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Résumé

Dans le cadre du projet REITERRE (REutilisation Intégrée de TERRres Excavées) visant a la réutilisation
intégrée de terres excavées faiblement contaminées ou préalablement traitées dans 'aménagement urbain,
il est nécessaire de connaitre I'évolution dans le temps de ces terres d’un point de vue sanitaire. Sur le long-
terme, la pédogenese de ces terres et le devenir des polluants associés sont principalement contrélée par le
climat. La compréhension de ces évolutions et leur modélisation s’avere donc étre indispensable. Nous
proposons ainsi une étude en conditions contrélées visant a comprendre I'effet de plusieurs modalités
climatiques sur I'évolution de la disponibilité d’'une catégorie de contaminants organiques, les hydrocarbures
aromatiques polycycliques (HAP). Les premiers résultats expérimentaux sont actuellement en cours
d’acquisition et permettront d’établir les premiers schémas d’évolutions de terres excavées contaminées sur
le long terme.

Introduction

Dans le cadre de la transposition francaise de la Directive Cadre Déchets (2008), un guide de réutilisation
des terres excavées a été mis en place et traite notamment de leur compatibilité sanitaire avec I'usage du
site et de la protection de la ressource en eau. La réutilisation de ces terres au sein de projets
d’aménagements urbains sous-entend qu’elle est prévue pour des usages a long-terme. Se pose donc la
question du devenir de ces terres dun point de vue pédologique. Le projet REITERRE
(ADEME/BRGM/Université de Lorraine) a pour objectif de comprendre I'évolution pédogénétique a long
terme de ces matériaux anthropogéniques, et notamment leur influence sur le statut des polluants résiduels
et sur leur potentialité a produire de la biomasse. Via une modélisation de ces évolutions, le projet a comme
finalité de proposer des plans d’utilisation intégrée de ces terres. Ce projet s’anime autour de trois taches :
1) la sélection des profils de sol a étudier, 2) leur caractérisation et 3) I'’évaluation de la faisabilité de culture
de végétaux (disponibilité des polluants et toxicité).

Dans cette démarche, nous avons porté le choix sur I'étude des HAP, car ils représentent un groupe de
polluants organiques a la fois toxique et persistant dans I'environnement. Dans le cas de sols naturels, il est
connu que leur disponibilité est contrblée par les propriétés pédologiques (teneur en matiére organique
naturelle, agrégats) [1], [2] ; or dans les sols anthropogéniques (Technosols), ces relations restent encore
mal connues. Sur le long terme, le climat joue un réle fondamental dans I'évolution des propriétés du sol [3]
et la disponibilité des HAP [4]-[6]. L’objectif de notre étude est ainsi de comprendre les effets climatiques sur
la disponibilité et la transformation des HAP de terres excavées issues de friches industrielles.

Pour répondre a cet objectif, nous proposons de mettre en place une expérimentation visant a simuler
l'influence du climat sur le long terme par un vieillissement accéléré en conditions contrélées de différentes
terres contaminées et d’en analyser les effets sur la mobilité et la transformation des 16 HAP réglementaires.
Ce vieillissement se traduit par [lapplication de différentes modalités de cycles gel/dégel [7],
humectation/dessiccation [8] et de périodes de fortes températures [9]. Pour ceci, (i) une mesure rapide et
sensible permettant d’évaluer les variations de disponibilité des contaminants des terres a été sélectionnée
et (ii) la calibration du nombre de cycles climatiques observables sur une décennie dans les sols sous climat
continental par modélisation des teneurs en eau [10] et des températures [11] a été effectuée.

Matériel et méthodes



Détermination de la mesure de disponibilité

Pour cette étude, nous avons choisi deux terres distinctes provenant de deux sites industriels différents
(cokerie et usine & gaz), avec des concentrations totales en 16 HAP voisines (respectivement 1100 mg.kg™
et 1200 mg.kg™) mais avec des disponibilités trés différentes. Ces terres seront soumises a plusieurs tests
de mesure de disponibilité : (i) mesure directe de I'extrait organique issu d’extraction au solvant (éthanol,
butanol, acétone et dichlorométhane témoin) [12], (i) mesure indirecte de [I'extrait organique au
dichlorométhane (apres oxydation préalable des HAP disponibles des terres au peroxyde d’hydrogéne) [13]
et (iii) analyse du statut de la matiére organique soluble par extraction avec une solution H,O + CacCl, et
mesure du carbone organique dissous (COD). Une procédure de « rajeunissement » de ces terres a ensuite
été mise en place afin d’augmenter la disponibilité des HAP. Pour ceci, les deux terres ont été soumises a
une extraction par chloroforme a 60°C sous reflux. Le solvant est mis a évaporer, permettant le dép6ét des
HAP sur la matrice de sol. Cette étape simule une pollution fraiche et limite les effets de vieillissement
rencontrés généralement dans les terres historiguement contaminées.

Vieillissement — choix des terres

Afin de comprendre l'origine des paramétres influencant le devenir a long-terme de la disponibilité des HAP,
nous avons porté notre choix sur 11 terres issues de plusieurs types d’activité industrielle : remblais (site de
'Union-Tourcoing), cokerie (Neuves-Maisons, Homécourt, Thionville) et usine a gaz (tableau 1). Ces terres
ont connu des histoires différentes ainsi que, pour certaines, des traitements de dépollution (thermo-
désorption, biopile). La diversité de ces terres nous permettra de mieux appréhender linfluence des
propriétés contrélant I'évolution de la disponibilité des HAP. La caractérisation de ces terres est actuellement
en cours.

Tableau 1: descriptif des terres

Teneur Texture
Type . COD
et igi Traitement en HAP CO (% ]
d’activité Origine 1 (0-2 um) (2-50 (50-2000 (%) (mg.g 1)
(mg kg™) (%) um) um)
(%) (%)
Remblais de Tourcoina-
surface (5- on 9 - 50 — 70 - - - 15 3,93
nion
25cm)
Remblais de Tourcoing-
profondeur (90- Uni 9 - 62 -70 - - - 20 2,02
nion
130cm)
Cokerie Neuves- ; ~1800 13 14 73 7,54 6,93
Maisons
Cokerie Homécourt - ~1500 13 15 72 ~10 4,60
Cokerie Homécourt Biopile 460 7 15 78 9,52 -
Cokerie Neuves- Thermo- 90 12 20 68 6,17 2,89
Maisons désorption
Cokerie Homécourt dT,he”“.O' 58 7 20 73 8,56 1,08
ésorption
Cokerie Homécourt - ~275 6 19 75 6,79 3,48
Cokerie Thionville - ~1600 11 38 51 6,23 5,78
Usine a gaz Confidentiel - ~470 21 24 55 4,38 4,64
Usine a gaz Confidentiel | amendement ~380 11 21 68 5,14 4,92

Vieillissement - protocole

La calibration de ces expérimentations (nombre de cycles) est basée sur une modélisation qui a permis de
déterminer la fréquence des modalités climatiques sur 10 ans. Les 11 terres seront ainsi soumises a trois
modalités :

- 40 cycles gel/dégel : (12h a -24°C puis 12h a 22°C).

- 25 cycles humectation/dessiccation : ajustement de la teneur a la capacité au champ (CC) puis
séchage a l'air jusqu’a environ 10% de la CC.

- 40 jours a 28°C : air ambiant ou air saturé en N, et a 100% de la CC ou 0% de la CC.




L’effet des modalités climatiques sur la disponibilité est mis en évidence par le biais d’'une extraction avec
une solution H,O + CaCl, puis une mesure de COD a TO et a Tfinal (aprés application des modalités
climatiques). Une variation de COD devrait révéler une variation de la disponibilité des HAP. Dans ce cas,
une quantification précise des HAP disponibles sera effectuée par extraction au dichlorométhane précédée
d’une oxydation des terres au peroxyde d’hydrogéne.

Résultats & discussions
Mesure de disponibilité

Les différentes méthodes d’extraction par solvant organique et par une solution saline appliquées aux deux
terres sélectionnées (terres de cokerie et d’usine a gaz) révélent une variabilité importante des taux
d’extraits organiques (6 a 14 mg.g'1 de terre) et des teneurs en carbone organiques dissous (COD de 0,111
a 0,157 mg.g'l de terre). Ces valeurs sont systématiquement plus élevées pour la terre d’'usine a gaz et
soulignent la plus forte disponibilité des HAP dans cette terre. La solution saline semble étre la méthode la
plus sensible aux variations de disponibilité entre les deux terres brutes et montre également des différences
de valeurs avant et aprés rajeunissement des 2 terres. Par ailleurs, I'effet du rajeunissement est clairement
visible dans le cas de la méthode d’oxydation au peroxyde d’hydrogéne, ou la teneur en extrait organique
apres extraction au dichlorométhane est beaucoup plus faible (figure 1).

[
(=T

Extrait organique (mg.g* de sol)

o N B O ®
-

Cokerie brute  Cokerie brute  Cokerie rajeunie Usine a gaz brute Usine a gaz brute  Usine a gaz
non oxydée oxydée oxydée non oxydée oxydée rajeunie oxydée

Figure 1 : Teneurs en extrait organique DCM des terres brutes ou apres traitement H,O, des terres
de cokerie et d'usine & gaz avec ou sans rajeunissement

Ces résultats nous permettent de mettre en avant deux méthodes simples et sensibles de mesure de
disponibilité : la mesure du COD avec une solution H,O + CaCl, (qui donne une empreinte du statut de la
matiére organique) et 'oxydation au peroxyde d’hydrogéne suivie par une extraction des HAP résiduels au
dichlorométhane.

Vieillissement

Les expérimentations de vieillissement sont actuellement en cours. Pour le moment, seules les valeurs de
COD (tableau 1) des extraits par la solution saline des échantillons initiaux (TO) ont été mesurées. Ces
valeurs seront confrontées aux résultats obtenus & la fin des expériences (Tfinal).

Ces comparaisons ont pour objectif de mieux comprendre quelles sont les causes des variations de la
disponibilité des HAP, comme notamment les phénoménes de sorption-désorption [5], les processus
d’agrégation [1], [14] ou de restructuration de la matiere organique [7]. Ces processus pédologiques sont en
effet connus pour évoluer au cours du temps dans les sols naturels sous I'effet du climat. La composition
particuliere des sols de friches industrielles (forte teneur en matiére organique anthropique, présence
d’éléments minéraux particuliers) fait que ces évolutions y restent méconnues. Les résultats apportés par
notre expérimentation permettront ainsi de donner un premier apercu de l'influence combinée du climat et
des propriétés physico-chimiques des terres sur la teneur en polluants organiques disponibles.

Une évolution de COD peut également indiquer une transformation des HAP disponibles par biodégradation
[15] ou par oxydation chimique [16]. La quantification des HAP, par oxydation au peroxyde d’hydrogéne puis
extraction au dichlorométhane permettra alors d’identifier les composés subissant ces transformations.

Conclusions

Dans le cadre du projet REITERRE et de la compréhension de I'évolution pédogénétique de terres excavées
réutilisées, nous proposons ici d’évaluer l'effet du climat sur I'évolution de la disponibilit¢é des polluants



organiques (HAP). Pour ceci, nous avons établi un plan expérimental visant a comprendre l'effet de
différentes modalités climatiques sur la disponibilité des HAP (expérimentation en cours). Le protocole de
mesure de disponibilité a été validé par une expérimentation préliminaire, utilisant notamment un procédé de
« rajeunissement » de pollution. Une premiére approche de modélisation a permis de calibrer la fréquence
des cycles climatiques observables sur le long terme. Les résultats obtenus dans ce contexte devraient
permettre de réaliser une prédiction du devenir des HAP dans les terres de friches industrielles. Celle-ci sera
confrontée a des données issues d’expériences in situ mises en place depuis 1 a 15 ans sur des dispositifs
du LSE et du GISFI (Groupement d’Intérét Scientifique sur les Friches Industrielles) [17].

La suite des travaux prévoit : (i) la combinaison des cycles climatiques pour reproduire la succession réelle
des modalités climatiques (gel/dégel — humide — sec — chaud) et (ii) I'étude de I'effet des racines (via des
solutions rhizosphériques) combiné aux modalités climatiques sur le devenir des polluants organiques.
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