 0.07 0.01 0.02 0.05
VMSE 0.13 0.21 0.27 0.10 0.15 0.23
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 632.9 997.5 13621 1084.0 15250 1966.0
clici4 2,76 1,86 1,44 0.30 0.85 1,16

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion|lessivage précedant la lessivage précedant la  pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage pas de lessivage

? diffusion établi diffusion établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas pas pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 221000 69786 3391 2187441 1128906 417316
écart 4 la moyenne 2 277855 267285 256920 982081 1351406 1779556
écart 4 la moyenne 3 434115 347780 271008 625681 926406 1285956
écart 4 la moyenne 4 395017 350420 308492 408321 507656 617796
écart 4 la moyenne 5 92995 135495 185969 55225 12656 100
écart 4 la moyenne 6 29242 46381 67456 130321 82656 45796
écart 4 la moyenne 7 471556 450202 429343 3629025 2363906 1368900
écart 4 la moyenne 8 1285151 1814420 2434734 3493161 4785156 6280036
écart type 6331 659.7 703.3 1199.5 11810 12143
écart type/ moyenne 0.50 0.42 0,37 0.67 0,50 041

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

pas de dissolution

Dissolution ? PR
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié? diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

6717
2,60

1022.1
1,81

1372.5
143

992.0
0,32

1416.7
0.92

1841.3
1,24

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ? [ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié |

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

cBich | 1,14

1,13

1,12

1,38

1,18

1.07

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ? | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Sulfates
gl C50-B CT75-A
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 1400 784 1.8 1677 454 114
2 1050 294 11.9 1043 327 1.3
3 1250 98 12,0 1374 475 1.5
4 1500 0 121 1488 453 1.5
5 2250 294 12.2 2454 540 1.7
6 3000 588 123 2666 475 1.7
7 4050 98 12,5 3648 517 1.7
8 4500 0 12.2 4731 705 114
Fraction moyenne pH 121 écart moyenne pH moyenne pH 15 écart moyenne pH
1 | 1,26E-01 i 2,15E-02
§ écart type pH 0,24 ?ﬁgggg écart type pH 0,18 jg?ggg
;1 mayenne pH 2-8 12,2 ?ggggg mayenne pH 2-8 11,5 ;?jgg;
° abs (pH1-pH2-6) 0,41 LoE abs (pH1-pH2-6) 017 e
8 3.03E-03 1,14E-02
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 616.0 14000 21840 12227 1676.5 2130.3
2 756.0 10500 13440 7154 10427 1370,0
3 1152.0 12500 1348.0 898.6 13741 18496
4 1500.0 1500,0 1500,0 10345 14879 19413
5 1956.0 2250.0 25440 1914.3 24541 2993.9
6 24120 3000.0 3588.0 2190.7 2666,1 3416
7 3952.0 4050,0 4148.0 KAKAR 36484 4165,3
8 4500.0 4500,0 4500,0 40261 4731.3 5436.5
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 21055 2375.0 26445 18917 23851 2878.6
c2-8 2318.3 25143 2710.3 1987.3 24864 2985.5
c2-7 1954.7 2183.3 2412,0 1647 5 21122 2577.0
cBlcT 1,14 1.1 1,08 1,29 1,30 1.3
SE2 1,99E-02 2 44E-03 8.35E-04 1,15E-02 2,2TE-03 6.56E-05
SE3 8.95E-04 9.10E-04 9.22E-04 2,20E-04 7.33E-03 2,33E-02
SE4 3.24E-02 1,68E-02 TATE-03 2,87E-03 1,73E-02 3.36E-02
SES 7.97E-03 1,45E-03 3.19E-05 9.15E-04 2,92E-03 4,88E-03
SE6 1,15E-02 6,77E-02 1,53E-01 2,87E-02 1,94E-02 1,42E-02
SET 2,63E-02 6,56E-02 1,13E-1 8.48E-02 1,60E-01 2,23E-01
SE8 5.49E-03 5.96E-03 4,27E-02 2,53E-02 1,29E-03 2,12E-03
MSE 0.01 0.02 0.05 0.02 0.03 0.04
VMSE 0.12 0.15 0.21 0.15 0,17 0.21
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 1326.0 1375.0 14240 966.5 14310 18955
clici4 0.46 1,02 1,53 1,27 117 1,12

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

pas de lessivage

? établi établi établi établi établi établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas pas pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 2218610 950625 212060 447526 502120 559854
écart 4 la moyenne 2 1821150 1755625 1691300 1383785 1802138 2275666
écart 4 la moyenne 3 909162 1265625 1680912 986312 1022264 1058860
écart 4 la moyenne 4 366630 765625 1309880 734889 805035 878378
écart 4 la moyenne 5 22350 15625 10100 508 4751 13298
écart 4 la moyenne 6 93942 390625 890192 89371 78959 69191
écart 4 la moyenne 7 3409562 2805625 2260512 1537052 1595832 1655715
écart 4 la moyenne 8 5733630 4515625 3442880 4555823 5504478 6542789
écart type 13498 1248.2 1198.8 1103.1 1189.3 1277 4
écart type/ moyenne 0.564 0.53 0.45 0.58 0,50 0,44

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

c2-4
clic24

1136.0
0.54

1266.7
1.11

1397.3
1,56

882.8
1,39

1301.6
1,29

1720.3
1,24

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié |

mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié

chbich

| 1,23

1,33

1.41

1,14

1,09

1,05

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié
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Sulfates
gl C75-B C100-B
Fraction maoyenne IC95 pH maoyenne IC95 pH
1 5264 259 1.1 3184 2773 1.1
2 1707 165 1.1 13N 935 11.0
3 1612 419 1.3 1617 786 1.1
4 1974 1122 1.3 1705 643 11.0
5 3061 881 11.6 2118 0 1.7
6 3020 682 11.6 2551 0 1.7
7 4445 866 1.5 4108 0 1.7
8 5659 1380 1.3 5420 0 1.3
Fraction moyenne pH 113 écart moyenne pH moyenne pH 13 écart moyenne pH
1 } 8.33E-02 i 3.45E-02
§ écart type pH 0,21 g?;ggg écart type pH 0,31 gg:ggg
Ld L
;1 mayenne pH 2-8 114 gg?gg; mayenne pH 2-8 1.3 ?;ggg%
° abs (pH1-pH2-6) 033 uins abs (pH1-pH2-6) 0,21 s
8 1,36E-03 6.67E-04
Fraction valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
1 50047 52638 55228 4048 31839 5963.0
2 1641.2 1706.5 18718 4559 1391.2 23264
3 1192.9 1612,0 2031.0 8309 1616,6 2402.3
4 8512 19736 3095.9 10620 1705,3 2348.6
5 2180.0 30614 39428 2118.2 2118.2 2118.2
6 2338.0 3019.8 3701.6 2550,7 2550,7 2550,7
7 35781 4444 6 53110 4107.5 4107.5 4107.5
8 4279.6 5659.4 7039.2 5420.0 5420.0 5420.0
valeur inf maoyenne valeur sup valeur inf maoyenne valeur sup
cl-8 26207 334286 40645 2118.8 2761,7 3404 6
c2-8 22801 3068.2 3856.2 2363.6 27014 30391
c2-7 1946.9 2636.3 337 1854,2 22482 26423
cBlcT 1,20 127 1,33 1,32 1,32 1,32
SE2 4,36E-02 7.96E-03 3.39E-04 7.51E-02 2,30E-03 8.91E-02
SE3 3.16E-03 3A1E-03 3.56E-03 1,33E-02 1,73E-02 1,05E-01
SE4 8.78E-03 3.1ME-02 1,13E-1 3.13E-04 2,T0E-02 9,35E-02
SES 5.33E-04 4,20E-03 8.00E-03 1,36E-03 2,22E-02 5.57TE-02
SE6 8.53E-03 2,62E-03 7.24E-04 2,14E-02 1,26E-04 8.78E-03
SET 8.86E-02 1,75E-01 2. 40E-01 1,67E-02 1,20E-1 2,66E-01
SE8 9.84E-05 5.03E-04 1,73E-03 1,82E-1 1,94E-02 6.99E-03
MSE 0.02 0.03 0.05 0.04 0.03 0.09
VMSE 0.15 0.18 0.23 0.21 0,17 0.30
Diffusion si VMSE <0,4
Diffusion ? diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie diffusion établie
ci4 1022.0 1792.8 2563.5 946.5 1661,0 23754
clici4 4,90 2,94 2,15 0.43 1,92 2,51

Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C34 =1.8

Lessivage avec diffusion|lessivage précedant la lessivage précedant la lessivage précedant la

pas de lessivage

lessivage précedant la lessivage précedant la

? diffusion établi diffusion établi diffusion établi établi diffusion établi diffusion établi
Appauwrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0.9
pas pas pas pas pas pas
Appauvrissement ? d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement d'appauvrissement
d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi d'établi
écart 4 la moyenne 1 5683562 3690761 2126489 2937553 178302 6545644
écart 4 la moyenne 2 1165381 2676871 4807937 2765064 1876293 1162447
écart 4 la moyenne 3 2038645 2995200 4135195 1658467 1311120 1004542
écart 4 la moyenne 4 3131334 1874338 938131 1116792 1115999 1115206
écart 4 la moyenne 5 194236 79082 14813 0 414060 1654809
écart 4 la moyenne 6 79944 104231 131735 186576 44510 729135
écart 4 la moyenne 7 916644 1214298 1553734 3955103 1811245 494077
écart 4 la moyenne 8 2752032 5367649 8848914 10898212 7066692 4061862
écart type 14125 1500.1 1679.2 1714.6 1314 .4 14477
écart type/ moyenne 0.54 0.45 0.41 0.81 0,48 0,43

Dissolution si écart type du pH <0.25 et si écart type des concentrations moyenne < 0,25

Dissolution ?

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

pas de dissolution
établie

Si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié

Mon identifié?

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie

diffusion établie diffusion établie

c2-4
clic24

1195.1
418

1764.0
2,98

23329
237

782.9
0,52

1571.0
2,03

23591
2,53

Lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de tous les

Lessivage ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié |

mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié

chbich

| 1,07

0.99

0.94

1,20

1,20 1,20

Appauwvrissement établie pour un mécanisme non identifié si l'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <09 et cblic5 < 0.9

Appauvrissement ?

[ mécanisme identifié

mécanisme identifié

mécanisme identifié | mécanisme identifié

mécanisme identifié  mécanisme identifié

© 2018 Tous droits réservés.

412

lilliad.univ-lille.fr



Thése de Tristan Lecomte, Université de Lille, 2018

Annexe V-4
Carottes Route Freycinet 12 (3 ans)
ug/l Baryum Chlorures Sulfates
fraction moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH moyenne 1C95 pH
1 10,2 4,9 8,3 40352 2562 8,3 39239 5504 8,3
2 12,5 52 8,0 49040 3725 8,0 39816 4120 8,0
3 12,1 4,6 10,0 38735 5334 10,0 34939 3155 10,0
4 11,3 4,8 10,3 29004 5154 10,3 28456 3755 10,3
5 15,8 58 10,2 37942 4829 10,2 44710 10127 10,2
6 12,9 52 10,3 23220 3899 10,3 33913 11307 10,3
7 16,1 54 10,6 25017 8243 10,6 35490 13288 10,6
8 15,5 6,3 11,0 12863 5120 11,0 20910 7975 11,0
écart écart écart
fraction moyenne pH 98 mogle{nne mogle_;me 98 mogle;me mogle;me 98 mog:me
1 2,35E+00 2,35E+00 2,35E+00
2 , 3,37E+00 écart type 3,37E+00 écart type 3,37E+00
3 écart type pH 1,09 1,36E-02 pHyp L0 1,36E-02 pHyp 109 1,36E-02
4 moyenne pH 2- 101 2,05E-01 moyenne 101 2,05E-01 moyenne 101 2,05E-01
5 8 ! 1,38E-01 pH 2-8 ! 1,38E-01 pH 2-8 ! 1,38E-01
6 2,60E-01 2,60E-01 2,60E-01
7 abs (pHI-pH2- 1,75 596601 | 208 (PHI- 1,75 s06E-01 | oS (PHI- 1,75 5,96E-01
8) pH2-8) pH2-8)
8 1,32E+00 1,32E+00 1,32E+00
fraction valeur inf moyenne valeur sup | valeur inf moyenne valeur sup | valeur inf moyenne valeur sup
1 5 10 15 37790 40352 42913 33736 39239 44743
2 7 12 18 45315 49040 52765 35696 39816 43936
3 8 12 17 33401 38735 44069 31784 34939 38094
4 6 11 16 23851 29004 34158 24701 28456 32210
5 10 16 22 33113 37942 42771 34583 44710 54837
6 8 13 18 19321 23220 27120 22606 33913 45221
7 11 16 21 16774 25017 33260 22203 35490 48778
8 9 16 22 7742 12863 17983 12934 20910 28885
valeur inf moyenne valeur sup | valeur inf moyenne  valeursup | valeur inf moyenne valeur sup
c1-8 8 13 19 27163 32022 36880 27280 34684 42088
2-8 8 14 19 25645 30832 36018 26358 34033 41709
2-7 8 13 19 28629 33826 39024 28596 36221 43846
c8/c7 0,86 0,97 1,02 0,46 0,51 0,54 0,58 0,59 0,59
SE2 1,16E-01 1,95E-01 2,10E-01 1,08E+00 8,19E-01 6,51E-01 4,95E-01 3,07E-01 2,09E-01
SE3 1,30E-01 1,70E-01 1,66E-01 3,86E-01 3,60E-01 3,41E-01 3,21E-01 1,76E-01 1,05E-01
SE4 5,61E-02 1,26E-01 1,43E-01 8,30E-02 9,76E-02 1,09E-01 1,02E-01 5,79E-02 3,60E-02
SE5 1,40E-02 4,80E-02 4,08E-02 4,31E-03 9,41E-04 2,53E-05 1,40E-02 2,06E-02 2,55E-02
SE6 2,74E-02 1,55E-05 2,32E-04 1,73E-01 1,64E-01 1,57E-01 9,03E-02 2,39E-02 3,56E-03
SE7 7,91E-01 4,87E-01 5,52E-01 2,55E+00 2,08E+00 1,77E+00 1,98E+00 1,45E+00 1,14E+00
SE8 0,00E+00 5,42E-01 5,18E-01 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
MSE 0,19 0,22 0,23 0,71 0,59 0,50 0,50 0,34 0,25
VMSE 0,43 0,47 0,48 0,84 0,77 0,71 0,71 0,58 0,50
Diffusion si VMSE <0,4
e . diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
Y diffusion non
diffusion ? Stablie non non non non non non non non
établie établie établie établie établie établie établie établie
c3-4 7 12 16 28626 33869 39113 28243 31697 35152
c1/c3-4 0,76 0,87 0,92 1,32 1,19 1,10 1,19 1,24 1,27
Lessivage avec diffusion si diffusion établie et C1/C3-4 >1,8
lessivage e as de as de as de as de as de as de as de as de
avec pas d:e dlf,f uston d]i)ffusion difusion difusion difusion difusion difusion difusion dﬁfusion
diffusion ? tablie établie établie établie établie établie établie établie établie
Appauvrissement avec diffusion si diffusion établie et c8/c7 < 0,9
appauvriss | pas de diffusion pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
ement ? stablie diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion diffusion
établie établie établie établie établie établie établie établie
écart ala 8 10 12 112935665 69393482 36402286 | 41670529 20750004 7049891
moyenne 1
écartala
0 1 1 329488129 289625088 252331386 70829653 26335933 3413899
moyenne 2
écart a la
0 1 4 38905549 45064537 51675880 20282525 64830 15955057
moyenne 3
écart a la
2 4 6 10973961 9104476 7409437 6651928 38792130 97565646
moyenne 4
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écart ala 4 6 9 35394898 35051580 34709936 | 53323773 100514003 162537550
moyenne 5
écart ala 0 0 0 61504540 77463762 95261835 | 21850350 594202 9814092
moyenne 6
écartala
7 8 8 107943766 49064071 13101150 25783693 649906 44757424
moyenne 7
écart ala
1 5 11 377172936 367060096 357084679 205804807 189732589 174313717
moyenne 8
écart type 1,7 2,1 2,5 11588,4 10850,3 10295,5 7468,2 6868,7 8026,6
Scart t
écart type/ 0,21 0,16 0,14 0,43 0,34 0,28 0,27 0,20 0,19
moyenne
Dissolution si écart type du pH <0,25 et si écart type des concentrations / moyenne < 0,25
dissolution pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de pas de
7u dissolution dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio dissolutio
i établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie n établie
si ni la diffusion, ni la dissolution ne sont établis alors le mécanisme est non identifié
.. mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism mécanism
non mécanisme non
identifié ? identifié e non enon enon enon enon enon enon e non
i identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié identifié
2-4 7,1 12,0 16,8 34188,7 38926,2 43663,7 30727,2 34403,6 38079,9
cl/c2-4 0,74 0,85 0,90 1,11 1,04 0,98 1,10 1,14 1,17
lessivage de surface établie pour un mécanisme non identifié si la valeur absolue de la différence entre le pH du premier éluat et de la moyenne de
tous les suivants < 0,5 et ¢1/c2-4>1,8
lessivage ? pas de pH pasdepH pasdepH | pasdepH pasdepH pasdepH | pasdepH pasdepH  pasdepH
8¢’ stable stable stable stable stable stable stable stable stable
c6/c5 0,77 0,81 0,84 0,58 0,61 0,63 0,65 0,76 0,82
Appauvrissement établie pour un mécanisme non identifié si I'écart type du pH < 0,25, c8/c7 <0,9 et c6/c5<0,9
appauvriss H instabl pH pH pH pH pH pH pH pH
ement ? P stable instable instable instable instable instable instable instable instable
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