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RESUME

Analyse des mécanismes du lessivage des argiles dans les sols par des approches

expérimentales

Parmi les processus pédogénétiques, le lessivage des argiles dans les sols
est un processus trés répandu qui consiste en un transfert de particules, d’'un horizon
supérieur éluvié vers un horizon illuvie. Néanmoins, un certain nombre de lacunes
persiste dans la compréhension de ce processus. Nous avons donc étudié : les
processus d’écoulement de I'eau dans la porosité active, I'effet des cycles pluie -
interpluie sur la rétention des particules, et les conséquences des perturbations
physico-chimiques de la solution du sol sur la stabilité en suspension des particules
de sols. Pour aborder ces différents points, nous avons fait le choix d’'une approche
réductionniste de laboratoire couplée a des méthodes analytiques modernes,
souvent peu usitées en sciences du sol. Comme matériaux modéle, des horizons E
de luvisol non remanié et des particules argileuses naturelles extraites de ces
mémes horizons ont été utilisés. Pour la premiére fois nous avons pu visualiser que
les écoulements macroporeux préférentiels s’effectuent sous forme de ruisselets.
Notre travail permet en outre, une premiére avancée vers I'estimation de la surface
de contact eau — sol. Nous montrons que la rétention des particules s’effectue dans
une zone de matrice a proximité macropores actifs, zone plus ou moins importante
selon la durée de linterpluie. Nous avons enfin montré que les variations de la
concentration en calcium et du pH de la solution, consécutives a l'infiltration de I'eau
de pluie dans la porosité, provoquent une évolution de I'arrangement des particules
en suspension sur une échelle de temps correspondant a la durée d’un événement

pluvieux.
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ABSTRACT

Analysis of clay lessivage mechanisms in soils by experimental approaches

Clay translocation is a widespread process of particle transfer from a surface
eluviated horizon to a deeper illuviated horizon. Nevertheless, a number of gaps
persist in understanding this process. We therefore investigated: the water flow
processes in the active porosity, the effect of rain-interrain cycles on the retention of
particles, and the consequences of physical and chemical disturbances of the soil
solution on the stability of soil particles in suspension. To address these issues, we
have made the choice of a laboratory reductionist approach coupled with modern
analytical methods, poorly used in soil science. As a model materials, we used
undisturbed luvisol E horizons and natural clay particles extracted from these
horizons. We show experimentaly for the first time that macroporous preferential flow
consist in rivulets. Our work also provides a first step towards estimating the water-
soil specific surface area. We show that particle retention occurs in the matrix close
to active macropores, the thickness of the concern matrix being a function of the
interrain duration. Finally we have shown that the variations of the calcium
concentration and pH of the soil solution, subsequent to the infiltration of rain water
into the pores, cause a change in the arrangement of the particles in the soil

suspension on a timescale corresponding to the duration of a rainfall event.
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Les processus du lessivage des sols

Les sols sont des milieux fragiles et non renouvelables a I'échelle de la vie
humaine. L’écrivain Jared Diamond, dans son ouvrage « Effondrements » (Diamond,
2009), nous offre une vision historique et sociologique de la place centrale qu’occupe
depuis toujours le sol dans la stabilité des sociétés humaines. Sa conclusion est
sans appel : sans gestion durable de la ressource sol, les sociétés humaines se
mettent en danger. Notre appréciation du probléme évolue néanmoins, car la valeur
sociétale du sol est de plus en plus une question émergente dans la communauté
scientifique (Robinson et al., 2012). Notre compréhension du fonctionnement et de
I'évolution de cette ressource non renouvelable devrait permettre d’adapter nos
pratiques et nos activités afin de la protéger. Mais cette protection n’ira pas sans une
prise de conscience de la part du grand public et de choix politiques courageux (de
Jonge et al., 2012).

Les sols se situent a linterface de l'atmosphére, de la lithosphére, de
I'hydrosphére et de la biosphére. lls ne représentent qu’une fine pellicule a la surface
du globe, leur épaisseur variant de quelques cm a quelques meétres ou dizaines de
meétres. Ce sont des milieux hétérogénes a organisation spatiale complexe et
emboitée, dont I'agrégat, I'horizon et le pédons constituent les niveaux d’organisation
les plus remarquables. L’horizon est un volume homogéne de sol. L'’ensemble des
processus qui conduisent a la différenciation de ces horizons par altération,
dégradation, remaniement et structuration des matériaux minéraux et/ou organiques
sous I'action du climat et de la biologie (racines, macro et micro-faune) est appelé
pédogeneése. lIs résultent des interactions de ces différentes sphéres a différentes
échelles, que ce soit dans I'espace ou dans le temps.

Malgré leurs faibles épaisseurs, leurs fonctions font qu’ils contribuent a de
nombreux services rendus a l'humanité, et formalisés par le terme service
écosystémiques, par le Millennium Ecosystem Assessment (2005).

Les sols évoluent constamment sous I'impact des flux d’énergies et de matiere
(Chadwick and Chorover, 2001; Cornu, 2005). Certaines variables de forgage jouent
un réle crucial dans I'évolution des sols, notamment le climat (Sombroek, 1990;
Rounsevell et al., 1999) ou les forgages anthropiques comme l'agriculture. Certains
auteurs montrent que les pratiques agricoles (drainage, chaulage, occupation du sol)
affectent I'évolution des sols sur des échelles de temps allant de 10 a 100 ans
(Cornu et al., 2007, 2008; Montagne et al., 2009; Guo et al., 2010), et souvent de

facgon irréversible. Néanmoins nous avons peu de recul scientifique pour évaluer ces
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évolutions pour le siécle a venir (Tugel et al., 2005). En outre, les pressions
anthropiques accrues, ces derniéres années, sur les sols représentent des dangers
majeurs pour cette ressource, dangers reconnues par la Commission Européenne en
2006 (EU, 2006) : imperméabilisation, érosion hydrique ou éolienne, perte de
biodiversité, appauvrissement en matiére organique, acidification, salinisation,

pollutions diverses et compaction.

I.L1.  Lelessivage : un processus de pedogénese

Parmi les processus pédogénétiques, le lessivage (ou argilluviation) est un
processus trés répandu. Il consiste en un transfert de particules, d’un horizon
supérieur de départ dit « éluvié (E) », vers un horizon inférieur de dépét dit
«illuvié (Bt) », aboutissant a un contraste textural entre ces deux horizons. Le
lessivage est le processus de formation majeur des acrisols, alisols, albéluvisols,
lixisols, luvisols et solonetz, groupes de sols de la classification WRB (Bockheim and
Gennadiyev, 2000; WRB, 2006). Il est également impliqué dans la formation des
sous-groupes argid des aridosols, des molisols, des kandic oxisols et des alfic
spodosols de la classification américaine, la Soil Taxonomy (Soil Survey Staff, 1998;
Bockheim and Gennadiyev, 2000). La séquence des luvisols (Jamagne, 1973; FAO,
2007) représente l'orthotype des sols développés par le lessivage. lls couvrent 5 a 6
million de km? mondialement et 20 % de la surface des sols en Europe (Jones et al.,
2005). Ces sols sont également présents sur tout le pourtour méditerranéen, et dans
les grands dépéts de loess en Chine et aux Etats-Unis. Certains auteurs décrivent la
formation des luvisols comme résultant de processus anciens ayant eu lieu sous des
climats plus chauds et humides (Jamagne, 1978; Jamagne and Pedro, 1981; Zykina
and Zykin, 2003) alors que d’autres affirment que ces processus sont encore actifs,
notamment sur le pourtour méditerranéen (Fedoroff, 1997).

Cependant certains auteurs remettent en cause le moteur du processus de
différenciation texturale des sols. En effet, Quénard (2011), sur la base de bilan de
masse, décrit que le contraste textural de seulement 1 & 12 % des Luvisols et

Albeluvisols décris dans la base de données frangaise DONESOL (www.gissol.fr),
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est formé par le lessivage, i.e. le transfert vertical de particules. Plusieurs autres
mécanismes pourraient donc contribuer a cette différenciation et aboutir u contraste
observé : Krull et al. (2006) concluent par datation que les horizons E et Bt des
Luvisols de leur étude proviennent de différence de texture des matériaux parentaux.
Legros (2007) avance d'un point de vue conceptuel, que l'altération in situ des
minéraux est une des causes de l'enrichissement en particules fines de I'horizon
illuvié, en quoi il est soutenu par les études de Presley et al. (2004) et Gunal and
Ransom, (2006). Des processus de bioturbation sont évoqués par Phillips (2004,
2007) ainsi que des transferts latéraux de particules et de solutés a I'échelle du

paysage.

.2. Nature des particules susceptibles d’'étre

éluviées et illuviées

La grande majorité des particules susceptibles d’étre transportées en
suspension est constituée d’éléments, de taille inférieure a 2 ym ou 10 um selon les
auteurs (Mercier et al., 2000; de Jonge et al., 2004), de natures trés variées, allant
d’éléments minéraux ou organo-minéraux, a des bio-colloides (virus, bactéries) ou
encore des matiéres organiques particulaires. Certains auteurs observent que les
particules argileuses fines (inférieures a 0,2 um), majoritairement composées de
smectites, constituent la majorité des particules transportées (Jamagne, 1973;
Worrall et al., 1993; Mercier et al., 2000; Montagne et al., 2009). D’autres observent
un transport moins sélectif, de composition proche de celle de la fraction inférieure a
2 um du sol (Kaplan et al., 1993; Pernes-Debuyser et al., 2003; de Jonge et al.,
2004; Cornu et al., 2014), constituée d’argiles variées minéralogiquement (smectites,
kaolinites, vermiculites, chlorites) et de minéraux non argileux comme des quartz,
des micas et des feldspaths de petites tailles. La surface du sol et la paroi des pores
constituent la principale source des particules mises en suspension suite a des
perturbations d’origines variées (physiques ou physico-chimiques) (Bielders and

Grymonprez, 2010).
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.3. Les mécanismes de mobilisation, de
transport et de rétention des particules dans les
sols

Le processus du lessivage peut étre conceptuellement scindé en sous-
processus : la mobilisation, le transport et la rétention des particules. Chaque sous-
processus n’'est pas indépendant des autres et malgré leur séparation conceptuelle,
ils ont lieu simultanément dans le temps et I'espace. Le phénoméne d’éluviation a
lieu lorsque la mobilisation est supérieure a la rétention alors que [lilluviation
intervient lorsque la mobilisation est inférieure a la rétention. Le transport module
'ensemble. Chacun de ces sous-processus est le résultat combiné de I'action d’un
ensemble de mécanismes physiques et physico-chimiques (Ryan and Elimelech,
1996; Ryan et al., 1998; Bradford et al., 2007, 2013; Shang et al., 2008; Bin et al.,
2011). Si de nombreux mécanismes de mobilisation, de transport et de rétention de
particules ont été mis en évidence dans la littérature, leur hiérarchisation i.e. leurs
contributions respectives, dans le cas d’écoulements insaturés dans les sols
structurés reste a établir (DeNovio et al., 2004 ; Sang et al., 2013).

Nous présentons ici succinctement les grands mécanismes physiques et
physico-chimiques identifiés dans la littérature. Ceux-ci seront détaillés dans les
introductions respectives de chacun des chapitres. Parmi les principaux mécanismes
physiques certains n’affectent que la mobilisation, ou que la rétention, alors que
d’autres affectent les deux. Les mécanismes physiques de mobilisation de particules,
ont lieu soit a la surface du sol (i.e. premiers millimétres), tels que la dissipation de
'énergie cinétique des gouttes de pluie, appelée effet splash (Bielders and
Grymonprez, 2010; Styczen et al., 2011), soit sur toute I'épaisseur du sol tels que les
« stress » hydrodynamiques ayant lieu a la surface des pores lors du passage de
leau (Gao et al.,, 2006, 2004; Kaplan et al.,, 1993; Laegdsmand et al., 1999;
Rousseau et al., 2004; Saiers and Lenhart, 2003; Shang et al., 2008), les « stress »
capillaires (Majdalani et al., 2008; Michel et al., 2010; Schelde et al., 2002; Zhuang et
al., 2007). Les mécanismes physique de rétention de particules sont la déposition
des particules dans des zones de faible courant sous l'effet des forces de gravité

(Crist et al., 2005; Torkzaban et al., 2008) ou la filtration physique dans des pores de
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faible diamétre (Bradford et al., 2004, 2002). Pour finir les mécanismes physiques
influengant la mobilisation et la rétention, sont par exemple, 'amincissement (« film
straining »), I'extension des films d’eau lors de 'avancée du front d’humectation et de
drainage (Gao et al., 2006; Lenhart and Saiers, 2003; Veerapaneni et al., 2000; Wan
and Tokunaga, 1997) ou les mécanismes de sorption préférentielle des particules sur
l'interface eau - air et eau - air - solide (El-Farhan et al., 2000; Gomez-Suarez et al.,
2001; Gomez Suarez et al.,, 1999; Laegdsmand et al., 1999; Saiers and Lenhart,
2003; Sirivithayapakorn and Keller, 2003; Wan and Wilson, 1994; Zhuang et al.,
2007).

Les mécanismes physico-chimiques contrdlent, quant a eux, les interactions
entre particules, et déterminent l'agrégation et la dispersion de celles-ci. lls
dépendent de facteurs tels que la quantité de charges de surface, la nature
minéralogique des particules, du pH, de la concentration en sel de la solution du sol,
de la valence des ions, de la présence de matiére organique dissoute ou particulaire,
ou encore du rapport solide/solution (Bergaya et al., 2011; Cheng and Saiers, 2010 ;
Goldberg, 1991; Goldberg and Forster, 1990; Goldberg and Glaubig, 1987; Kaplan et
al., 1996, 1993 ; Kretzschmar and Sticher, 1998; Ryan and Elimelech, 1996; Sharma
et al., 2008; Torkzaban et al., 2008; Zhuang et al., 2007).

L’eau étant le vecteur principal des particules, la fagon avec laquelle celle-ci
s’infiltre et s’écoule dans le sol, conditionne 'ensemble des mécanismes physiques
et physico-chimiques. Certains auteurs montrent que le partage de I'écoulement de
'eau entre écoulements de types matriciels et écoulements de types préférentiels
dépend de la structure du sol, et affecte la mobilisation (Levin et al., 2006), le
transport et la rétention des particules (Cey et al., 2009; Cey and Rudolph, 2009;
Jiang et al., 2005; Kretzschmar et al., 1994).

.4,  Conséguences pour la compréhension du

lessivage

Ainsi un projet ANR Agriped (2011-2014) s’est donné comme ambition de
revisiter les connaissances sur le lessivage de facon a le quantifier, le modéliser,

identifier et hiérarchiser les processus et mécanismes qui le composent et analyser
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impact des actions de I'homme et du climat sur celui-ci. Un premier travalil
expérimental sur colonnes de sol non remanié (Quénard, 2011 et Cornu et al., 2014)
a permis de conclure que :
i) la mobilisation des particules ne constitue pas un facteur limitant du processus de
lessivage, car les quantités de particules mobilisées depuis I'horizon éluvié ne sont
pas supérieures dans les luvisols par rapport a d’autres types de sols ;
ii) la mobilisation et la rétention des particules sont affectées par la physico-chimie de
la solution du sol. Néanmoins, les mécanismes responsables de la dispersion des
agrégats, de I'arrangement des particules entre elles (i.e. leur mode d’agrégation)
ainsi que de leur stabilité en suspension ne sont pas suffisamment connus dans les
conditions physico-chimiques représentatives de celles de la solution des sols ;
iii) le transfert de particules dépend du fonctionnement hydrodynamique du sol i.e. le
partage entre des écoulements préférentiels et des écoulements matriciels. Des
expéerimentations précisant les relations entre types d’écoulements, caractéristiques
de la structure du sol et mécanismes de mobilisation et de rétention de particules
seraient les bienvenues.
iv) une fraction variable (25-90%) des particules en suspension dans I'eau du sol se
fixent dans I'horizon d’illuviation. Au-dela de cette rare quantification de la rétention
de particules autochtones dans des colonnes de sol non remanié, les facteurs
déterminant cette variabilité ne sont pas identifiés. D’autres expérimentations sont
donc nécessaires afin de formaliser les mécanismes qui déterminent ces variations.
Dans une synthése sur les transferts de particules dans les sols, DeNovio et
al. (2004) suggerent un certain nombre de pistes de recherches qui rejoignent en
partie les conclusions précédentes : la nécessité i) d’améliorer la visualisation de
I'écoulement insaturé ; ii) de mieux caractériser les phénoménes d’écoulements
transitoires (cycles d’humectation - dessiccation) ; iii) de poursuivre I'analyse des
effets de la structure du sol sur la mobilisation des colloides et de leur transport ; iv)
de mieux quantifier 'impact de la rétention des colloides sur le colmatage des pores.
Le développement de techniques telles que la tomographie d’absorption X ou
'imagerie par résonance magnétique, leur semble étre des techniques de choix pour

aborder certaines de ces questions.
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.5. Modélisation du lessivage

Enfin, si les modéles mécanistes de la pédogénése sont rares (Samouélian
and Cornu, 2008; Minasny et al., 2008), parmi ceux-ci, le modéle SOILGEN2 (Finke,
2012) propose une représentation explicite du lessivage. Dans ce modéle, le
transfert d’eau se base sur I'équation de Darcy-Richard ; la mobilisation des
particules est quant a elle controlée par I'effet splash (Rose et al., 1983 ; Sharma et
al., 1995), par la concentration en sel de la solution du sol (Goldberg et al., 1990) et
par le stock de particules mobilisable en subsurface défini comme proportionnel au
volume des macropores (par un parameétre global « h(®Omacro) »). Pour finir, la
rétention de particules est décrite par deux mécanismes: un mécanisme de
coagulation (lié a la concentration critique de sel en solution) et un mécanisme de
filtration dont le formalisme, proposé par Jarvis et al. (1999), permet de modéliser la
rétention des particules dans les sols structurés, lors d’écoulements transitoires et
insaturés. Ce formalisme est global, et incorpore I'effet de nombreux mécanismes,
sans pour autant les décrire de fagon explicite contrairement aux théories
développées pour les milieux poreux modeles proposées par Yao et al. (1971),
McDowell-Boyer et al. (1986) et Tufenkji et Elimelech (2004), mais qui ne sont pas
applicables dans les conditions d’écoulements insaturés en sol non remanié.

Une analyse de sensibilité menée sur le modele SOILGEN2 (Finke et al.,
2014), a mis en évidence que deux parameétres étaient particuliérement importants
pour le transport des particules argileuses : le parametre « n », un terme empirique
inclus dans le facteur global de filtration et le paramétre h(®macro), qui décrit le stock
de particules disponibles pour I'éluviation. Le processus de rétention et la surface de

contact eau-sol sont donc d’'une importance capitale dans le lessivage.

.6.  Problématique et démarche

Ainsi nous concluons de l'analyse des travaux précédents (DeNovio et al.,
2004; Quénard, 2011; Finke, 2012; Cornu et al., 2014; Finke et al., 2014) qu’un

certain nombre de lacunes persiste dans la compréhension du processus de
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lessivage. En effet,
i) certains mécanismes de rétention ne sont pas bien décrits ;
ii) I'influence de certaines conditions initiales sur la rétention n’est pas pris
en compte dans le cas des sols structurés en conditions naturelles ;
iii) 'influence de la structure et de I'écoulement de I'eau dans les sols
structurés sur la hiérarchisation des mécanismes ne sont pas assez

compris et donc pas correctement modélisés.

Sur la base de cette analyse, nous avons étudié :

i) les processus d’écoulement de I'eau dans la porosité active au cours
d’'une pluie (macroporosité active) (Chapitre Ill) ;

ii) les divers effets des phénomeénes transitoires dans les sols : I'effet
des cycles pluie - interpluie sur la rétention des particules, et les liens
que ces cycles peuvent avoir sur 'écoulement de I'eau dans le sols
(Chapitre IV) ;

iii) les conséquences des perturbations physico-chimiques (pH et
concentration en calcium) de la solution du sol, lors de l'infiltration de
'eau de pluie, sur la stabilité en suspension des particules de sols
(Chapitre V).

Pour aborder ces différents points, nous avons fait le choix d’une approche
réductionniste de laboratoire couplée a des méthodes analytiques modernes,
souvent peu usitées en sciences du sol (tomographie d’absorption X, utilisation de
microsphéres fluorescentes analysée en cytométrie de flux, cartographies
minéralogiques de lames minces au synchrotron, notamment). Comme matériaux
modeéle, des horizons E de luvisol non remanié et des particules argileuses naturelles
extraites de ces mémes horizons ont été utilisés. Les choix en sont explicités dans le

chapitre qui suit.
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Chapitre Il - Matériel

Comme nous l'avons précédemment introduit, le processus de lessivage est
un processus majeur d’évolution des sols, notamment en Europe pour deux
principaux types de sol : les luvisols et les albeluvisols (Bockheim and Gennadiyev,
2000). Les albeluvisols, récemment renommés en retisols (WRB, 2014),
représentent un stade d’évolution plus avancé de la séquence des luvisols
(Jamagne, 1973), pour lequel un processus de dégradation morphologique de
I'horizon d’illuviation est amorcé. Pour les expérimentations de cette étude, notre
choix s’est donc dirigé vers les luvisols, dans lesquels seul le processus du lessivage

est majoritairement exprimé.

L’éluviation et lilluviation dépendent de la minéralogie des particules (Seta
and Karathanasis, 1996, 1997), et des interactions entre ces particules. Ces
interactions dépendent de la balance de leurs charges de surface, de la présence de
matiére organique ou de ciments tels que des oxydes de fer et de manganése.
L’éluviation est favorisée lorsque les minéraux ont une forte charge de surface
(Goldberg and Forster, 1990). Il en résulte que les horizons contenant de la smectite
se dispersent mieux que les horizons contenant des minéraux interstratifiés, de la
kaolinite, de lillite ou du quartz (Jamagne, 1978; Jamagne and Pedro, 1981;
Duchaufour, 1983; Seta and Karathanasis, 1996, 1997; Mercier et al., 2000;
Rousseau et al., 2004). Dans la solution du sol, le pH et la nature des cations
échangeables sont étroitement mélés et conditionnent pour partie la dispersion des
particules (Duchaufour, 1956; Gal et al., 1984; Kaplan et al., 1997; Soil Survey Staff,
1998; WRB, 2006). Les pH < 4,5 favorisent la solubilité de AI®* causant une
floculation rapide des argiles. D’autre part, les pH > 6,5 s’accompagnent souvent
d’une concentration élevée en Ca®* qui cause également la floculation des argiles.
Certaines fenétres de pH de la solution du sol semblent donc favoriser : i) I'éluviation
entre pH 4,5 et 6,5 ; ou ii) lilluviation pour des pH supérieurs a 6,5 ou inférieurs a
4,5.

La texture du sol est également un paramétre déterminant, notamment dans le
développement de la structure du sol, qui conditionne les écoulements. Duchaufour,

(1983) mentionne une gamme de 7,5 a 30 %, de particules inférieures a 2 ym,



favorisant le lessivage. Les sols utilisés dans cette étude ont été sélectionnés par
Quénard (2011) sur la base des criteres pédologiques que nous venons de lister
(Tableau 11-1).

Nos expérimentations se divisent en trois grandes catégories: les
expérimentations sur colonnes de sol non remanié portant sur les mécanismes de
rétention de particules en cause dans l'illuviation ; les expérimentations sur colonnes
de sol non remanié portant sur I'étude des processus d’écoulements et sur la
reconnaissance de la macroporosité active et pour finir, les expérimentations sur des
suspensions de la fraction inférieure a 2um, appelée lutum (Stichting voor

Bodemkaartering, 1965), fraction en jeu dans I'éluviation.

i) Afin de définir un cadre et des conditions expérimentales favorables
au processus d’illuviation nous avons prélevé des colonnes de sol
non remanié, dans le luvisol sélectionné pour son pH supérieur a 6,5
par Quénard (2011) et localisé au lieu-dit « la Pilotiére ».

ii) Les expérimentations concernant [I'étude des processus
d’écoulements de l'eau dans la porosité se sont portées sur les
colonnes de luvisol non remanié utilisées dans les expérimentations
d’éluviation de Quénard (2011). Ces colonnes, prélevées au lieu-dit
« la Brosse », avaient des comportements hydriques variés (Cornu et
al., 2014) liés a un partage de I'’écoulement préférentiel vs. matriciel
important, et représentaient donc un cadre d’étude idéal pour notre
problématique.

iii)) Concernant, les expérimentations de stabilité de suspensions de
particules, le choix s’est porté sur la fraction fine du luvisol prélevé
par Quénard (2011) au lieu-dit « la Brosse », supposé favorable a

I'éluviation et qui contenait des smectites.
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Tableau II-1 Principales caractéristiques des horizons E des luvisols étudiés, issues de Quénard

(2011)

18

Caractéristiques Luvisol Luvisol
Nom du site La Brosse La Pilotiere
horizon E E

<2 um (g kg—1)! 307 156
2-20 um (g kg—1)1 285 319
20-50 um (g kg—1)t 302 380
50-200 um (g kg—1)?! 80 109
200-2000 pm (g kg—1)1 26 36

pH 6,2 7
Carbone organique (g kg—1) 3,5 2,8
Densité apparente (g cm—3) 1,6 1,5
Porosité 0,39 0,44
Smectite? présente absente

1 La granulométrie a été déterminée par fractionnement selon la méthode
de la pipette de Robinson au Laboratoire d'Analyses des Sols de I'INRA

d’Arras (AFNORX31-107).

2 La minéralogie a été déterminée par diffraction des rayons X sur des
lames minces orientées selon la méthode de Robert and Tessier's (1974).
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lll. Processus d'écoulements de l'eau en sol
structuré et insaturé : identification et

caractérisation de la macroporosité active






I.1. Introduction

Dans les sols, la structure hétérogéne du milieu naturel donne généralement
lieu a un écoulement non uniforme, i.e. localisé dans une partie réduite de la porosité
et incluant des processus hors équilibre. Flury et al. (1994) ont montré que ce
phénoméne d’écoulement préférentiel était davantage une régle qu'une exception
dans de nombreux sols. L’écoulement préférentiel conduit a un transfert d’eau et un
transport de solutés et de particules plus rapides que celui observé dans la matrice
de sol, par un contournement de celle-ci. Les écoulements préférentiels dans les
macropore s’initient lorsque le flux d'équilibration de la pression matricielle est moins
important que le flux vertical.

Un lien a rapidement été établi entre la notion d’écoulements préférentiels et
les caractéristiques de certains pores de grande taille, i.e. les macropores. Les
processus d’écoulements dans les macropores sont différents de ceux controlant
'écoulement matriciel (Beven and Germann, 2013). Selon Jarvis (2007), les
processus hors équilibre sont dominants dans des pores de diamétre supérieur a
0,3-0,5 mm, en dessous, les processus a I'équilibre dominent. D’autres d’auteurs
placent cette limite pour des tailles équivalentes de macropores allant de 0,075 mm a
3 mm (Brewer, 1964; Germann and Beven, 1981; Luxmoore, 1981; Perret et al.,
1999; Ghezzehei and Or, 2005; Schaap and Van Genuchten, 2006; Jarvis, 2007),
aucun seuil n’étant réellement admis par tous car de nombreux facteurs autres
influent les processus d’écoulement qui s’y dérouelent, tels que la perméabilité de
l'interface, la teneur en eau de la matrice aux abords des macropores, l'intensité de
la pluie, I'nydrophobicité des parois (teneur en matiére organique). Si une défintion
exacte de la taille des macropores est encore sujette a débat, il est communément
admis que la macroporosité du sol résulte de processus variés tels que les
processus d’humectation-dessiccation, le gel-dégel (fissures et espaces inter-
agrégats), la croissance racinaire et l'activit¢ de la macrofaune (vers de terre
essentiellement).

La multiplication des études de tragage coloré pour caractériser les chemins

d’écoulements préférentiels (communément au bleu brillant FCF) a I'échelle du profil
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(Weiler and Flahler, 2004; Weiler, 2005; Kasteel et al., 2007) ou de sections de
colonne de sol (Flury and Wai, 2003) a montré que tous ces macropores n’étaient
pas actifs. De ce fait, la notion de « porosité active » a été introduite, i.e. la partie
« active » de la porosité du sol qui participe effectivement a I'écoulement de I'eau,
par opposition a la porosité totale du sol (que nous appellerons « structure totale »
par la suite) qui englobe indifféremment tous les pores du sols. Quelques
publications estiment que la « partie active » de la porosité est généralement réduite
a 1-10% de I'espace poral total (Bouma and De Laat, 1981; de Jonge et al., 1998a).
Ces approches par tragage au bleu ne permettent pas d’accéder a la dynamique de
I'écoulement et aux processus impliqués, ni d’établir clairement des liens avec les
caractéristiques tridimensionnelles du réseau de macropores (Luo et al.,, 2008;
KodeSova et al., 2012).

Récemment, une nouvelle approche a été proposée pour déterminer la
macroporosité active dans des colonnes de sol non remanié par acquisitions
d'images 3D de tomographie d’absorption X résolues dans le temps durant des
pluies simulées (Sammartino et al. 2012). La méthode a permis une premiére
quantification de la partie active de la porosité en fonction de la profondeur, a
I'échelle de la colonne de sol (Sammartino et al. 2012). Elle a également été utilisée
par Kutawal et al. (2014) lors de l'étude de corrélations entre la géométrie des
macropores et les propriétés hydrodynamiques de colonnes de sol. Ces auteurs
concluent a la nécessité de ne prendre en compte que la partie active de la porosité
pour améliorer les corrélations.

En effet, ces études ont des difficultés a mettre en relation des propriétés
effectives des colonnes (i.e. propriétés hydrodynamiques, vitesse et voies de
'écoulement, conductivité a saturation, dispersion des solutés, transport des
particules) avec les caractéristiques du réseau de (macro)pores (i.e. leurs
caractéristiques topologiques et morphologiques). Pour progresser dans la
compréhension de ces relations et dans la modélisation de I'écoulement dans les
sols insaturés, l'identification de la porosité dite « active » et des processus a
l'interface macropores-matrice est reconnue comme une question clef (Jarvis, 2007;
Luo et al., 2008; Mooney and Morris, 2008; Kohne et al., 2009; Allaire et al., 2009;
Nimmo, 2012; Sammartino et al., 2012; Beven and Germann, 2013). Les techniques

d’'imagerie ont notamment permis des avancées en ce sens ces dernieres années
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(Perret et al., 2000; Vogel, 2000; Vogel and Roth, 2001; Pierret et al., 2002; Vervoort
and Cattle, 2003; Bastardie et al., 2003; Luo et al., 2008, 2010; Elliot et al., 2010;
Kohne et al., 2011; Naveed et al., 2013b; Capowiez et al., 2014).

Nous proposons donc (i) d’identifier sur des colonnes de sol non remanié la
porosité active par simulation de pluie sous tomographie d’absorption X ; (ii) de
déterminer les processus gouvernant la dynamique de I'eau au sein de la colonne ;
(iii) d’établir un lien entre les caractéristiques de la structure totale et celles de la
macroporosité active pour le type de sol étudié (i.e. luvisol), permettant ainsi
d’estimer un fonctionnement effectif du sol sans passer par la technique lourde et

couteuse développée précédemment.

I11.2.  Matériels et méthodes

1.2.1. Principe de I'approche

Des simulations de pluie sur des colonnes de sol non remanié sont réalisées
dans un scanner médical. Cette approche expérimentale permet d’enregistrer des
images 3D de colonnes de sol durant un événement pluvieux (Sammartino et al.,
2012). L’avantage de la tomographie d’absorption X par scanner médical repose sur
sa calibration en « densité ». Cette calibration est réalisée par comparaison avec
I'atténuation de l'air et de I'eau, au moyen de la transformation en unités Hounsfield
(HU) (Hounsfield, 1973; Kalender, 2011). Chaque matériau ou mélange de matériaux
est ainsi caractérisé sur les images 3D par une valeur de niveau de gris. Selon cette
échelle, -1000 HU est la valeur des voxels (pixels tridimensionnels) remplis d’air et 0
HU la valeur des voxels remplis d’eau. Le mode de la distribution de niveau de gris
du sol est centré vers 1000-1300 HU, ce qui correspond habituellement a la matrice
de sol et dépend de son potentiel hydrique. Au-dela de 2000 HU, on trouve les
densités HU des grains minéraux les plus denses. Par conséquent, cette échelle est
appropriée pour distinguer les différentes phases du sol et par différence avec un
état de référence, acquis avant la pluie, les mouvements d’eau et d’air dans la

porosité (Sammartino et al., 2012).
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I.2.1.1.  Acquisition des images 3D avec un scanner hélicoidal

multi-coupes

Le scanner médical (General Electric BrightSpeed Excel 4) installé au
LERFOB, laboratoire de I'lnstitut National de la Recherche Agronomique (INRA), a
été utilisé lors des expérimentations. Chaque scan avait une durée de 125 s avec le
parameétrage suivant : tension du tube a 120 kV, flux d’électron a 50 mA et le pas de
scan (pitch factor) de 1,0. Le temps entre deux acquisitions successives n’a pas pu
étre réduit a moins de 3 min afin d’éviter toute surchauffe du tube. Les coupes ont
été reconstruites en utilisant le logiciel interne GE et un filtre BonePlus a été
sélectionné comme le meilleur compromis entre réduction du bruit et conservation
des contours des macropores. Dans les images brutes, la taille du pixel de 410 pm a
eté obtenue pour un champ de vue de 210 mm et une matrice numérique de
512x512 pixels. L’épaisseur des coupes a été réduite a son minimum (625 um). Les
sections reconstruites sont exportées au format image standard DICOM (Digital
Imaging and Communications in Medicine), encodées en 16-bit signé avec une
échelle de gris étendue de -1024 a 3072.

.2.1.2. Segmentation de la structure du sol

Les images 3D des colonnes de sol acquises avant la pluie (utilisées comme
référence pour la détermination du passage de l'eau) sont segmentées afin de
séparer la matrice des macropores (tous deux définissant la structure du sol)

L’approche de segmentation proposée par Sammartino et al. (2012) ne tient
pas compte d’'une limite de taille de macropores a priori mais utilise I'information de
niveau de gris de chaque voxel, calibré en densité Hounsfield. Cette calibration de
I'échelle Hounsfield limite la part de subjectivité importante dans le choix des seuils
comme récemment démontré par Baveye et al (2010). Chaque voxel est
potentiellement composé de matrice, d’air et d’eau, et de tous les mélanges
possibles entre ces éléments. D’aprés une loi de mélange simple des atténuations
caractéristiques de 'eau, de I'air et de la matrice, dans laquelle les atténuations des

trois phases principales sont pondérées par leurs fractions volumiques (Luo et al.,
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2008; Sammartino et al., 2012), la macroporosité a été seuillée sur les images 3D.
Les limites de niveau de gris définissant la macroporosité ont été placés entre -
1024 HU (le minimum de densité dans I'échelle Hounsfield) et 623 HU (i.e. des
voxels remplis d’'un mélange d’air - jusqu’a 50 % de leur volume - et de matrice de
sol). Cet intervalle de niveau de gris inclus une part de macroporosité dont la taille
peut étre inférieure a la résolution du scanner (Sammartino et al., 2012). Ce seuillage
de la macroporosité permet de définir la structure des colonnes de sol, appelée par

la suite « structure totale ».

I1.2.1.3. Segmentation des zones affectées par le passage de I'eau

Afin de déterminer les évolutions de densité dans les colonnes par rapport a
I'état de référence avant le début de la pluie, des soustractions entre images 3D de
référence (a t=0) et images 3D a chaque temps d’acquisition (t) ont été réalisées.
L’évolution de la forme des histogrammes de ces images 3D soustraites durant la
pluie (Figure IlI-1) illustre les changements de densité de I'échantillon consécutifs a
l'infiltration de I'eau dans la colonne de sol. Chaque niveau de gris sur ces images
3D soustraites correspond au remplacement d’air, d’eau ou de matrice présentes sur
'image de références par de l'eau, de I'air ou de la matrice dans des proportions
différentes, au temps t. De la méme fagon que pour la segmentation de la structure,
des seuils de niveau de gris sont définis afin de segmenter les zones affectées par
linfiltration de I'eau dans la colonne de sol. Quelques valeurs caractéristiques
correspondantes au remplacement de voxels remplis d’air par des voxels constitués
d’eau ou de matrice sont listées Tableau IlI-1. La valeur 0 HU correspond aux voxels
pour lesquels aucun changement n’a été détecté entre I'image 3D de référence et
image 3D au temps t. Deux pics s’individualisent au cours du temps sur les
histogrammes entre 500 et 2500 HU. Le premier pic est centré sur la valeur de
1000 HU qui correspond aux voxels contenant initialement de lair et qui sont
totalement remplacés par de I'eau au temps t. Ce pic nous indique la présence d’eau
libre dans [I'échantillon. Cependant, contrairement aux résultats présentés par
Sammartino et al. (2012), un deuxiéme pic situé a la valeur de 2200 HU apparait et
correspond aux voxels contenant initialement de I'air et remplacés par de la matrice.

Ce pic est interprété comme un gonflement de la matrice argileuse aprés hydratation
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des cations interfoliaires des minéraux argileux gonflants de type smectite. Dans

cette étude, nous n'avons pas distingué les zones d'eau libre des zones de
gonflement de la matrice, en considérant 'ensemble de ces deux zones (deux pics

sur I'histogramme) comme des indicateurs du passage de I'eau durant la pluie. Le

troisieme pic au-dela de 2800 HU est dans le bruit de fond (Figure lll-1) (i.e. trés

faible nombre de voxels devant les autres pics d’intéréts).
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Niveaux de gris dans les images soustraites (HU)
Figure IlI-1 Distribution des niveaux de gris des images 3D différences (chaque image 3D au
temps t est soustraite a I'image 3D de référence) au cours de I'essai d'infiltration. Seulement 7
des 36 histogrammes sont présentés ici. Les limites de sevuillage ont été fixées en fonction de

I'évolution de la forme des histogrammes a -700 et -2000 HU pour I'air et a 440 et 2800 HU

pour les zones marquées par le passage de I'eau.
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Tableau llI-1 : Valeurs théoriques du niveau de gris des voxels remplis d’air et remplacés par
de I'eau ou de la matrice (en proportions variables) durant I'infiltration de I'eau de pluie dans

la colonne.

état initial (image
3D références)

Niveau de gris théorique des

état final (image 3D (t)) images 3D différences (HU)

air eau (100 %) 1000

air eau (50 %) + air (50%) 500

air air (100%) 0

air matrice (50 %) + air (50%) 1100

air matrice (100 %) 2200

air eau (50 %) + matrice (50 %) 1600
1.2.2. Conditions expérimentales

Deux colonnes de sol non remanié ont été échantillonnées dans un horizon E
de Luvisol développé sur lcess, entre 35 et 50 cm de profondeur dans un champ
cultivé au lieu-dit « la Brosse » (Tableau 1l-1). Les colonnes sont prélevées dans des
cylindres en PVC d’'un diamétre intérieur de 135 mm et de 150 mm de hauteur.
Aprés le prélévement, une grille en PVC comportant des trous de 2,5 mm tous les 2
mm et un voile poreux de 100 um sont collés a la base du tube. Le tube est ensuite
collé sur un porte-échantillon cylindrique protégeant le bas de la colonne. La teneur
en eau initiale des colonnes étudiées est en dessous de la capacité au champ (0,15

et 0,13 respectivement pour la colonne L6-3 et L6-4).
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Volume scanné

Table du scanner

Balances

Figure IlI-2 Dispositif expérimental permettant de simuler des pluies tout en réalisant des

acquisitions 3D de la colonne, adaptée d’aprés Sammartino et al. (2012).

Les colonnes de sol sont placées sur un support rigide en bois supporté par
deux balances. Un simulateur de pluies connecté a une pompe a impulsion est
maintenu fermement au-dessus de la colonne et applique un créneau de pluie
(Figure 111-2).

L’intensité de la pluie imposée par la pompe & impulsion est de 6 mm h™
durant 5 h. De l'eau dé-ionisée est utilisée pour I'eau de pluie, ses propriétés
physico-chimiques (pH et salinité) étant proches de celles des pluies naturelles de la
région d’origine du sol considéré (Quenard, 2011). Le drainage est laissé libre en bas
de colonne. Des séquences d’acquisitions résolues dans le temps composées d’au
moins 30 images 3D pour chaque colonne sont obtenues durant I'essai de pluie.
Trois images 3D sont prises avant la pluie afin de définir I'état hydrique et structural

initial. Pendant la pluie, les acquisitions ont lieu environ toutes les 3 minutes.
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1.2.3. Traitement des images 3D résolues dans le temps

Le traitement des séries d'images 3D a été réalisé au moyen de procédures
automatiques regroupées dans un programme Java et dans un plugin Imaged
(programme libre de traitement d'image en Java, Rasband, 1997). Le traitement a
été adapté de Sammartino et al. (2012). Les images 3D ont été recoupées
perpendiculairement a 'axe de la colonne et ré-échantillonnées afin d’obtenir des
voxels cubiques de 410 pm de cbté. Sur toutes les images et toutes les coupes, les
zones correspondant au tube PVC entourant les colonnes sont éliminées. A la suite
de cela, les sections de colonnes sont recalées coupe a coupe afin de corriger les
décalages possibles liés au biais de la colonne par rapport a la verticale au moment
de l'acquisition. Une régression linéaire est réalisée sur les centres de masse des
sélections dans deux plans perpendiculaires et ces droites sont utilisées pour
corriger la verticalité de I'axe de la colonne. Aucune correction d’illumination n’a été
nécessaire en raison de l'acquisition hélicoidale et de la calibration en HU.
Cependant, des artefacts “en X” sont légérement visibles sur quelques coupes
centrales verticales. Ces artefacts sont causés par la taille variable de 'objet scanné
dans le plan vertical, la colonne étant perpendiculaire a 'axe de déplacement de la
table du scanner (Figure IlI-2) (Akin and Kovscek, 2003). Il en résulte une
augmentation du bruit dans les sections horizontales ré-échantillonnées. Un filtre
médian sur 8 voisins est appliqué afin de réduire le bruit tout en préservant les limites

des macropores (Wildenschild and Sheppard, 2013).

1.2.4. Traitement des données

I.2.4.1. Création des images 3D de frequence de présence de

I'eau

Nous considérons que la macroporosité active est la macroporosité dans
laquelle I'eau est la plus fréquemment détectée au cours d’'un événement pluvieux.
Nous avons obtenu une image 3D de la fréquence des voxels affectés par le

passage de 'eau, sur I'ensemble de I'événement pluvieux (en pourcentage du temps

29



Les processus du lessivage des sols

de [lessai), en sommant les images acquises a chaque acquisition. Plus
spécifiquement, pour une séquence de n images 3D acquises durant 'événement
pluvieux, si un voxel de coordonnées (X, y, z) est identifi€ comme ayant contenu de

'eau un nombre de fois i dans la séquence des n images 3D, la fréquence de ce

voxel est égale & 100 * %

I1.2.4.2. Calcul des parametres morphologiques et topologiques

Des parameétres de forme et de taille (i.e. morphologiques) et de connectivité
(i.e. topologiques) caractérisant les macropores et la structure globale des colonnes
ont été obtenus grace au logiciel commercial AvizoFire'. Les caractéristiques
suivantes ont notamment été calculées : la macroporosité (volume des macropores
rapporté au volume total de la colonne); la densité de macropore (nombre de
macropores rapporté au volume total de la colonne) ; la densité de surface (surface
totale 3D des macropores rapportée au volume total de la colonne) ainsi que les
caractéristiques spécifiques de la population de macropores telles que la distribution
des volumes et des surfaces. Le réseau de macropores peut étre squelettisé (ici en
calculant les maxima locaux de la carte de distance, puis en érodant les objets
jusqu’a ne garder que les voxels correspondant a ces maxima locaux). |l est alors
possible de calculer des caractéristiques de longueur pour chaque macropore (Luo
et al., 2010) et la densité de longueur (longueur totale des macropores rapportée au
volume total de la colonne). La connectivité d’'un systéme de macropores n’a pas de
définition standardisée, son évaluation peut grandement étre affectée par I'échelle
d’observation, I'échelle des objets considérés et du point de vue numérique, par le
choix du voisinage et le seuillage des objets (Luo et al., 2010; Capowiez et al., 2014).
Nous avons choisi d’utiliser le nombre d’Euler-Poincaré pour estimer la connectivité
de notre systéme (Vogel, 1997; Vogel and Roth, 2001; Arns et al., 2002; Vogel et al.,
2010; Katuwal et al., 2015).

! Version 8.0.1.Visualization Sciences Group, SAS. http://www.vsg3d.com/.
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11.3. Résultats et discussion

La répartition spatiale et temporelle de I'eau détectée dans la structure du sol
est utilisée afin de caractériser les processus d’écoulement et de déterminer
précisément la macroporosité active. Les caractéristiques de la structure totale, la
partie active et non-active de la macroporosité sont ensuite comparées afin de
déterminer quelles caractéristiques morphologiques et topologiques sont
déterminantes pour I'écoulement de I'eau dans un macropore. Pour finir, nous avons
recherché des caractéristiques de la structure totale permettant de s’approcher de la
macroporosité active pour ce type de sol, permettant ainsi d’estimer un
fonctionnement effectif du sol sans passer par la technique lourde et couteuse

développée précedemment.

1.3.1. Quels processus d'écoulement dans les

MACropores ¢

1.3.1.1. Processus d'écoulement a I’échelle de la colonne

L’établissement et la stabilisation de I'écoulement dans les colonnes de sol
sont suivis au cours du temps par le rapport entre le volume des zones (i.e. les
voxels) affectées par I'eau sur le volume de macroporosité (Figure 1ll-3). Ce rapport,
bien gu’incluant indifféremment les zones d’eau libre et le gonflement de la matrice,
permet d’évaluer la progression et la stabilisation de I'écoulement a I'échelle de la
colonne. Ce rapport augmente rapidement au début de l'essai pour les deux
colonnes, puis atteint progressivement un plateau a 30 et 40% respectivement pour
les colonnes L6-3 et L6-4. La premiere partie de la tendance décrit le régime
transitoire de I'écoulement, puis le plateau matérialise I'établissement du régime

d’écoulement pseudo-permanent.
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Figure IlI-3 Evolution du volume des voxels affectées par le passage de I'eau rapporté au
volume des macropores, en fonction de la pluie cumulée. Les lignes pointillées matérialisent

les quantités de pluies cumulées pour lesquelles des profils sont présentés Figure Ill-4a).

1.3.1.2. Variation avec la profondeur des processus d’'écoulement

De la méme fagon, nous pouvons suivre selon la profondeur de la colonne
(i.,e. dans chaque coupe), I'évolution du volume des zones affectées par I'eau
rapporté au volume de la macroporosité, et ce, pour chaque acquisition durant la
pluie. Pour la colonne L6-4, des profils sont présentés pour trois temps
(correspondant a 12 ; 21,5 et 27 mm de pluie). lls sont superposés et indiquent que
le régime d’écoulement pseudo-permanent est atteint dés 12 mm de pluie cumulée
Figure lllI-4a). Pour la colonne L6-3, le profil aprés 12 mm de pluie ne se superpose
pas avec les deux derniers profils, suggérant que le régime pseudo-permanent n’est

atteint qu’entre 12 et 21,5 mm de pluie.
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Le volume affecté par 'eau en comparaison de celui de la macroporosité est
variable en fonction de la profondeur de la colonne : il correspond en moyenne a
30 % du volume de la macroporosité jusqu'a 100 mm de profondeur, puis augmente
pour atteindre quasiment 100 % en bas de colonne. L’augmentation de ce rapport
est probablement causée par les conditions de drainage libre en bas de colonne,
causant une rupture de la conductivité hydraulique (Sharma et al., 2008; Lewis and
Sjostrom, 2010). D’autre part, quelques pics sur ces profils, suggérant des zones
particulierement affectées par le passage de l'eau, sont observés a différentes
profondeurs de la colonne. lls représentent sans doutes des processus

d’écoulements particuliers, comme des zones de stockage ou de canalisation du flux.

I1.3.1.3. Variations des processus d’'écoulement le long d’'un

macropore

La répartition des zones affectées par le passage de l'eau dans les
macropores est illustrée sur quelques exemples représentatifs et permet d’analyser
localement, de fagon qualitative, les processus d’écoulement a ['échelle du
macropore Figure llI-4b et c). La répartition des zones affectées par le passage de
'eau y estillustrée sur des coupes, par une information de fréquence de présence de
I'eau dans chaque voxel. Dans I'ensemble, les macropores participant a I'écoulement
montrent des zones affectées par le passage de l'eau qui sont fréquemment
localisées sur une fraction réduite de leur paroi, i.e. un écoulement insaturé.
Néanmoins en bas de colonne, certains macropores semblent se saturer localement
et temporairement Figure lll-4b). Enfin, la répartition des zones affectées par le
passage de I'eau, sur une coupe verticale de la colonne (Figure lll-4c), montre que
I'écoulement est connecté depuis la zone de surface (i.e. les 1,5 premiers cm) jusque

dans les macropores d’origine biologique sous-jacents.

Différents types d’écoulements gravitaires et insaturés ont été mis en
évidence dans les travaux de Wan and Tokunaga (1997) ; Kneafsey and Pruess
(1998) ; Ghezzehei and Or (2005) ; Su et al. (2001) qui décrivent des écoulements
insaturés complexes, allant de films réguliers, a des ruisselets et des gouttes

intermittentes. Dans notre étude, la répartition spatiale et temporelle de I'eau dans
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les macropores - a cette résolution spatiale - est cohérente avec les écoulements
sous la forme de films et de ruisselets décrits dans la littérature. D’autre part nos
images montrent que les premiers centimétres du sol sont déterminant pour assurer
la connectivité et la distribution de I'eau depuis la surface du sol vers les macropores
verticaux sous-jacents. Cette fonction de distribution puis de canalisation de
I'écoulement en profondeur, a été également observée par tomographie d’absorption
X dans 'étude de Vanderborght et al. (2002).

Volume des voxels affectées par le passage
de I'eau / Volume des macropores (%)
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Figure lllI-4 Distribution des zones affectées par le passage de l'eau dans les colonnes
(échelle colorée) : a) en fonction de la profondeur de la colonne et pour frois temps au cours
de la pluie (i.,e. 12 mm, 21,5 mm et 27 mm de pluie). b) au sein d’un macropore actif
(sections horizontales, i.e. perpendiculaires a I'axe-Z). c) dans la zone de subsurface proche

du sommet de la colonne (section verticale, i.e. paralléle a I'axe-1I).

Nous sommes actuellement limités par les résolutions spatiales (400 uym) et
temporelles (3 min entre chaque acquisition) disponibles dans notre configuration
expérimentale, ne permettant pas de rendre compte de toute la dynamique et de

toute la complexité des processus d’écoulement. Cependant, 'approche employée
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dans cette étude, en regroupant la répartition de I'eau durant I'essai de pluie sous
forme de fréquence permet de déduire de fagcon robuste, de I'échelle de la colonne a
celle du macropore, les zones ou I'écoulement de I'eau a été le plus fréquent et les
processus d’écoulement les plus probables, compte tenu de la résolution de la
méthode. Cette approche va étre utilisée par la suite afin de sélectionner et de

caractériser la macroporosité active dans toute la colonne.

1.3.2. Définition et caractérisation de la macroporosité

active

Nous considérons que la macroporosité active est la macroporosité la plus
visitée par 'eau a la résolution de notre méthode. Ainsi la répartition spatiale de la
fréquence de présence de I'eau permet de discriminer la macroporosité active du

reste de la macroporosité.

1.3.2.1. Sélection des zones les plus frequemment affectées par le

passage de I'eau

La premiére étape de l'identification de la macroporosité active consiste a
sélectionner les zones ou I'eau a été le plus fréquemment détectée.

Ainsi, nous avons calculé le pourcentage du temps de l'essai pour lequel
chaque voxel est affecté par le passage de I'eau (Figure 11I-5). Les voxels affectés
peu de fois par I'eau durant I'essai de pluie peuvent relever du bruit méthodologique,
comme le montre leur distribution trés morcelée dans I'ensemble du volume de la
colonne (Figure IlI-5, encart A). Nous ne considérons donc que les zones affectées
par le passage de I'eau durant plus de 60% du temps de l'essai (Figure lll-6b) .
Parmi les zones les plus fréequemment affectées par I'eau, certaines sont encore de
trés petites tailles et déconnectées les unes des autres, suggérant la persistance
d’'un bruit gaussien dans l'information spatiale. Afin de réduire ce bruit, les objets
inférieurs & 27 voxels (soit environ 2 mm?®) ont été supprimés des images (Figure
l1-6¢).
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Figure llI-5 Pourcentage du temps de I'essai oU les voxels sont affectés par I'eau. Les lignes
pointillées démarquant les zones A, B et C représentent des seuils pour lesquels les voxels
(exemple de la colonne L6-3) sont représentés spatialement dans les encarts A, B et C, en
bas de figure. Les seuils A, B et Creprésentent respectivement les voxels oU l'eau est

détectée moins de 10% du temps, plus de 60 et plus de 85 7% du temps de I'essai.
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Figure lll-6 Distribution spatiale des zones affectées par le passage de I'eau pour la colonne L6-3. a) Totalité des zones affectées par le
passage de I'eau sur I'essai de pluie ; b) zones ou I'eau est détectée plus de 60 7% du temps de I'essai ; c) zones oU I'eau est détectée plus de

60 % du temps de I'essai, aprés suppression des zones de volume inférieur a 27 voxels.
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11.3.2.2. Sélection de la macroporosité active dans la structure
fotale

La seconde étape du processus de sélection de la macroporosité active
consiste a utiliser les zones ou I'eau a été le plus fréquemment détectée, obtenues
comme décrit précédemment Figure IlI-6), afin d’extraire 'ensemble des macropores
dont au moins une partie du volume a été fréquemment visitée par I'eau (Figure
l1I-7). Pour ce faire, les zones ou I'eau a été détectée le plus fréquemment sont
superposées avec la structure totale. Une premiere observation qualitative montre
que ces zones sont préférentiellement localisées dans des grands macropores
d’origine biologique et dans la zone de foisonnement de surface (Figure 1lI-7b). Puis,
une reconstruction géodésique 3D est effectuée a partir de ces zones afin de ne

sélectionner dans la structure totale que la macroporosité active (Figure Ill-7c).

Nous pouvons revenir ici sur le sens porté et sur les relations spatiales entre
les zones ou 'eau a été vue le plus fréquemment et la structure des colonnes de sol.
Les zones ou 'eau a été vue le plus fréquemment intégrent sans distinction plusieurs
statuts de I'eau et plusieurs processus d’écoulement : ces zones peuvent représenter
des zones de stockage d’eau libre (i.e. d’engorgement), des zones d’écoulement
préférentiel ou de gonflement. Cependant la superposition de la structure totale et de
ces zones (Figure IlI-7b) met en évidence des relations spatiales étroites avec les
macropores. La morphologie de ces zones et leur répartition dans la structure aux
diverses échelles d’observation (i.e. a I'échelle de la colonne Figure IlI-7b et a
I'échelle du macropore Figure lll-4b et c) permettent néanmoins de privilégier des
processus d’écoulements préférentiels sous forme de ruisselets dans les grands
macropores biologiques, sans exclure pour autant I'existence ponctuelle de zones de
stockage dans la zone de foisonnement de surface ou dans des macropores non

percolant.
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Figure Ill-7 Etapes successives de reconstruction de la macroporosité active pour la colonne Lé-3. Rendus volumiques 3D de a) la structure
totale (i.e. macroporosité sevuillée a partir de I'image 3D référence) ; b) la superposition de la structure totale et des zones affectées le plus
souvent par I'eau ; c) la macroporosité active aprés reconstruction géodésique 3D (R). Sur I'image 3D, chaque macropore indépendant a été
labélisé par une couleur distincte.

La reconstruction géodésique 3D (R) consiste en l'itération d’une dilatation géodésique (&) de zones de considérées comme des marqueurs

(ici les zones affectées fréiquemment par le passage de I'eau) (W) dans un masque constitué par la structure totale (S), jusqu’a I'idempotence
(i.e.) (Serra, 1982; Beucher, 2001) : Rg(W) = 8 (W) = lim,_,,o, 65, (W)
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Afin de valider notre méthode de sélection de la macroporosité active, nous
avons calculé la proportion de I'ensemble des zones affectées par le passage de
I'eau, effectivement localisées dans la macroporosité active : la macroporosté active
contient 79 % de la totalité des voxels affectés par I'eau pour la colonne L6-3 et 92 %
de ceux de la colonne L6-4. La macroporosité active est donc bien représentative de
la majorité des zones affectées par le passage de I'eau durant I'essai.

L’approche employée nous a permis de sélectionner la macroporosité active
dans la structure totale, grace aux zones ou l'eau a été le plus fréquemment
détectée. Nous sommes maintenant en mesure de caractériser ces différentes

structures afin de mettre en évidence leurs différences ou leurs similitudes.

1.3.3. Comparaison de la macroporosité active, non-

active et de la structure totale

Grace a I'approche employée, nous avons sélectionné dans la structure totale
la macroporosité active et la macroporosité non-active qui est son complémentaire
(Figure 111-8). Notre objectif est de caractériser quantitativement ces différentes
structures afin de les comparer.

La connectivité de la macroporosité active (estimée par le nombre d’Euler), est
plus importante que celle de la structure totale et de la macroporosité non-active
(Tableau IlI-2). Rappelons que plus le nombre d’Euler est faible, plus la connectivité
est élevée (Vogel and Roth, 2001). D’autre part, la densité de macropores (nombre
de macropores par unité de volume) est trés faible (6 & 12 x 10 macropores mm?®)
dans la macroporosité active en comparaison de la structure totale ou non-active
(environ 630 & 720 x 10° macropores mm?®). La macroporosité active correspond a
seulement 1 a 2% du nombre total de macropores de la structure totale (Tableau
[lI-2). La macroporosité active, bien que constituée d'un trés faible nombre de
macropore représente la majeure partie du volume macroporeux (82 a 89 %), de la
surface totale (69 a 81 %) et de la longueur totale (82 a 95 %) de la structure totale
(Tableau I1I-2). Le volume médian des macropores constituant les structures totales
et non-actives est d’environ 0,2 mm? alors que ceux de la macroporosité active sont

significativement plus grands (ANOVA test de Fisher au seuil de 5%) avec un volume
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médian de 30 mm?®. Les surfaces et longueurs médianes des macropores constituant
les structures totales et non-actives (respectivement environ 1 mm?et 3,5 mm) sont
significativement plus petites que celles des macropores actifs (respectivement
environ 60 mm?et 9 mm) (Figure 111-9).
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Figure IlI-8. Rendus volumiques pour la colonne Lé-3 de a) la structure totale b) la macroporosité active c) la macroporosité non-active (i.e. la

partie complémentaire de la macroporosité active).
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Tableau Ill-2 Caractéristiques des structures totales, de la macroporosité actives, non-actives

et des macropores supérieurs @ 100 ou 60 mm3 respectivement pour la colonne L6-3 et L6-4.

Colonne  Euler Densité de  Macroporosité  Densité de Densité de
Ne. macropore surface longueur
(x 107) (x 10
-3 3 -3 2 -3 -3
(-) (no. mm™) (mm”>mm™) (mMm°mm~) (mmmm?>)
Structure totale de L6-3 4684 632 0,06 0,11 50,24
référence L6-4 9600 719 0,04 0,08 14,05
. L6-3 -6054 6 0,05 0,09 47,90
Structure active L6-4 -5525 12,5 0,03 0,06 11,58
. L6-3 4839 626 0,01 0,02 2,34
Structure non active L6-4 11677 706 0,01 0,03 2,47
Macropores > 100 mm3  L6-3 -5644 14 0,05 0,08 47,4
Macropores > 60 mm?3 L6-4 -2230 4 0,03 0,05 8,6
Caractéristiques de la 673 nd 0,96 89,01 81,12 95,34
structure active L6-4 nd 1,74 81,99 68,58 82,45

relativement a celles de
la structure totale (%)

La structure totale et les macroporosités actives et non-actives sont
constituées d’'un assemblage de plusieurs types de macropores (Figure 111-8) dont
I'origine semble variée. Nous pouvons alors relier leur répartition, leur forme et leur
origine probable a leurs caractéristiques. Les macropores les plus volumineux, longs
et verticaux sont vraisemblablement d’origine biologique (passage de racines et
galeries vers de terre). lls sont pour partie connectés aux premiers centimétres
supérieurs de la colonne, (encore appelée « zone de foisonnement »). Cette derniéere
présente un agencement dense de macropores déja observé dans du sol non
remanié par tomographie d’absorption X par Vanderborght et al. (2002). D’autre part,
les petits macropores distribués dans lI'ensemble du volume sont qualifiés de
macropores inter-agrégats, et leur origine est attribuée a des cycles d’humectation-
dessiccation et de gel-dégel par analogie avec les conclusions de Luo et al. (2010) et
Naveed et al. (2013b).
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Figure IlI-9 Caractéristiques des structures totales, de la macroporosité active, non-active et
des macropores supérieurs a X* (i.e. 100 et 60 mm3 respectivement pour la colonne L6-3 et
L6-4). La croix rouge représente la moyenne de chaque caractéristique, les points bleus
représentent le maximum et le minimum, la boite est composée de la médiane (trait central)
ainsi que du premier quartile et du 3éme quartile (base et sommet de Ila boite,
respectivement). Les indices a, b et c représentent les résultats de 'ANOVA (test de Fisher au
sevil de 5%).

De notre analyse des différences quantitatives entre caractéristiques calculées
sur la macroporosité active, non-active et la structure totale, nous suggerons que
certaines caractéristiques judicieusement choisies, telles que le volume de chaque
macropore et leur connectivité, sont particulierement importantes pour distinguer les

macropores actifs des macropores non-actif.
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1.3.4. Comment estimer la macroporosité active sur la

base de caractéristiques de la structure totale 2

La macroporosité active des colonnes (i.e. la partie assurant leur
fonctionnement hydrique) étant identifiée, notre objectif est d'utiliser une ou des
caractéristiques de la structure totale, permettant sans passer par la technique

lourde et couteuse développée précédemment, d’estimer la macroporosité active.

Nous cherchons donc par la suite a obtenir la meilleure estimation de la
structure active au moyen d’'un double critere de volume des macropores et de
connectivité du réseau de macropores. D’'une part, en sélectionnant dans la structure
totale les macropores supérieurs a un volume seuil (v) et d’autre part en calculant,
pour chaque volume seuil (v), le nombre d’Euler (i.e. connectivité du réseau) des
macropores supérieurs a ce seuil. Afin de définir le seuil optimal de volume des
macropores, la différence entre la structure active et les macropores supérieurs au
volume seuil (v) est calculée en fonction de ce volume seuil et nous permet de
quantifier I'erreur faite par I'estimation (Figure 1lI-10). Cette fonction passe par un
minimum qui définit la meilleure estimation de la structure active par les macropores
supérieurs au volume seuil. Le volume seuil optimal est relativement proche pour les
deux colonnes, compte tenu de [I'étendue des distributions de volume des
macropores (i.e. sur plusieurs décades) et correspond a une plage de volume de
macropores allant de 60 & 300 mm?® (Figure 1l-10). En paralléle, le nombre d’Euler
diminue fortement (i.e. la connectivité augmente) lorsque I'on augmente le seuil, puis
atteint un minimum lorsque les valeurs de volume seuil se situent dans la plage
optimale. Ce deuxiéme critere de connectivité permet de préciser le volume seuil

optimal & 60 et 100 mm?® respectivement pour la colonne L6-4 et L6-3.

L’erreur associée a I'estimation de la macroporosité active par les critéres de
volume (le seuil v) et de connectivité (Euler) montre que le volume résiduel Dif f (v)
au seuil optimal (100 et 60 mm?® respectivement pour L6-3 et L6-4) s’éléve a 4,5 %
du volume de la macroporosité active pour la colonne L6-3 et 10 % pour la colonne
L6-4. Cette erreur peut s’interpréter comme la somme de deux composantes (Figure

INI-11¢) : d’'une part I'erreur causée par des macropores actifs inférieurs a8 100 mm?
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et d’autre part I'erreur causée par des macropores non-actifs supérieurs a 100 mm?>.
Les petits macropores ne sont en effet pas systématiquement inactifs, certains
participent fréquemment a I'’écoulement. La résolution de notre méthode étant
limitée, les chemins d'écoulement de I'eau qui alimentent ces petits macropores
actifs ne peuvent vraisemblablement pas tous étre détectés. D’autre part, méme si la
majorité des grands macropores verticaux d’origine biologique sont susceptibles de
participer activement a I'écoulement, certains n’y participent pas s'’ils ne sont pas
connectés a la surface supérieure de la colonne (i.e. zone de foisonnement) ou a

d’autres macropores actifs (Figure IlllI-11c).
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Figure 1lI-10 Evolution de Diff (v) (i.e. la différence entre la structure active et les macropores
supérieurs a v) et du nombre d’Euler des macropores supérieurs a v, en fonction de v, le

volume seuil des macropores. Les lignes pointillées verticales indiquent les valeurs optimales

de v (i.e. Euler et Diff (v) minimum)

Nous pouvons également comparer les caractéristiques de la macroporosité
active avec les caractéristiques des ensembles de macropores supérieurs a

respectivement 100 et 60 mm? pour les colonnes L6-3 et L6-4. On constate pour ces
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ensembles de macropores que la macroporosité, la densité de macropores, de
surface et de longueur sont proches de celles de leur macroporosité active
respective (Tableau IlI-2), bien que les valeurs moyennes du volume, de la surface et
de la longueur de leurs macropores soient significativement plus élevées (ANOVA
test de Fisher au seuil de 5%) Figure IlI-9. Par ailleurs, le choix du seuil, entre 60 ou
100 mm®, a un impact négligeable sur les caractéristiques de ces structures

(résultats non présentés).

Ces résultats indiquent qu’une estimation de la macroporosité active - telle
nous nous l'avons définie dans ce travail — est possible sur la base de critéres de
volume et de connecitivité (i.e. Euler) des macropores. Les macropores supérieurs a
ce volume seuil possédent des caractéristiques raisonnablement similaires a celles
de la macroporosité active, a cette résolution et pour ce type de sol. Ces résultats
sont concordants avec d’autres études qui mettent en avant la macropososité
comme une caractéristique déterminante vis-a-vis de I'écoulement de I'eau et des
propriétés effectives des sols (Vogel and Roth, 2001; Vervoort and Cattle, 2003;
Elliot et al., 2010; Luo et al., 2010; Kéhne et al., 2011; Arthur et al., 2012, 2013;
Paradelo et al., 2013; Naveed et al., 2013a, b; Capowiez et al., 2014).
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-¢ |
Macropore
non actif le plus

volumineux

Figure Illli-11 Exemple de la colonne L6-3 a) Macroporosité active b) Macropores de volume supérieur @ v = 100 mm?3 c) Différence entre les

deux images 3D calculée par I'équation :

Dif f(v) = Macroporosité active U Structure totale(v)
Avec v le seuil de volume des macropores appliqué sur la structure totale. En vert sont figurés les macropores actifs inférieurs @ 100 mm?3 et en

jaune les macropores non-actifs supérieurs @ 100 mm3.
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I11.4. Conclusion

La réalisation de séquences d’'images 3D de tomographie d’absorption X sur
des colonnes de sol non remanié nous permet de suivre les processus d’écoulement,
a I'échelle de la colonne. La structure des premiers centimeétres supérieurs de la
colonne a un réle clef dans la distribution de I'écoulement dans les différents
macropores. Dans ces derniers les écoulements insaturés ont lieu sous forme de
ruisselets.

Notre méthodologie permet d’extraire la macroporosité active des colonnes de
sol non remanié sur la base des zones ou I'eau est détectée le plus fréquemment
durant la pluie, compte tenu de la résolution de la méthode. Cette macroporosité
active est représentative de la majorité des zones affectées par le passage de l'eau
durant I'essai. Nous suggérons que la notion de macroporosité active devrait étre
prise en compte pour progresser dans la modélisation du transfert d’eau dans les
sols.

La macroporosité active est par ailleurs constituée d’'un faible nombre de
macropores volumineux, d’origine biologique, connectés a la zone de foisonnement
de surface, alors que la macroporosité non-active est constituée principalement de
nombreux petits macropores isolés, vraisemblablement inter-agrégats. Compte tenu
de la résolution spatiale et temporelle limitée de la méthode, un ensemble de petits
macropores actifs, vraisemblablement connectés au reste de la porosité ne sont pas
détectés, car en dessous de la résolution du scanner. Ces petits macropores sont
également ceux ou il est le plus difficile de détecter I'eau avec fiabilité. Des pistes de
réflexions sont néanmoins prometteuses pour affiner les résolutions spatiales : des
approches de caractérisation de la structure et des écoulements en échelles
emboitées sont envisageables sur les colonnes de sol, grace a des techniques
d'imagerie 3D de résolution croissante (Gerke et al., 2010; Kdhne et al., 2011;
Gerke, 2012; Sammartino et al., 2012).

Nos résultats montrent également que la macroporosité active peut étre
estimée avec une erreur limitée (5-10%), pour ce type de sol (Luvisol) et cette

résolution, sur la base de criteres de volume des macropores et de connectivité
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(nombre d’Euler). Ces résultats représentent une premiére étape concluante dans
'établissement de liens entre proprietés effectives de [I'écoulement et
caracteéristiques de la structure du sol, permettant de s’affranchir d’expérimentations
lourdes et couteuses de simulation de pluies au sein de scanners médicaux. Des
investigations supplémentaires seront nécessaires pour élargir ces conclusions a
d’autres types de sols. D’autre part, des progres dans la segmentation des images
3D réalisées dans des sols contenant des argiles gonflantes permettraient de
découpler les variations locales de structure, des processus d'écoulement de I'eau

libre a la surface des macropores.
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Chapitre IV - Effet de la chronologie des pluies sur la rétention

IV.1. Introduction

Le transfert vertical de particules de sol est connu pour faciliter le transport de
polluants adsorbés a leur surface vers les nappes d’eau souterraine ou le transport
de particules polluantes en elles-mémes (exemple: virus, bactéries, nanoparticules)
pouvant causer des risques sanitaires importants pour la nappe d’eau (McCarthy and
Zachara, 1989 ; Gerba and Smith, 2005). C’est aussi le moteur d’un des processus
majeurs de l'évolution des sols: le lessivage (Mackeague and Arnaud, 1969;
Jamagne and Pedro, 1981). Ce dernier résulte de deux sous-processus : I'un de
départ, supposé massif, de particules dans les horizons de surface (éluviation),
I'autre de rétention également importante de particules en subsurface (illuviation).

Transfert et rétention de particules ont été étudiés dans des milieux poreux
modéles, souvent saturés, et constitués de sable, de billes de verre, de sédiments ou
plus rarement d'agrégats de sol recompacté. Les facteurs mis en évidence comme
affectant la rétention et les mécanismes sous-jacents sont la filtration physique des
particules (Bradford et al., 2006), la rétention par les forces colloidales, elles-mémes
contrblées par la force ionique, le pH et la valence des contre-ions présents en
solution (Torkzaban et al., 2006, 2008b; a; Bradford et al., 2007; Chowdhury et al.,
2012), la sédimentation dans des zones de faible courant (Gao et al., 2006), la
sorption aux interfaces eau-air (Wan and Wilson, 1994; Sirivithayapakorn and Keller,
2003) ou eau-air-solide (Crist et al., 2004; Gao et al., 2008; Sang et al., 2013) ou
encore la rétention dans des films d’eau d’épaisseur inférieure a la taille des
particules (Wan and Tokunaga, 1997; Lenhart and Saiers, 2002).

Des modeles ont été établis pour prendre en compte tout ou partie de ces
mécanismes de rétention. Le modéle le plus usité est la théorie de la filtration (Yao et
al., 1971) et ses améliorations ultérieures (Logan et al.,, 1995; Tufenkji and
Elimelech, 2004). Il permet de prédire la rétention de particules dans certains cas
simplifiés (absence de barriéere de potentiel et milieu poreux modéle saturé et
homogene). Cependant ce modéle n'est, par hypothése, pas applicable dans les sols
structurés, dans lesquels des écoulements gravitaires non saturés sont susceptibles

de se produire a travers un faible nombre de chemins d'écoulements préférentiels
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(macropores constitués par exemple de terriers de vers de terre, ou résultant de la
décomposition de racines), court-circuitant ainsi la plus grande partie des pores les
plus fins (matrice). Dans les sols, ou les conditions physico-chimiques varient
transitoirement (Jarvis et al., 1999; Schelde et al., 2002; Bin et al., 2011), l'attention
s'est surtout portée sur la mobilisation de particules autochtones du sol. La rétention
de particules a été comparativement peu étudiée, et méme si elle a été quantifié
dans une fourchette de 25 a 90 % par Cornu et al. (2014) la rétention est encore mal
comprise et mal modélisée (Jarvis et al., 1999; Finke et al., 2014).

Il est probable que les mécanismes de rétention décrits dans les milieux
modeéles soient également actifs dans les sols structurés, mais leur importance
relative est vraisemblablement différente (Jacobsen et al., 1997; Jacobs, 2007). En
effet, la structure du sol semble jouer un réle important dans la rétention. Des études
phénoménologiques montrent - au champ et dans des colonnes de sol non remanié
et insaturé - que les particules sont fortement retenues (i) dans les premiers
centimétres sous la surface du sol, (ii) sur les parois des macropores a travers
lesquelles I'eau s'est écoulée et (iii) dans la matrice proche (Cumbie and McKay,
1999; Driese and McKay, 2004; Burkhardt et al., 2008; Cey et al., 2009; Passmore et
al., 2010; Nielsen et al., 2011).

Par ailleurs, au champ, les sols subissent une succession de cycles de
mouillage-séchage. La chronologie des pluies - et plus particulierement la durée de
la période séche entre deux pluies — contréle I'étendue de trois processus (drainage
gravitationnel, évaporation, et redistribution de l'eau des chemins d'écoulement
préférentiel vers la matrice) qui affectent la teneur en eau initiale des chemins
d'écoulements préférentiels au début de la pluie suivante. Il a été montré que ces
variations de teneur en eau contrélent en partie la mobilisation de particules
autochtones (Schelde et al., 2002 ; Majdalani et al., 2008 ; Michel et al., 2010). Ces
variations sont aussi susceptibles d'influer sur la répartition et les quantités des
particules retenues dans le sol. Ceci n'a pas été étudié jusqu'a présent a notre
connaissance dans un sol structuré.

Dans cette étude, nous avons pour objectif de quantifier l'effet de la
chronologie d’une succession de pluies identiques (durée, intensité, composition
chimique de I'eau) - mais séparées par des périodes séches de durées différentes -

sur la rétention de particules allochtones (microsphéres fluorescentes) contenues
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dans l'eau de pluie, dans des colonnes de sol non remanié et non-saturé. Une
meéthodologie originale en science du sol, reposant sur la cytométrie de flux est
employée pour dénombrer les microsphéres fluorescentes présentes dans les
effluents. Elle permet aussi de quantifier la fraction de ces microsphéres adsorbées
sur des particules naturelles du sol, ainsi que la remobilisation - au cours d'une pluie
- de microsphéres retenues lors de pluies précédentes. Ces informations, ainsi que
le suivi du comportement hydrique des colonnes et de la physico-chimie des
effluents nous permettent de proposer un modeéle conceptuel permettant d'expliquer
les variations de rétention observées lorsque la durée de la période séche augmente
de 5 a 1200 heures. L'importance relative de ce mécanisme — comparée a d'autres
affectant aussi la rétention de particules dans les sols — sera discutée, ainsi que les
conséquences environnementales de la remobilisation de particules précédemment

retenues.

IV.2. Matériels et méthodes

Le principe de notre approche expérimentale consiste a réaliser une
succession de pluies simulées sur des colonnes de sol non remanié, ces pluies étant
espacées d'une durée variable. Chaque pluie contient des microsphéres (i.e.
traceurs) dont le dénombrement précis dans les effluents des colonnes permet de

quantifier la rétention par rapport a la quantité injectée dans la pluie.

V.2.1. Colonnes de sol non remanié : échantillonnage et

préparation

Trois colonnes de sol non remanié (12 cm de diamétre intérieur et 15 cm de
haut) ont été prélevées dans un horizon E de luvisol développé sur lcess (WRB,

2006) dont les caractéristiques sont favorables au processus d’illuviation (Quénard et
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al., 2011; Cornu et al., 2014). Les colonnes ont été prélevées entre 35 et 50 cm de
profondeur dans un champs cultivé a Ruillé sur Loir sur le lieu-dit « la Pilotiére »
(France, X= 471090 and Y= 2316012; coordonnées en Lambert 2) au printemps
2013. Le luvisol sélectionné a été caractérisé en détails par Cornu et al., (2014). Le
Tableau II-1 résume ses principales caractéristiques. Des vers de terre ont été
observés lors du prélevement, ils ont été électrocutés afin d’éviter toute perturbation
de la structure des colonnes avant le début de I'expérimentation. Les colonnes ont
été conservées dans des sacs plastiques fermés hermétiquement, a 5°C au
réfrigérateur avant I'expérimentation, 8 mois plus tard. Au préalable, chaque colonne

a été collée sur une grille en PVC perforée (1 mm par 1 mm) et une embase en PVC.

V.2.2. Dispositif expérimental

Le simulateur de pluie consiste en un réservoir cylindrique se terminant par 57
aiguilles hypodermiques (25 gauge), distribuées selon une maille carrée sur la
surface de ce réservoir, et qui permettent d’appliquer I'eau de pluie en haut de la
colonne. Une pompe a impulsion est connectée a ce réservoir et permet de contrdler
l'intensité de la pluie (Majdalani et al., 2008a). Le diamétre des gouttes générées est
proche de 2 mm et les aiguilles sont placées 10 cm au-dessus de la surface du sol.
La surface du sol est laissée nue, mais I'impact des gouttes de pluie est limité car la
distance entre la surface du sol et les aiguilles est faible. Le bas de I'embase
supportant la colonne est placé sur un entonnoir permettant de récolter les effluents.
Durant chaque infiltration, le poids de I'eau de drainage (effluent) est pesé en continu
et permet de dresser les hydrogrammes de drainage (flux d’eau versus temps). Les
effluents récoltés a I'aplomb de I'entonnoir sont échantillonnés durant 'ensemble de
la manipulation jusqu'a I'arrét du drainage. La fréquence de I'échantillonnage a été
adaptée en fonction de la vitesse de drainage. La concentration en particules
autochtones du sol est déterminée par un spectrophotométre UV-visible par
atténuation de la lumiere a 400 nm (Varian, Carry 50). Une courbe de calibration
reliant la concentration en particules autochtones et la densité optique est réalisée au
préalable (Majdalani et al., 2008a). La concentration en microsphéres a été mesurée

en utilisant un cytométre de flux (voir paragraphes suivants) et la conductivité des
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effluents a été mesurée au moyen d’une électrode standard (VWR pHenomenal CO
3000H). Toutes les manipulations sont réalisées a la température constante de 22
°C.

V.2.3. Procédure expérimentale

Un ensemble préliminaire de 5 infiltrations (1 heure d’irrigation a une intensité
constante de 20 mm h™", et une pluie & la concentration de 5 x 10° M CaCl,) a été
effectué sur chaque colonne afin d’atténuer les stress mécaniques subis par les
colonnes lors de leur extraction. Le drainage a été laissé libre en bas des colonnes.
Entre deux événements pluvieux les colonnes sont emballées dans des sacs en
plastique non hermétiques pour limiter I'évaporation (Michel et al., 2010) .

Les colonnes de sol ont ensuite été soumises a 7 pluies successives séparées
par des pauses de durée variable. Le tableau 2 regroupe la chronologie des pluies
successives pour les trois colonnes. Chaque pluie consiste en l'application d’'une
solution de 5 x 10° M CaCl; a une intensité de 20.7+1.1 mm h™" durant une heure. La
solution appliquée contient une suspension de microsphéres fluorescentes
monodisperse de 0.5 ym de diameétre. Le nombre moyen de microspheres injectées
dans chaque pluie est de 3.7 x 10° + 1.1 x 10° microsphéres (équivalent a une
concentration Co = 1.6 x 10" + 4.4 x 10° microsphéres L'). Ces microsphéres, dont
les caractéristiques sont rassemblées tableau 3, présentent des groupes
carboxylates chargés négativement et une mobilité électrophorétique négative sur
une large gamme de force ionique (10° — 10> M CaCl,). Elles restent stables en
suspensions sur cette gamme. Trois types de microsphéres — différant uniquement
par le type de fluorophore utilisé, voir tableau 3 - sont utilisées au cours de la
succession de pluies. Cela permet d'identifier la présence de microsphéres ayant été
introduites dans la colonne lors de pluies n, et recueillies dans les effluents lors des
pluies n+1 et n+2 (détails ci-dessous). Ces microsphéres sont teintées dans la
masse, les différents fluorophores ne modifient pas leurs propriétés de surface.
Toute l'installation expérimentale est précautionneusement nettoyée et contrélée

entre chaque pluie afin d’éviter un mélange de microsphéres d’'une pluie a l'autre.
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Tableau IV-1 Chronologie des pluies successives et couleurs des microsphéres appliquées

correspondantes.
Evénement  Microsphéres Durée de la Pause (heure)
pluvieux # appliquées Colonne 1 Colonne 2 Colonne 3
1 Fluoresbrite® 641 5 5 5
2 purple 23 23 23
3 Fluoresbrite® YG 48 48 48
4 Fluoresbrite® 641 118 118 148,5
5 purple 335 335 306
6 Fluoresbrite® YG 644 644 670
7 Fluoresbrite® 641 1200 1200 1200

Tableau IV-2 Principales caractéristiques des microsphéres.

Nom des Fabriquant Taille (pm)z Mobilité Excitation/ Excitation Filtre Position
microsphéres électrophorétique émission effective optique du
(m2y-1g-1)X optimale (nm) (nm) (nm)Y détecteur
Purple Spherotech Inc. 0.45 (0.0103) -2,49 (0,21) 590/620 561 610/20 FL4
. . R 488 et  530/30 FL1 et
Fluoresbrite® YG Polysciences Inc. 0.5 (0.015) 2,29 (0,23) 441/486 405 450/50 FL11
Fluoresbrite® 641 Polysciences Inc. 0.5 (0.015) -2,59 (0,13) 641/662 633 670/14 FL8
dragon green Bangs 0.51 (nd) nd 480/520 488 et 530/30 FL1 et

laboratories Inc. 405 450/50 FL11

* Mesurée a 20°C dans de I'eau ultrapure, valeur moyenne (+ écart type)
Y Bande passante centrée sur la premiére valeur, et dont la largeur mesure la deuxiéme valeur

Z Diametre indiqué par le fabriquant, valeur moyenne (+ écart type)

V.2.4. Mesures en cytométrie de flux

La cytométrie de flux, grace a un dispositif de focalisation hydrodynamique de
I'échantillon, permet de caractériser individuellement les particules d'une suspension.
Des caractéristiques physiques sont enregistrées pour chaque événement analyseé :
i) l'intensité de la fluorescence (axes FL) et ii) la diffusion de lumiére a 90° (Side
Scattering, SSC-A) et iii) la diffusion de lumiere aux petits angles (Forward
Scattering, FSC-A). Les valeurs de fluorescence et de diffusion de lumiére sont

calculées par le cytometre pour chaque événement, en multipliant l'intensité de
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fluorescence (ou de la lumiere diffusée) par la durée du passage de la particule
devant le détecteur. La diffusion de la lumiére (SSC-A et FSC-A) dépend de fagon
complexe de la taille, de(s) l'indice(s) de réfraction des matériaux composant la
particule ainsi que de leur forme (Mishchenko et al., 2002). Les microsphéres dans
les effluents ont été dénombrées grace a un cytométre de flux BD LSRFortessa™.
Ce cytomeétre de flux posséde quatre lasers émettant a 405, 488, 561 et 633 nm
permettant d'exciter les fluorophores, et de dispositifs de détection associés (filtres,
photomultiplicateurs). Les lasers d'excitation et les filires associés utilisés pour

détecter chaque type de microsphére sont détaillés tableau 3.

Toutes les mesures de cytométrie de flux ont été réalisées moins de 24h
aprés l'échantillonnage des effluents. Les échantillons destinés a la mesure des
concentrations en microsphéres ont été préparés en ajoutant 50 pyL d’effluent de
drainage a 50 uL de microsphéres de calibration (microsphéres « dragon green ») de
concentration connue, et dilués dans 2 mL d’eau ultrapure. L'ajout de microsphéres
de calibration permet de mesurer précisement le volume d’échantillon analysé par le
cytométre. Les échantillons sont ensuite homogénéisés juste avant la mesure. La
mesure dure jusqu'a ce 10000 microsphéres « dragon green » de calibration aient

été dénombrées (en moyenne 90 secondes).

V.2.5. Stratégie de dénombrement et incertitudes

associées

L’acquisition ainsi que le traitement des données ont été réalisés pour tous les
échantillons d’effluent a I'aide du logiciel BD FACSDiva fourni par le constructeur.
Une stratégie de dénombrement a été élaborée afin de quantifier les microsphéres
de chaque couleur indépendamment les unes des autres et des particules de sol.
Les microsphéres analysées dans cette étude ayant systématiquement une SSC-A
supérieure a 2 x 107 unités arbitraires [a.u.], une premiére étape a consisté a ne pas
prendre en compte 'ensemble des événements ayant une SSC-A inférieure a cette

valeur. L'ensemble des éveénements dénombrés est scindé en sous populations
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d’'intérét dans des espaces de fluorescence a une ou deux dimensions selon les
fluorophores. Chaque point de la Figure IV-1 (environ 200000 par échantillon)
représente un événement (i.e. une particule ou un agrégat de particules) analysé par
le cytometre. Lorsque les fluorophores sont détectées uniquement dans un canal de
fluorescence (exemple « purple »), les sous populations de microsphéres d’intérét
sont séparées par de simples bornes sur I'histogramme de fluorescence. Dans
'espace de fluorescence FL 1 / FL 11 pour les mirosphéres YG, (Figure 1V-1a) les
sous populations sont matérialisées par des rectangles. Les particules autochtones
du sol et le bruit de la mesure (impuretés dans I'eau des échantillons par exemple)
se situent dans une zone I'espace de fluorescences FL 1 / FL 11 (Figure IV-1a)
distincte de celles des microsphéres, avec des intensités proches de 0 selon les
deux axes. En revanche, les microsphéres se distinguent clairement pour des
intensités de fluorescence plus importantes et distinctes d’un type de microsphére a
l'autre.

Les événements peuvent également étre discriminés en analysant leur
fluorescence et leur diffusion de lumiére a 90°, dans un dans un espace SSC-A vs.
Fluorescence (Figure IV-1b et 1c). La population de microsphéres YG de la figure
Figure IV-1a se subdivise en groupes distincts par leur intensité de fluorescence et
par leur SSC-A. Ces groupes d’événements sont caractéristiques de microsphéres
seules, homo-agrégées en doublets (intensité de fluorescence et SSC-A deux fois
plus élevées), en ftriplets, voire en multiplets (Rollié and Sundmacher, 2008, 2010).
Lorsqu’un échantillon contenant le méme type de microsphéres est mélangé avec
des particules autochtones du sol (Figure IV-1c), on observe un étalement des sous
populations de microsphéres seules, de doublets et multiplets, selon 'axe de SSC-A.
Cet étalement pour une fluorescence constante, correspond a une modification de la
taille des événements analysés par le cytométre. Nous interprétons cet étalement
comme une hétéro-agrégation entre des microsphéres et des particules autochtones

du sol.
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Figure IV-1 Stratégies de dénombrement des microsphéres dans les effluents des colonnes a) Stratégie de dénombrement dans un double
espace de fluorescence FL 11 / FL 1 pour un échantillon d’'effluent contenant des microsphéres YG, dragon green et des particules
autochtones du sol. b) Stratégie de dénombrement dans un double espace SSC-A / FL 11 pour distinguer les microsphéres seules, en doublets,
en multiplets (pour un échantillon contenant uniquement des microsphéres YG dans cet exemple). Dans les zones B1 et B2 sont dénombrées
respectivement les microsphéres seules et les doublets. c) Stratégie de dénombrement dans un double espace SSC-A / FL 11 pour distinguer
les microsphéres seules, en doublets, en multiplets et les microsphéres YG adsorbées aux particules autochtones du sol (pour un échantillon
contenant des microsphéres YG et des particules de sol dans cet exemple). Outre les particules enregistrées dans B1 et B2, des particules sont
dénombrées en B3 et B4 et correspondent respectivement aux microsphéres seules et en doublets adsorbées a des particules autochtones du
sol. La zone B5 correspond aux friplets et multiplets seuls ou adsorbées a des particules autochtones du sol. Le nombre d’événements est

indiqué entre parenthése.
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V.2.6. Calcul des concentrations en microspheres

Pour chaque échantillon analysé par le cytométre, nous obtenons Nbcalib, le
nombre de microsphéres de calibration dénombrées dans [I'échantillon et
Nbmicrosphere, le nombre de microsphéres d’intérét total dénombrées dans I'échantillon
(i.e. le nombre de microsphéres contenue dans B1+B2+B3+B4+B5 (Figure 1V-1)).

L’incertitude An sur le dénombrement des microsphéres au cytométre de flux
(An = ANb microsphere ou ANb calib) est évaluée en considérant que les n
microsphéres d’'une sous population d’intérét sont distribuées selon une loi binomiale
de paramétres N et P. Ces microsphéres sont individualisées parmi la totalité des

particules dénombrées N lors de l'analyse de I'échantillon. P = "/N représente la

probabilité que la particule analysée soit une particule d’intérét (Waite and Shou,

2012; Vaux, 2014). L'incertitude sur n dans ce cas est :

an = (VNP -P)) eq. (1)

Le nombre cumulé Ninj(i) de microsphéres apportées par la pluie lors du

prélevement de I'échantillon i est calculé de la maniére suivante :

Ninj(i) =T1*C =t eq. (2)

Avec I lintensité de la pluie (L h™") ; C la concentration en microsphére d’intérét dans
la pluie apportée (nombre L) mesurée au cytométre et ¢ la durée écoulée entre le

début de la pluie et le prélevement de I'échantillon i.

Pour chaque échantillon d’effluent i nous calculons Nefr, le nombre de microsphéres

dénombrées dans I'échantillon d’effluent i :

N Ccalib * Vsample cyto *meicrosphere) ( Veffluent
Neff(l) - ( Nb calib * Veffluent cyto) eq' (3)
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Avec i, le rang de I'échantillons d’eau drainée ; Vsample cyto, le volume de I'échantillon
préparé pour I'analyse au cytomeétre (L); Cealib, la concentration de microsphére
dragon green de calibration (nombre L'1); Veffluent, le volume de I'échantillon d'eau
drainée (L); Veffluent cyto, le volume d’effluent prélevé pour préparer I'échantillon

analysé au cytometre (L).

L’incertitude sur Ninj est évaluée de la fagon suivante :

AN (l) (ANb microsphere . ANb calib . AVsample . AC calib | AV effluent cyto |, Al
in = —
J Nb microsphere Nb calib Vsample C calib V ef fluent cyto 1

AVinj)
* Ninj eq. (4
Vinj J q- (4

L’incertitude sur Nefr est évaluée de la fagon suivante :

ANDb microsphere AND calib AVsample AV ef fluent cyto AV ef fluent ) «
Nb microsphere Nb calib Vsample V ef fluent cyto V ef fluent

ANefr(i) = ( Neff

eq. (5)

Pour chaque échantillon i, la fraction de microsphére adsorbée a des particules

autochtone du sol Fa été calculée comme suivant :

__ Nbmicrosphere B3+ Nb microsphere B4
= eq. (6)

F

Nb microsphere total

AveC  NbmicrosphéreB3 €t  NbmicrosphéreB4  correspondant respectivement aux
microsphéres seules et aux doublets de microsphéres adsorbées a des particules
autochtones et Nbmicrosphere total, le nombre total de microsphéres dénombrées dans
les zones B1 a B5 (Figure 1V-1c). Nous avons négligé les triplets et autres multiplets
de microsphéres adsorbées a des particules de sol car leur identification sur les
cytogrammes est difficile et leur nombre représente une fraction négligeable du

nombre total de microsphéres adsorbées.
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V.2.7. Calcul du taux de rétention de microspheres

La rétention totale, R, des microsphéres dans la colonne de sol, depuis le
début de la pluie jusqu’au prélevement de I'échantillon i est calculée grace a

I'équation suivante :

R(i) = (1 - Zi’\"“’ff(")/]\, .)) +100 eq. (7)

inj (i

L'incertitudes sur R(i) est évalué de la fagon suivante :

AR() = (ZANeff /Z Nerr(i) * ANa/ )= RO eq. (8)

Si I'on considére deux pluies successives, d’indice n et n+1, le pourcentage de
récupération, Rec, a la pluie n+1 des microsphéres d'une couleur particuliere,

introduites lors de la pluie n, est défini comme :

Rectn+1) = (N (n+ 1)/ij(n)) 100 eq. (9)

IV.3. Résultats

Les comportements hydriques de colonnes de sol non remanié durant la
succession des pluies sont détaillés afin d’évaluer I'impact du temps de pause sur la
répartition de I'écoulement dans les colonnes. Des indicateurs du fonctionnement
hydrique (i.e. conductivité électrique et masse d’eau accumulée dans la colonne)
sont également suivit afin d’évaluer quels comportements et quels mécanismes font
évoluer la rétention des microsphéres injectées en fonction du temps de pause. Pour
finir, I'alternance des couleurs de microsphéres injectées permettra d’évaluer la

remobilisation de microspheres précédemment retenues dans la colonne, et le suivit
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de I'état d’agrégation des microsphéres a des particules autochtones du sol

permettra de préciser les mécanismes a l'origine de leur rétention et remobilisation.

V.3.1. Comportements hydrigues des colonnes durant les

pluies

Les hydrogrammes de drainage enregistrés se décomposent le plus souvent
en trois phases (Figure IV-2a): i) L'écoulement s’établi dans la colonne durant un
court régime transitoire d’'une dizaine de minute. Lorsque les premiéres gouttes
d’eau sortent de la colonne (percée), le flux d’eau drainée augmente rapidement (il
passe de 0 4 20 mm h™' en 5 minutes environ) ; ii) passé cette premiére phase, le flux
se stabilise a un plateau proche de l'intensité de pluie appliquée sur la colonne (20
mm h™'). La stabilisaton du flux annonce le régime d’écoulement pseudo
permanent de I'eau dans la colonne ; iii) a l'arrét de la pluie, le flux décroit
rapidement (i.e. il est divisé par 10 en 10 minutes) et devient nul en une heure en
moyenne. Ce fonctionnement hydrique typique a été observé pour toutes les pluies
de colonne 1, ainsi que pour les 3 derniéres pluies appliquées sur la colonne 3 et les
cing dernieres pluies de la colonne 2 (Figure IV-2a) et correspond a un
fonctionnement principalement préférentiel.

La colonne 3 a présenté des fonctionnements hydriques variés durant les
quatre premiéres pluies de la série (Figure 1V-2c). Ces pluies ont été caractérisées
par une accumulation d’eau en surface, suivie d’'une vidange rapide de cette eau
accumulée. La vidange est d’autant plus tardive que le temps de pause avant la pluie
est grand, et elle se caractérise par une brusque augmentation du flux visible Figure
IV-2c. Malgré cet effet de stockage temporaire d’eau en surface, ces hydrogrammes
sont assez semblables a ceux observés pour la colonne 1, cest a dire
principalement contrdlés par des écoulements préférentiels.

La colonne 2 a eu des comportements hydriques trés sensiblement différents
des autres pluies durant les deux premiéres pluies (5h, 23h) de la série (Figure
IV-2b). Ces deux premiéres pluies ont été caractérisées par une accumulation d’eau
en surface et un flux de drainage trés lent (inférieur 8 7 mm h™" pour la deuxiéme
pluie), témoignant d’une prépondérance des écoulements matriciels, malgré une

percée rapide (inférieure a 10 min).
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Il faut remarquer que, pour I'ensemble des pluies des colonnes, les temps de
percée sont faibles méme lors de phénoménes d’accumulation d’eau en surface
(deux premieres pluies de la colonne 2 et les quatre premiéres de la colonne 3). A
l'arrét de la pluie, le drainage est rapide et identique d’'un événement pluvieux a
I'autre pour toutes les pluies des colonnes 1, 2 et 3, excepté le drainage trés lent
ayant lieux pour les deux premiéres pluies de la colonne 2 (Figure IV-2). Cela
suggere que des écoulements de types préférentiels existent dans les colonnes quel
que soit le temps de pause. Vraisemblablement, ces chemins d’écoulements
préférentiels de Il'eau sont identiques d'une pluie sur lautre lorsque les

hydrogrammes des colonnes sont superposables.
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Figure IV-2 Flux d’eau drainée en fonction du temps pour les trois colonnes de sol et pour les différents temps de pause avant I'événement

pluvieux.
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V.3.2. Variation de la rétention de microspheres et de la
mobilisation de particules autochtones au cours d'une

pluie

L’évolution des courbes de rétention de microsphéres, (R), en fonction du
volume d’eau drainée cumulée (v) peut étre décrit en deux phases (Figure IV-3a). La
rétention des microsphéres, initialement élevée juste aprés la percée, décroit
rapidement durant les 5 a 6 premiers millimetres d’eau drainée c’est a dire jusqu’a la
fin du régime transitoire de I'’écoulement. Puis, dans un deuxiéme temps, la rétention
diminue plus lentement avec la quantité d’eau drainée durant le régime pseudo-
permanent. L’allure générale des courbes de rétention, (R), des microspheres pour
les colonnes 2 et 3 est similaire a celle de la colonne 1 pour les pluies présentant le
méme type d’hydrogramme de drainage. Pour les autres pluies, on observe i) pour
les quatre premiéres pluies de la colonne 3, une baisse brutale de la rétention des
microsphéres, concomitante avec la vidange rapide de I'eau accumulée en surface
(i.e. augmentation du flux de drainage) (Figure IV-4a) ; ii) pour les deux premiéres
pluies de la colonne 2, une diminution tres lente et quasi monotone de la rétention de
microsphéres (Figure 1V-4b).

En ce qui concerne les particules autochtones du sol, leur masse cumulée
dans les effluents augmente rapidement durant les 3 a 4 premiers mm d’eau drainée
(Figure 1V-3b) qui correspondent au régime transitoire de I'écoulement. Cette
augmentation rapide correspond a une concentration élevée de particules
autochtones observée au début du drainage. Puis, la mobilisation se stabilise durant
le régime permanent (i.e. aprés les 4 premiers mm d’eau drainée), quel que soit le

type d’hydrogramme de drainage.
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Figure IV-3 Evolution pour quatre pluies sélectionnées (colonne 1) de : a) la rétention R des

microsphéres injectées (%) en fonction de I'eau drainée cumulée (mm);: b) la masse

cumulée de particules autochtones du sol (g) en fonction de la masse d'eau drainée

cumulée (g). Les lignes pointillées verticales matérialisent le volume d’eau drainée pour

lequel les données sont présentées Figure IV-5.
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Figure IV-4 Influence du fonctionnement hydrique des colonnes sur la rétention des
microsphéres. a) Influence de [I'activation d’une voie d’'écoulement préférentiel sur
I'évolution du flux et de la rétention de microsphéres pour la pluie aprés 48h de temps de
pause, colonne 3. b) Influence d’'un écoulement majoritairement matriciel sur la rétention,

pour la pluie aprés 23h de temps de pause, colonne 2.

V.3.3. Effet du temps de pause sur la rétention des

microspheres et la mobilisation de particules autochtones

La comparaison relative des courbes de rétention présentées Figure V-3
montre que la rétention est d'autant plus forte que le temps de pause est long. Les
courbes se différencient trés vite au cours du régime transitoire, et la rétention
diminue fortement peu apres la percée.

La comparaison relative des courbes de masses cumulées de particules
autochtones exportées (Figure IV-3) montre une augmentation de la mobilisation

pour les trois premiéres courbes, puis une diminution nette pour la derniére (1200h).
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La encore, les courbes se différencient trés fortement au tout début du régime
transitoire.

Afin de pouvoir comparer la mobilisation de particules autochtones en fonction
du temps de pause, il est nécessaire de considérer les exportations pour une méme
quantité d’eau drainée choisie arbitrairement a 11 mm (Figure IV-5b). La masse
cumulée de particules autochtones du sol augmente jusqu’a un maximum situé entre
200 et 300 h de temps de pause (Figure 1V-5b). L’évolution des valeurs de rétention
(R) des microsphéres est également présentée pour cette méme quantité d’eau
drainée pour faciliter les comparaisons entre rétention et mobilisation (Figure IV-5a).
La rétention des microsphéres augmente elle aussi avec le temps de pause, pour les
temps de pause compris entre 5 et environ 300 h (Figure 1V-5a) si 'on excepte les
deux premiéres pluies de la colonne 2 dont le fonctionnement hydrique est
particulier. Cette rétention augmente de 48 a 65 % pour la colonne 1 ; de 48 a 57 %
pour la colonne 2 (si 'on ne considére pas les deux premiéres pluies) et de 56 a 77
% pour la colonne 3. Pour les temps de pause plus élevés (jusqu’a 1200h), la
rétention des microsphéres n‘augmente plus aussi distinctement avec le temps de
pause et fluctue autour de valeurs moyennes élevées (55, 80 et 60% pour les
colonnes 1, 2 et 3 respectivement) tandis que les quantités de particules autochtones

mobilisées décroissent fortement (division par 4, pour les trois colonnes).
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Figure IV-5 Evolution en fonction du temps de pause précédent la pluie de a) la rétention des
microsphéres ; b) la masse cumulée de particules autochtones du sol exportés durant la
pluie ; c) la masse d’eau accumulée dans les colonnes de sol et d) la conductivité électrique

des effluents (la conductivité électrique de I'eau de pluie étant d’environ 17 uS cm-1).
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La masse deau accumulée dans la colonne ainsi que la conductivité
électrique des effluents évoluent en fonction du temps de pause. La masse d’eau
accumulée dans les colonnes pour un volume d'eau drainée de 11 mm augmente
lorsque les temps de pause avant la pluie augmentent de 1,6 a 4 mm, de 3 a 4 mm
et de 1,6 a 5,5 mm pour les colonnes 1, 2 et 3 respectivement (Figure 1V-5c), en
exceptant les deux premiéres pluies de la colonne 2, lors desquelles le
fonctionnement hydrique a été différent. La conductivité des effluents pour 11 mm
d’eau drainée augmente également en fonction des temps de pause croissants (de
55 & 130 uS cm™, de 45 & 60 puS cm™ et de 65 a 120 uS cm™ pour les colonnes 1, 2
et 3 respectivement) (Figure IV-5d), exceptées les deux premiéres pluies de la
colonne 2 pour lesquelles les conductivités étaient plus élevées. Ces conductivités
plus élevées sont cohérentes avec un transfert matriciel plus important que pour les

autres pluies.
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Figure IV-6 Evolution du taux de rétention de microsphéres R en fonction de la quantité d’eau
accumulée dans la colonne pour 11 mm d’eau drainée (A) et de la conductivité des effluents

pour 11 mm d’eau drainée (B). *Significatif au niveau de probabilité 0.05.
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La rétention de microsphéres peut étre mise en regard avec I'évolution de la
masse d’eau accumulée et la conductivité des effluents (Figure IV-6) que nous
venons de décrire (Figure IV-5c et d). On constate que le taux de rétention augmente
avec la quantité d’eau accumulée dans les colonnes jusqu’a un maximum qui
dépend de la colonne (Figure IV-6a). D’autre part, le taux de rétention est corrélé
linéairement (0,75 < r? < 0,83) avec la conductivité des effluents (Figure IV-6b).

V.3.4.

déposition

Remobilisation des microsphéres aprées leur

Le protocole développé ici permet de quantifier, dans les effluents d’'une pluie
La
remobilisation de microsphéres diminue que ce soit en fonction du temps de pause

n+1 ou n+2, les microspheres injectées lors d'une pluie antérieure n.
précédent l'injection ou du temps de résidence des microsphéres dans le sol (i.e. du
temps durant lesquelles elles sont restées dans la colonne avant leur remobilisation)
(Figure IV-7 et Figure 1V-8). La quantité de microsphéres remobilisées en fonction du
temps de pause est légerement plus importante lors des pluies pluie n+1 que lors
des pluies n+2 et varie entre 0,1 et 1,2 % du total des microsphéres de cette couleur

injectées lors de la pluie n (Figure IV-7).
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Figure IV-7 Taux de récupération, Rec, aux pluies n+1 et n+2 en fonction de la durée de la

pause précédant l'injection (pluie n).
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Figure IV-8 Taux de récupération, Rec, aux pluies n+1 et n+2, en fonction de la durée de

maturation des microsphéres dans la colonne avant leur remobilisation.

V.3.5. Etat d'agrégation des microspheres

La proportion de microsphéres agrégees a des particules naturelles du sol au
cours des pluies successives est présentée Figure 1V-9. Quatre a six pourcent des
microsphéres injectées lors de la pluie n ressortent agrégées a des particules
naturelles du sol. En revanche, 18 a 26 % des microsphéres retenues a la pluie n et
remobilisées lors des pluies n+1 et n+2, sont agrégées a des particules naturelles du
sol. Nous n’observons pas de tendances en fonction du temps de résidence ni du

temps de pause précédent la pluie d’injection des microsphéres dans le sol.
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Figure IV-9 Pourcentage de microsphéres adsorbées a des particules autochtones du sol et

refrouvées aux pluies n, n+1 et n+2

IV.4. Discussion

Les mécanismes a lorigine de l'augmentation de la rétention des
microsphéres avec la durée de la pause sont discutés en nous basant sur les
données issues des pluies de la colonne 1 pour lesquelles le comportement hydrique
était identique au cours de I'ensemble de la série de pluies. Nous verrons ensuite
comment ces mécanismes nous permettent d’interpréter le devenir des microsphéres
dans les autres colonnes pour lesquelles les comportements hydriques ont varié.
Auparavant, nous mettrons en perspective la signification physique du temps de
pause précédent une pluie avec son impact sur le fonctionnement hydrique des

colonnes.
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V.4.1. Signification hydrique du temps de pause entre les

pluies

A l'arrét d'une pluie, I'eau stockée dans la porosité, que ce soit proche de la
surface du sol ou dans la matrice a proximité des pores actifs, draine, s’évapore et
se redistribue dans la matrice plus éloignée de ces pores (Or and Ghezzehei, 2007;
Majdalani et al., 2008a; Lehmann and Or, 2009; Michel et al., 2010). La redistribution
locale de I'eau, des parois des macropores vers la matrice, sous I'effet de gradients
de pression capillaire peut avoir lieu dans tous les pores actifs (i.e. qui ont participé a
'écoulement) de la colonne. L'évaporation est probablement prépondérante a la
surface de la colonne et dans la paroi des macropores connectés a la surface mais
reste globalement faible a I'échelle de la colonne. Par conséquent, plus l'intervalle
entre deux pluies est long, moins la matrice a proximité des macropores et a la
surface du sol est humide.

La teneur en eau de la matrice au voisinage des macropores n’est pas
accessible par des mesures globales (ex. gravimétrie) a I'échelle de la colonne
(Majdalani 2008, Michel 2010). Cependant, la quantit¢é d’eau accumulée dans la
colonne au cours de la pluie suivante dépend — en plus de la géométrie du réseau
poral - de 'humidité initiale des parois des pores participant a I'écoulement. Cette
quantité d’eau accumulée est d’autant plus élevée que la matrice a proximité des
pores est seche au tout début de la pluie, c’est a dire que le temps de pause est
élevé (Figure IV-5c). En effet, au cours d'une pluie les gradients de pression
matricielle qui controlent I'’écoulement de I'eau depuis les macropores vers la matrice
a proximité des macropores (Gerke, 2006) sont d'autant plus importants que
’humidité de cette derniére est faible, c'est a dire qu’elle a séché longtemps et que
'eau s’est redistribuée loin du macropore. La masse d’eau accumulée pour 11 mm
d’eau drainée peut donc étre considérée comme un indicateur qualitatif de la teneur
en eau de la matrice aux alentours des macropores au début d'un événement
pluvieux et pour une colonne donnée.

Le degré d’écoulement matriciel conditionne le mélange de 'eau de pluie avec
la solution du sol préexistante (Jarvis et al 2007) et contrdle les variations de la
conductivité des effluents observées en fonction des temps de pause (Figure 1V-5d).

Un écoulement davantage matriciel implique un mélange important de I'eau de pluie
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avec la solution du sol préexistante. A l'inverse, lors d’une pluie survenant aprés une
interruption courte, la matrice saturée canalisera le flux dans quelques grands
macropores ne favorisant pas un mélange aussi important. Ainsi, la conductivité des
effluents (Figure IV-5d) constitue un second indicateur qualitatif de la teneur en eau
de la matrice a proximité des macropores au début d’'un événement pluvieux, mais

également du ratio entre écoulement matriciel et préférentiel.

V.4.2. Réle du temps de pause sur la rétention de
microspheres et la  mobilisation de  particules

autochtones.

Pour les pluies avec des temps de pause compris entre 5 et 300h, la
mobilisation de particules autochtones du sol et la rétention de microsphéres
augmentent avec la durée de la pause. L’augmentation de la mobilisation des
particules a été attribuée a un séchage croissant de la matrice de sol a proximité des
pores actifs et un modeéle basé sur cette hypothése permet de reproduire cette
augmentation (Majdalani et al., 2008; Michel et al., 2010, Michel et al., 2014). Les
relations entre la rétention enregistrée pour ces pluies-la, et les deux indicateurs de
la teneur en eau de la matrice au début de la pluie (masse d’eau accumulée et
conductivité) (Figure IV-6) suggérent que la teneur en eau de la matrice joue
également un réle dans l'augmentation de la rétention observée lorsque le temps de
pause entre deux pluies augmente. Le mécanisme donnant lieu a cette augmentation
est vraisemblablement lié au fait qu'au début de la pluie, la matrice proche de la
surface de la colonne va stocker d'autant plus d'eau que la pause a été longue. Puis,
lorsque I'écoulement préférentiel fini par s'initier, lorsque la capacité d'infiltration de la
matrice a la surface du sol est dépassée, I'eau s'écoule sur la matrice constituant les
parois des macropores qui est elle aussi d'autant plus séche que la pause a été
longue (Figure IV-10a et b). Une partie de cette eau, et des particules qu'elle contient
est adsorbée dans cette matrice sous le contrble des gradients de pression

matricielle qui s’y exercent.
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Figure IV-10 Modéle conceptuel synthétisant les principaux mécanismes impliqués dans la
rétention (A et B) et le remobilisation (C et D) de particules. Les fleches indiquent les
mouvements de microsphéres et leur épaisseur l'intensité relative du mouvement selon les

cas de figures proposés (pause longue (A et C); pause courte (B et C)).

Au cours d'une pluie n, l'eau et les particules sont vraisemblablement
entrainées d’autant plus loin dans la matrice et dans un volume de matrice d'autant
plus grand que l'évaporation de I'eau présente dans la matrice au voisinage des
macropores a la fin de la pluie n-1 ou sa redistribution vers la matrice loin des
macropores aura été importante, c'est a dire que la pause aura été longue (Figure
IV-10a et b). Or, plus I'écoulement est matriciel, plus la probabilité des collisions
entre les microsphéres et les parois des pores — et donc la rétention - augmente. En
effet, la surface de contact eau-sol (et donc la fréquence de collision particules-sites
de dépbts) est plus grande lorsque I'eau circule dans un grand nombre de petits

pores matriciels que lorsque l'eau est canalisée dans un faible nombre de
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macropores (Kretzschmar et al., 1994, Jacobsen et al., 1997; Jiang et al., 2005; Seta
and Karathanasis, 1997; Smith et al., 1985; White, 1985). A I'échelle de la pluie, la
rétention est importante durant le régime transitoire lorsque la matrice constituant la
paroi des pores actifs s’imbibe progressivement et diminue durant le régime
permanent lorsque la paroi des macropores actifs se sature (i.e. lorsque les
gradients de pression matricielle décroissent) (Figure 1V-3a). La décroissance de la
rétention au sein méme d’'une pluie étaye donc le mécanisme de rétention proposé
précédemment.

Lorsque I'’écoulement matriciel augmente avec le temps de pause, l'efficacité
des collisions particules-site de dépbts augmente également. En effet, I'efficacité des
collisions est contrdlée par la barriére d’énergie répulsive entre les particules et les
sites de dépodts et cette barriére décroit lorsque la force ionique de la solution
augmente. Or, la force ionique, estimée ici par la mesure de la conductivité des
effluents, augmente en fonction des temps de pause croissant (Figure IV-6). Sans
gue nous puissions en mesurer quantitativement I'importance, I'augmentation de la
conductivité abaisse la barriere de potentiel et augmente l'efficacité de collision
particules-sites de dépat.

L’augmentation de la rétention en fonction du temps de pause peut étre
discutée dans un cadre conceptuel analogue a celui de la théorie de la filtration,
établie pour des milieux poreux modéles (Yao et al., 1971; Tufenkji and Elimelech,
2004), en considérant le processus de rétention contrélé par la fréquence de collision
des particules avec les sites de dépots et par 'efficacité de ces collisions, c’est a dire
la fraction de ces collisions donnant effectivement lieu a la rétention. La fréquence et
efficacité des collisions sont d'autant plus importantes que l'eau s'écoule ou est
stockée dans la matrice au voisinage des macropores. L'écoulement matriciel est
d'autant plus important que I'eau contenue dans cette matrice a l'arrét de la pluie
précédente aura eu le temps de drainer, de s'évaporer, ou de se redistribuer loin des
parois des macropores (i.e. d'autant plus important que le temps de pause entre les
pluies aura été long).

La remobilisation décroissante des microsphéres lorsque les temps de pause
croissent (Figure IV-7) est cohérent avec le mécanisme proposé ci-dessus. Les
microsphéres déposées dans la matrice lors d’'une pluie n sont d’autant moins

remobilisées a la pluie n+1 qu’elles ont été déposées profondément dans la matrice

80



Chapitre IV - Effet de la chronologie des pluies sur la rétention

lors des grands temps de pause (Figure IV-10c et d). De plus, la redistribution
capillaire de l'eau entre deux pluies, participe vraisemblablement aussi a leur
pénétration dans la matrice. Ce mécanisme de redistribution capillaire de particules a
été récemment observé par (Wang et al., 2013) et (Ibrahim and Burras, 2012) qui
suggeérent respectivement que la répartition de bio-colloides (Escherischa coli) au
sein d’agrégats de sol et le mouvement vertical ascendant de particules d’argiles
dans des colonnes de sable sont causées par des mouvements capillaires de I'eau.
D’autre part, il est également vraisemblable que le temps de résidence croissant des
microsphéres dans la colonne de sol permet de multiplier les interactions
microsphéres-sites de dépbét. En effet, des phénoménes de vieillissement i.e.
transition de phase, gélation, polymérisation, clustering et solidification au sens large
(Weaver and Feke, 1985; Dawson, 2002; Lu et al.,, 2008) peuvent renforcer les
liaisons microsphéres-sites de dép6t au cours du temps et limiter de ce fait leur
remobilisation.

La fraction de microsphéres adsorbées sur des particules autochtones du sol
ne varie pas avec le temps de résidence des microsphéres dans la colonne ou la
durée de la pause avant injection (Figure IV-9). Ceci suggére qu'un seul cycle de
mouillage puis de séchage, drainage et redistribution de I'eau d'une durée inférieure
ou égale a 5h est suffisant pour que l'adsorption des microsphéres sur les
constituants du sol permet d'observer du co-transport microsphéres-particules
autochtones. Si 4 a 5 % des microsphéres non retenues dans le sol durant une pluie
n sont retrouvées adsorbées a des particules autochtones du sol, il est néanmoins
remarquable que seulement 20% des microsphéres remobilisées le soient (Figure
IV-9). C’est a notre connaissance, la premiére fois que le co-transport microsphéres-
particules autochtones du sol est quantifié. Nous n’avons cependant pas de moyen
d’évaluer la justesse de cette quantification. Certaines microsphéres pourraient étre
adsorbées a des particules autochtones du sol sans changer significativement la
diffusion de lumiére a 90° (SSC-A) des évenements mesurés. Notre quantification de
20% constituerait alors une borne inférieure de la fraction des microsphéres
remobilisées agrégées a des particules autochtones du sol. Méme si ce chiffre peut
étre entaché d’un biais méthodologique, ce résultat est cohérent avec ceux de De
Jonge et al., (2000) qui ont montré que seulement 1 % du glyphosate injecté avec

'eau de pluie était retrouvé adsorbé a des particules naturelles du sol dans les
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effluents d'une colonne de sol non remanié et seulement 27 % lorsqu’il était appliqué
a la surface du sol 96 h avant la pluie, pour un sol sablo-limoneux. Ces résultats
peuvent s’expliquer par le fait que les particules, au méme titre que le glyphosate,
sont retenues dans le sol mais vraisemblablement pas totalement adsorbées sur les
constituants du sol. Une rétention aux interfaces eau-air et eau-air-solide proposée
par divers auteurs (Wan and Wilson, 1994; Saiers and Lenhart, 2003; Crist et al.,
2005; Zhuang et al., 2007; Sang et al., 2013), suivie d'un 'flush' lors du passage d'un
nouveau front d'infiltration pourrait expliquer le faible taux de co-transport, soulignant

que la rétention est un processus multi-mécanismes.

V.4.3. Réle du fonctionnement hydrique des colonnes sur

la rétention de microspheéeres

La variabilité des fonctionnements hydriques, observée sur les colonnes 2 et
3, n'est pas une exception pour des colonnes de sol non remanié (Cornu et al.,
2014). Les changements de fonctionnement hydrique pour certaines pluies de ces
deux colonnes sont attribués a des variations du partage de ['écoulement
(préférentiel vs. matriciel) et mettent en lumiére I'importance de la surface de contact
eau-sol sur la rétention des microsphéres. Ces variations des chemins d’écoulement
permettent d'étayer le mécanisme de rétention dans la matrice au voisinage des
macropores proposé précédemment.

Lors des quatre premiers événements pluvieux de la colonne 3, une vidange
rapide de I'eau accumulée en surface, (Figure IV-2), (i.e. une augmentation brusque
de la fraction d'eau s'écoulant dans la macroporosité) coincide avec une baisse
quasi immédiate de la rétention en microsphéres (Figure 1V-4a) que nous expliquons
par une baisse brutale de la surface de contact eau-sol dans la voie d’écoulement
préférentielle.

Malgré ce changement ponctuel de fonctionnement hydrique, on retrouve
pour la colonne 3 une variation de la rétention (Figure IV-5a) et de la quantité d'eau

accumulée avec le temps de pause (Figure IV-5c) similaires a celles constatées sur
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la colonne 1. Les hydrogrammes de ces quatre premieres pluies, malgré ce
changement temporaire du fonctionnement hydrique sont trés similaires aux autres
hydrogrammes de la colonne 1 et 3, expliquant de ce fait le faible impact sur la
tendance globale d’accumulation d’eau et de rétention de microsphéres dans la
colonne.

En revanche pour la colonne 2, une augmentation des quantités d'eau
accumulée dans la colonne, de la conductivité et un étalement du flux sur les
hydrogrammes de drainage sont observés lors des deux premiéres pluies (Figure
IV-4b), et sont attribués a un fonctionnement hydrique matriciel qui perdure durant la
totalité de ces deux événements pluvieux (Figure IV-2). Comme déja montrée dans
la littérature (Smith et al., 1985) pour des bactéries, une rétention massive de
microsphéres est observée lors de ces infiltrations lentes et matricielles
(comparativement aux autres pluies de cette colonne 2 et pour un méme volume
d’eau drainée). L’écoulement de I'eau essentiellement matriciel lors de ces deux
pluies influe plus sur la rétention de microsphéres que les variations de teneur en
eau initiale consécutives des temps de séchage compris entre 1 et 1200h. Lorsque —
pour une raison non identifiée - un fonctionnement hydrique préférentiel est recouvré
(événements pluvieux 3 et suivants) l'influence de la durée de la pause sur la
rétention redevient apparente.

Ainsi, si la durée de la pause entre deux pluies peut expliquer jusqu'a 27% de
la rétention en présence d'écoulements préférentiels, cet effet est de second ordre
sur la rétention lorsque I'écoulement est essentiellement matriciel. Ce dernier

explique alors jusqu’a 90% de la rétention.

V.4.4. Rétention et mobilisation pour de grands temps de

pause

Nous avons jusqu’ici décrit les mécanismes que nous supposons a l'origine de
'augmentation concomitante de la rétention et de la mobilisation jusqu’a environ
300h de temps de pause. Pour des pauses supérieures a 300 heures, la

décroissance de la mobilisation de particules autochtones a été expliquée par le

83



Les processus du lessivage des sols

développement de force de Van der Walls lors de 'amincissement des films d’eau
(Sirivithayapakorn and Keller, 2003; Chen and Flury, 2005), et par la précipitation de
minéraux et de sels causée par la concentration de la solution du sol (Santamarina,
2003). Le ralentissement de la rétention apparait vers 300h et coincide avec la
décroissance de la mobilisation de particules autochtones. |l est probable qu’a partir
de ces temps de pause, les quantités d'eau perdues par la matrice au voisinage des
macropores par évaporation et redistribution deviennent faible et n'affectent plus
significativement les quantités d'eau adsorbées par la matrice (et donc la rétention)
lors de la reprise de la pluie. Les fluctuations de la rétention pour ces grand temps de
pause seraient alors causées par des variations locales des chemins de

I’écoulement.

IV.5. Conclusion

Cette étude a permis de quantifier I'impact non négligeable de la chronologie
des événements pluvieux sur la rétention de particules (elle peut expliquer jusqu’'a
27% des variations de la rétention), permettant ainsi d’approfondir la compréhension
globale et la hiérarchisation des processus de rétention de particules dans les sols
structurés et insaturés.

La rétention des microspheres est d'autant plus importante que l'eau est
absorbée dans la matrice au voisinage des macropores. Cette absorption matricielle
se produit d’avantage quand la matrice est plus séche, lors des longues interruptions
entre deux pluies. A la lumiére de ces résultats, la prise en considération de la teneur
en eau initiale de la colonne et la chronologie des pluies sera nécessaire a
l'interprétation et a la conception de futures expérimentations destinée a explorer les
mécanismes de rétention de particules. Cependant, les variations de teneur en eau
initiale (i.e. séchage et de redistribution locale de I'eau a proximité des macropores
actifs) consécutives a un temps de pause de 5 a 1200h ne couvrent pas I'ensemble
des variations de teneur en eau des sols observées dans I'environnement. Des
études complémentaires élargissant ces gammes de teneur en eau initiale

permettraient d’élargir la portée environnementale de cette étude.
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Chapitre IV - Effet de la chronologie des pluies sur la rétention

La chronologie des événements ne permet d’expliquer qu’une part (jusqu’a
27 %) des mécanismes de rétention. La rétention dans son ensemble intégre donc
d’autres mécanismes dans les sols structurés et insaturés, liés vraisemblablement a
la physico-chimie de la solution du sol, a des mécanismes physiques de rétention
aux interfaces eau-air et particulierement liés a l'influence de la structure du sol sur
I'écoulement. Une hiérarchisation de ces mécanismes est esquissée dans cette
étude, car on observe la prédominance du partage de I'écoulement (préférentiels vs.
matriciel) sur les autres mécanismes dépendant des variations du temps de pause.
Les efforts de recherche futurs concernant la rétention de particules en sol non
remanié devraient viser a comprendre l'effet de la structure du sol sur le partage
entre écoulement préférentiel et écoulement matriciel et ses conséquences
quantitatives sur la rétention.

Cette étude suggére que des événements pluvieux espacés sur des sols secs
pourraient favoriser la rétention des particules. S’il est difficile de quantifier I'impact
de ce mécanisme sur le processus global de lessivage dans le cas d’'un changement
climatique, cette étude renforce I'idée que des éveénements extrémes (de type orages
sur sol secs) sont importants dans le développement du lessivage. D’autre part,
'étude que nous avons menée a des implications dans la modélisation des
mécanismes de rétention de particules dans les sols. Inclure I'effet de la teneur en
eau dans des modéles existants suppose d'utiliser des modéles a double
permeéabilité-porosité prenant en compte un échange d’eau macroprores-matrice.
Nos résultats suggérent que le compartiment « matrice » pourrait étre considéré
comme un puits pour les particules (pas de transport).

Malgré un comportement de type « puit » dans la matrice, une remobilisation
est possible, le risque étant le plus élevé lorsque la rétention a lieu sur un sol humide
et qu’'un nouvel événement pluvieux a lieu peu de temps aprés, c’est a dire lors de
successions de pluies assez rapprochées les unes des autres. Cela peut poser
probléme lors de la recharge de nappes a travers le sol par exemple, lors d’irrigation
répétée avec des eaux usées peu ou pas épuree — et donc contenant des particules
biotiques potentiellement pathogénes (DeNovio et al., 2004).

D’un point de vue méthodologique, la cytométrie de flux s'est avérée étre une
technique de choix pour (i) dénombrer précisément différentes populations de

particules fluorescentes présentes simultanément dans les effluents d'une colonne

85



Les processus du lessivage des sols

de sol et (ii) évaluer la fraction de ces particules fluorescentes adsorbées a des
particules naturelles du sol. Cela a permis d'obtenir des informations concernant la
remobilisation de microsphéres précédemment retenues ainsi que leur adsorption a
des particules naturelles du sol, informations qui ont été utiles pour étayer les

mécanismes de rétention proposeés.
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Chapitre V — Agrégation et dispersion de la fraction < 2um des luvisols

V.1. Résume (francais)

La migration des particules inférieures a 2 ym dans les pores du sol est
responsable du transfert préférentiel de contaminants variés et de la différentiation
texturale des luvisols. Les mécanismes d’agrégation et de dispersion des particules
argileuses sont supposés avoir un réle majeur dans ce processus de migration.
Cependant, ces mécanismes ont principalement été étudiés sur des minéraux
argileux purs et bien cristallisés plutét que sur des particules d’origine pédogénétique
et souvent dans des conditions physico-chimiques peu représentatives des
conditions du sol. Nous avons étudié I'impact respectif du pH et de la concentration
en calcium sur l'agrégation et la dispersion de particules argileuses issues d’un
luvisol sous des conditions représentatives de la solution du sol. Des approches
statiques et dynamiques ont été suivis pour étudier les interactions entre particules
sous l'effet de changements transitoires de la physico-chimie de la solution. A partir
de ces expérimentations, nous avons dressé un diagramme de phase des argiles du
sol en fonction de la concentration en calcium et du pH et nous avons identifié les
mécanismes associés avec la formation de ces différentes phases. Nous observons
que les particules issues de sol se comportent de fagon similaire aux particules
modeéles, en ce sens que leur comportement est influencé par le pH et la
concentration en calcium. L’effet de ces deux paramétres est couplé, et favorise
I'agrégation lorsque la concentration en calcium est élevée et / ou lorsque le pH est
faible. Ces effets sont réversibles sur une durée de temps correspondante a celle de
l'infiltration de I'eau de pluie dans les macropores, a I'exception de la dispersion des
particules induite par la dilution de la solution du sol. En resituant ces mécanismes
physico-chimiques par rapport a la chimie des eaux de pluie et de la solution de sols,
tirées d’'une revue de la littérature, nous avons établi le réle de ces mécanismes dans

le transport de particules dans I'eau circulant dans la macroporosité.
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Soil Chemistry

Aggregation and Dispersion Behavior in
the 0- to 2-pm Fraction of Luvisols

Romain Van Den Bogaert The migration of particles smaller than 2 pm in soil pores is responsible for
INRA the preferential transfer of various contaminants and for soil textural differ-
UR 1119 Géochimie des Sols et des Eaux entiation in Luvisols. Aggregation vs. dispersion mechanisms of clay particles

F-13100 Aix en Provence France are suspected to play a major role in this migration process. However, these

mechanisms have mostly been studied with respect to pure and well-crys-

2 e
Jérome Labille tallized clay minerals rather than pedogenetic particles and have often

Aix-Marseille Univ.

CNRS been performed under physicochemical conditions, which are poorly rep-
IRD resentative of soil conditions. We studied the respective impacts of pH and
CEREGE UMR 7330 Ca concentration on aggregation and dispersion behavior of clay particles

F-13545 Aix en Provence France in a Luvisol under conditions encountered in the soil solution. Both static

and dynamic approaches were followed in studying particle interactions

Solgllg/lf Lol and dynamics under transient phenomena. Based on these experiments, we
UR 1119 Gladhimie dles Solls o dles Baus have drawn a phase diagram for soil clays as a function of pH and Ca con-
F-13100 Aix en Provence France centrations and have identified mechanisms associated with the formation

of these different phases. We find that soil particle behavior in suspensions
is similar to that recorded for model clays in that they are driven by both
pH and Ca concentrations. These two parameters are interrelated and tend to
favor aggregation at higher Ca concentrations and/or lower pH. These effects
are reversible over the gravitational water time scale, with the exception of
dilution-induced dispersion. In situating these physicochemical mechanisms
within a literature review of rainwater and soil solution chemistries, we deter-
mine the expected role of these mechanisms on the transport of particles in
gravitational soil water.

Abbreviations: CCC, critical coagulation concentration; /, scattered intensity; g, wave
vector; SEM, scanning electron microscopy.

article migration in soil is responsible for: (i) the preferential transfer of vari-

ous contaminants bound to surfaces (Amrhein et al,, 1993; de Jonge et al,

1998,2004; Jacobsen et al., 1997; Laegdsmand et al., 1999; Ryan et al., 1998),
notably pesticides, microbes, pathogen viruses, and heavy metals and (ii) lessivage—
or argilluviation—which is defined as significant particle migration (Mercier et
al., 2000) from a departure upper soil E-horizon (eluviated) to an accumulation
Bt-horizon (illuviated) at the subsurface at the pedogenesis time scale. The latter
phenomenon is the major pedogenetic process for Acrisols, Alisols, Albeluvisols,
Lixisols, Luvisols, and Solonetz formations of the World Reference Base (WRB) soil
classification (Bockheim and Gennadiyev, 2000; FAO, 2006). It also serves the pedo-
genetic process involved in the formation of Argid of Aridosol subgroups, Molisols,
Oxisol kandic groups, and Spodosol alfic subgroups of the soil taxonomy classifica-
tion (Bockheim and Gennadiyev, 2000; Soil Survey Staff, 1998).
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Particle migration in soil decomposes over three stages: dis-
persion, transport, and fixation. Though numerous physical and
physicochemical mechanisms drive these steps (Kaplan et al,
1993; Le Bissonnais, 1996; Le Bissonnais et al., 1989; Michel et
al., 2010; Ryan and Elimelech, 1996; Ryan et al.,, 1998; Shang et
al,, 2008), their respective contributions are poorly understood.
It is widely known that variations in aqueous environment physi-
cochemical parameters modify interparticle forces and, thus, rela-
tive dispersion or aggregation of colloidal materials. Notably, the
stability of suspended particles is closely related to particle surface
charge properties, which vary depending on the ionic strength and
pH of the solution, the counter-ion type, and the organic mat-
ter adsorbed on particle surfaces (Goldberg and Glaubig, 1987;
Goldberg and Forster, 1990; Chorom and Rengasamy, 1995;
Abend and Lagaly, 2000; Tombacz and Szekeres, 2004; Furukawa
et al., 2009; Séquaris, 2010). In the case of clay particles, interac-
tions are complicated by their lamellar morphology, resulting in
the development of a permanent anionic charge on the basal sur-
face and a variable charge (amphoteric sites) on the broken edges
(Johnston and Tombacz, 2002; Tournassat et al., 2003). These
particularities of clay particles result in various aggregation modes
depending on the contributing surface charge (Hofmann, 1961;
Van Olphen, 1977). Electrolyte and pH concentrations have
an interrelated effect (Tombacz and Szekeres, 2004; Borgnino,
2013), as they simultancously influence clay suspension behavior.
The majority of these results were obtained through experiments
on pure and well-crystalline clay minerals (bentonite of volcanic
or hydrothermal origin, for example), which are considered here
as model minerals. However, soil particles have a more complex
mineralogical composition, are smaller in size, and exhibit poorer
crystallinity levels and a higher number of defects, which may af-
fect their reactivity (Goldberg and Forster, 1990; Liu et al., 1998;
Elsass, 2005). Thus, the results obtained for model clays may not
be directly applicable to soil minerals.

Moreover, the majority of stability experiments conducted
on model clay have been performed under ionic concentration,
pH, and suspended solid content conditions, which are rela-
tively different from conditions that are typically encountered in
soil solutions. Second, cluviated particles collected at the bases
of soil columns or lysimeters are typically released within the
first hour after a rain event (Laubel et al., 1999; Schelde et al.,
2002; Majdalani et al., 2008; Vendelboe et al., 2011), which cor-
responds to the time scale of gravitational water infiltration. To
our knowledge, this time scale and these specific physicochemi-
cal conditions have rarely been considered together in previous
stability experiments. Thus, results obtained under such experi-
mental conditions may not reflect processes that occur in soils.

The aim of the present work was to determine the contri-
bution of physicochemical mechanisms during argilluviation
processes. We thus examined (i) particle fractions smaller than
2 pm in a Luvisol (FAO, 2007), as this soil group is orthotypic
to argilluviation; (ii) physicochemical conditions encountered
in soils (pH, Ca concentration, and solid content [Cornu et al.,

2014]); and (iii) a duration typical of the percolation time for

gravitational water (1-5 h). The dispersion and aggregation dy-
namics of the soil colloids were monitored by laser diffraction.
We aimed at determining (i) whether model minerals are rep-
resentative of soil mineral stability; (ii) soil suspension stability
levels following a rain event; and (iii) proposing fate scenarios
for clay particles driven by physicochemical mechanisms within

typical soils undergoing argilluviation.

MATERIALS AND METHODS
Studied Material

The studied soil fraction (smaller than 2 pm), which is here-
after called lutum (Stichting voor Bodemkaartering, 1965), was
extracted from a Luvisol E-horizon that was already used for soil
column experiments by Cornu et al. (2014). This fraction is com-
posed mainly of smectite illite, kaolinite, chlorite, and quartz
(Cornu et al., 2014).

To extract a fraction smaller than 2 pum, 50 g of soil was dis-
persed in 1 L of ultrapure water and sonicated for 20 min at 47
kHz and 35 W. Labile organic matter was then oxidized through
the addition of 40 mL of H, O, (30%) and after subsequent heat-
ing of the suspension at 60°C for 12 h. The suspension was then
Na™ exchanged with NaCl (1 mol L™1) at pH = 7 for further dis-
persion (Lagaly, 2006). The salt surplus was eliminated through
several phases of ultrapure water rinsing until the conductivity
of the Na-suspension was lower than 5 1S cm™1. The suspension
was then left to sediment of 20.5 h at 20°C in accordance with
Stokes law, and the size fraction smaller than 2 pum was recovered
from the uppermost 20 cm of the suspension. The obtained Na-
suspension was then freeze-dried and stored for further testing.
This fraction contained 3.18% of organic C and exhibited a bulk
cation-exchange capacity (CEC) level of 41.1 cmol™ kg™! and
an average single platelet size of 0.114 £ 0.1 pum as measured by
transmission electron microscopy.

Sodium and Ca-suspensions were used in this study. The
Na-suspensions were prepared through the simple redispersion
of original Na-material in ultrapure water, followed by 12 h of
agitation and 20 min of sonication at 47 kHz and 35 W. The
Ca-suspensions were prepared by exchanging the Na-suspension
with 1071 M CaCl, under agitation conditions for 24 h and
through the elimination of salt surplus as previously described.
Both Na- and Ca-suspensions were prepared at 300 mg L.
a relevant solid content regarding soil solution (Cornu et al,,
2014), and were used within 10 d.

Characterization of Lutum Suspensions at a
Stationary State

The Na- and Ca-suspensions were set under different pH
or Ca concentration conditions through either the addition of
NaOH or HCl solutions at 101 or 1072 mol L~! or by adding
CaCl, solutions at 1072 up to 1 mol L~1. The suspensions were
then stirred for at least 12 h to reach a stationary state.
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Critical Coagulation Concentration

The critical coagulation concentration (CCC) of the Na-
suspension was assessed for 100 mL Na-suspensions with pH lev-
cls of 4.4, 5.9, and 6.6 (Table 1). The particle and aggregate sizes
were measured under stirring conditions at 15-s intervals over
the course of the experiment via laser diffraction (MasterSizer
3000, Malvern Instruments). Calcium chloride increments rang-
ing between 107> and 1073 mol L™! were added every 5 min.
The CCC value was defined as the Ca concentration range at

which the aggregate size jump occurred.

Electrophoretic Mobility
The electrophoretic mobility of particles in the Ca- and Na-
suspensions was measured as a function of pH and Ca concen-
trations (Table 1) via laser Doppler velocimetry light scattering
(ZetaSizer Nano ZS, Malvern Instruments). Triplicate measure-

ments were performed.

X-ray Diffraction

Tactoids that formed in Ca-suspensions under different
Ca concentrations (Table 1) were analyzed by X-ray diffraction
(XRD, PANanalytical X’PERT PRO X-ray apparatus with Co
radiation) to determine the relative stacking of clay sheets. The
analyzed suspensions were centrifuged at 48,400 ¢ for 20 min.
The pellets obtained were homogenized by mechanical shaking
and then thinly spread over cleaned silicon, zero-background
plates. After overnight drying under ambient atmosphere condi-
tions, the orientated preparations were analyzed via XRD within
a scanning range of 3° < 26 < 12° and over a counting time of

16.5 s per step at steps of 0.05°20.

Cryogenic Scanning Electron Microscopy
The structural arrangement
of the aggregated particles was

assessed by cryogenic scanning

Aggregation and Dispersion Induced by pH or
Calcium Concentration Modifications

To assess the impact of abrupt pH modifications or Ca
concentration decline on Luvisol /utum aggregation or disper-
sion kinetics, batch experiments were conducted on the Ca-
suspension. The experiments were carried in a 100-mL closed
reactor, which was thermoregulated at 25 + 0.5°C under N flux
and gentle magnetic stirring conditions. A standard pH elec-
trode was added to the reactor. The reactor was connected to the
measuring cell of the Malvern laser particle sizer (Mastersizer
MS3000, Malvern Instruments) under the recycling mode and
at a constant flow rate (44 mL min~!). The volume weighted
particle-size distribution and pH levels were recorded at 10-s
intervals over the course of the experiment. To express the time
evolution of particle-size distribution, the cumulative percent-
age of particles smaller than 2 pum, hereafter called %P < 2 pm,
and Dv50 median size were used as indicators. To access struc-
tural information in the clay aggregates, the scattered intensity
(1) as a function of the wave vector (g) was also studied (Guan
et al,, 1998; Lambert et al., 2000; Thill et al., 2001) based on a

selection of representative measurements.

pH Changes at Given Calcium Concentrations

The experiments were performed under three initial condi-
tions: 100 mL of Ca-suspension at 300 mg L~! with a natural pH
value of 5.9 were adjusted to Ca concentrations of 1.3 X 1075,
3.2 % 1074 and 1 x 1073 mol L~! (Table 1), which are hereafter,
respectively referred to as 1075, 1074, and 1073 Ca2*. These con-
centrations were chosen based on their representativeness of con-
centrations encountered in rain ( 1075-10~% mol L_l) (Chorover
et al,, 1994; Sanusi et al., 1996; Négrel and Roy, 1998; Ranger ct
al., 2001, 2007; Bertrand et al., 2008; Ladouche et al., 2009) and

Table 1. Main physicochemical experimental conditions.

Solid Electrolyte
electron microscopy (SEM XL Experiment _ Solid concentration ) ]
series Philips XL 30S FEG ap- Material in suspension Ca™ concentration pH
paratus). Calcium-suspensions mg L~ mol L~ pH unit
equilibrated at different Ca Zeta potential Ca-particles 300 0to 1072 3t08.5
concentrations (6 x 1074 and Na-particles 300 0 5903
6 x 1075 mol L71) and pH XRD Na-particles ND 0to 1072 5.9+0.3
levels (4 and 8) (Table 1) were CCCt Na-particles 100 0 up to the CCC 4.4
left to sediment and were then 2:9£0.3
analyzed. Sediment drops were ) 06
SEM# Ca-particles 300 5.9 x 107> 8
placed on an Al holder and 6 % 10-4 4
then instandy frozen in pasty gy, Na-particles 300 less than 1076 59+0.3
N (=210°C) (Brisset, 2012). iy modification  Ca-particles 300 1075 Ca2*: 1.3+ 0.2x 1075 4.5,5.1,7.9
Before imaging, drops were held  with constant Ca?* 104 Ca2*+:32+05x 104 4.1,5,7.3
in the cryogenic stage at —=90°C 1073 Ca?*:1.1£0.14x 1073 4.3,5,7.1,and 7.5
under high-vacuum conditions Ca2* modification Ca-particles 300 6.2 x 10-5 43
for approximately 1 h and 30 With constant pH 5
min to allow ice to sublimate and 6.4
7.6

reveal particle arrangements.

t CCC, critical coagulation concentration.
¥ SEM, scanning electron microscopy.

Soil Science Society of America Journal



6-7x10°mol L

40 — l

1.5-1.75x 10* mol L

|

-
/ 2755x10%mol L

=

€ / e P
% 20 — I l ________
s || 1
(@] ,-' /
! I
i ;
10 i 1
| /
! f
i ! /
i {
i {
e ———_
0 — T | T | T | T |
0 ) 4 . .

10 Ca”" concentration (mol L)

Fig. 1. Dv50 as a function of Ca concentration. The Dv50 value was
recorded 5 min after each Ca increment. Gray rectangles represent the
critical coagulation concentration range.

in lysimeter-sample soil water (107>~1073 mol L~!) (Howitt and
Pawluk, 1985; Swistock et al., 1990; Johnson, 1995; Marques et
al,, 1996; Gallet and Keller, 1999; Ranger etal., 2001; Citeau et al.,
2003; Ranger et al., 1993; Vibek, 2005; Ranger et al., 2007; Lohr
and Cox, 2012; Watmough et al., 2013; SOERE ACBB, unpub-
lished data, 2014). At £, the pH was quickly adjusted from 5.9 to
approximately 4, 5, 7, or 8 (typical pH values in soils) through the
addition of either NaOH or HCL

Calcium Concentration Dilution at Given pH Levels
In this experiment, 10 mL of 3 g L1 Ca-suspension were
prepared in 6.2 x 10~4 mol ! CaCl, at pH levels ranging from
4to0 8 (Table 1) and then left to equilibrate overnight. At 7, these
suspensions were diluted 10 times by adding 90 mL of ultrapure
water that had been previously adjusted to the corresponding pH
values. This dilution ratio mimics soil water dilution characteris-

tics caused by rainwater events.
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Fig. 2. Critical coagulation concentration as a function of pH for a
CaCl, electrolyte and solid concentration lower than 0.7 g L=!. Open
shapes denote model clays and filled shapes denote soil clays. The
dotted line represents a model fit.

RESULTS
Characterizations of Suspensions
at the Stationary State
Critical Coagulation Concentration

Increasing the Ca concentration of the solution resulted in clay
aggregation in the suspension once the CCC was reached. When
the pH level decreased from 6.6 to 4.4, the CCC decreased from 2 to
5% 10%t06t07 x 1075 mol L1, and the aggregate size above the
CCC threshold increased from approximately 20 to 35 pm (Fig. 1).
These CCC values were compared to data from literature that exam-
ined cither model (Penner and Lagaly, 2000; Labille, 2003; Lagaly
and Ziesmer, 2003) or soil smectite (Goldberg and Glaubig, 1987;
Goldbergand Forster, 1990; Séquaris, 2010) and which studied low
clay concentrations (<0.7 g L™1), as Labille (2003) and Penner and
Lagaly (2000) demonstrated that the CCC values increase with
solid concentration. No data on pH levels less than 5 were found in
the literature (Fig. 2). With the exception of the work by Séquaris
(2010), the CCC values follow a growing trend of increasing pH
for all materials considered. No clear distinction was found between
model and soil smectite in relation to their respective CCC values in
the pH domain considered.

Electrophoretic Mobility

The electrophoretic mobility of the Ca-suspensions at soil
pH (5.9 £ 0.3) first increased abruptly from —2.17 to —0.92
x 1078 m? 572 V™1 while the electrolyte Ca concentration in-
creased from 0 to 5 x 107% mol L™1, crossing the CCC, and
then increased moderately up to —0.5 x 1078 m? s72 V=1 at
5 x 1073 mol L1 (Fig. 3). The same trend was observed by
Labille (2003) for model smectite and by Grolimund et al.
(2001) and Séquaris (2010) for soil clays (Fig. 3), though a
slightly higher degree of electrophoretic mobility was measured
at the plateau for the present clay. Again, only slight differences

were observed between soil and model smectites.

-0.5

Electrophoretic Mobility
(10°m2%s2v™")

-1.5 B This study
O Labille, 2003
A Grolimund et al., 2001
-2 O Séquaris, 2010
2‘5 T T T T T 1
0 0.002 0.004 0.006 0.008 0.01

Calcium concentration (mol L)

Fig. 3. Electrophoretic mobility of Ca-smectite suspensions at a
stationary state as a function of Ca concentration. Filled shapes
denote data obtained through this study for a suspension at soil-
pH (5.9 = 0.3). The critical coagulation concentration measured at
the same pH level is denoted by the gray line. Open shapes denote
literature data for model or soil smectite at 5.7 < pH < 6 (Circle:
Labille, 2003 for model montmorillonite; triangle: Grolimund et al.,
2001 for soil particles; square: Séquaris, 2010 for soil particles).
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The electrophoretic mobility of the clay particlesin the
Na-suspension increased significantly when the pH level

> -1
dropped from 6 to 3, and no measurable effect was observed % —~
when the pH level increased (Fig. 4). This trend was less sig- = ‘;> 2
nificant for Ca-suspensions, as the electrophoretic mobility "g N; .
value already ranged between more neutral values from -2 8%
to —0.1 m?s=2 V1. A slight increase in the value of electro- ‘§ =4
phoretic mobility was observed when the CaCl, concentra-

-5

tion increased from 5 X 1076 to 1072 mol L™ 1. Meanwhile,
the global charge of the Ca-clay particles remained negative
over the whole range of Ca>* concentrations and pH levels
tested. This confirms that (i) the divalent cation sorption
level at the clay surface partially neutralizes the permanent
negative structural charge expressed at the basal plane
(Avena and De Pauli, 1998; Lagaly, 2006; Tournassat et
al,, 2011) and (ii) that amphoteric edges compose a small
proportion of the clay in terms of the surface (1%) (Sondi et al,,
1997) and total charge (5-27%) (Anderson and Sposito, 1991;
Wanner et al., 1994; Tournassat et al., 2003; Lagaly, 2006) of the
dominant negative structural charge. The small collection of avail-
able studies that examined comparable experimental conditions
(Chorom and Rengasamy, 1995; Kjaergaard et al., 2004) provide
comparable electrophoretic mobility values and evolution trends
(Fig. 4) regardless of whether the clay origin studied was cither hy-
drothermal or pedogenetic.

State of Aggregation at the Stationary State

The state of aggregation of the suspension was measured at a
stationary state, that is, after 12 h of equilibration, for different Ca
concentrations and pH levels. As expected, the Dv50 increased
abruptly, passing the CCC value and reaching 6- to 7-fold higher
at 1074 (10 um) than at 1075 mol L™! Ca2* (1.5 um) (Fig. 5a). As
the salt concentration continued to increase, the Dv50 finally lev-
eled at approximately 12 pum. The opposite trend was observed for
%P < 2 pm (Fig. 5a) but with no difference found between the two
highest Ca concentrations. In addition, the particle-size distribu-
tions obtained for the three Ca concentrations exhibited a bimodal
distribution (Fig. 5b). At 107> Ca?*, the first mode was centered on
0.7 pm and the second centered on 3 pum, with both populations
exhibiting approximately the same volume proportion. At higher Ca
concentrations, the 0.7 jum population remained only to a minor ex-
tent, while the larger population had grown both in proportion and
size, centering on 10 jum and 15 pum at 10~% Ca?* and 1073 Ca?*,
respectively. Such an evolution with salt concentrations is character-
istic of aggregation mechanisms induced by salt, which incorporates
the smallest particles into larger aggregates.

X-Ray Diffraction Patterns
The XRD-patterns obtained for the particles of Na-
suspensions equilibrated with Ca at different concentrations
showed a change in smectite peak levels from approximately 12.5
to 14.5 A under increasing Ca concentration conditions (Fig. 6).
This was related to cation exchange in the interlayer space from a
single water layer smectite (standard d001 peak at 12.3-12.8 A) to
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Fig. 4. Electrophoretic mobility of suspensions as a function of pH, electrolyte
background, and clay interlayer space cation. Filled shapes denote data from
this study, while open shapes denote data from the literature (circle: soil Ca-
smectite in 3.5 X 10~* mol L~ CaCl, by Kjaergaard et al., 2004; square: model
Ca-smectite in distilled water by Chorom and Rengasamy, 1995).

adouble water layer smectite (standard 001 peak at 14.8-15.8 A)
(Hubert, 2008), which correspond with the effective exchange of
Na* and Ca?*, respectively. From the deconvolution of this smec-
tite diffraction peak (Fityk-software; Wojdyr, 2010), we estimated
the relative proportion of Ca-exchanged smectite for the different
Ca concentrations. This proportion increased logarithmically with
the Ca concentration (Fig. 7). In addition, the 4001 peak for the
Ca-exchanged smectite appeared to be considerably better defined
than that of the original Na-smectite. This signifies a longer coher-
ent domain in the basal plane in the former case.

Structural Arrangement of Clay Particles

The structural arrangement of clay particles at the micro-
metric scale obtained at pH 8, [Ca2+] =5.9%x 1075 mol L1, and
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Fig. 5. Aggregate and particle size distribution of suspensions at
a stationary state at pH 5.9 = 0.3: (@) Dv50 and %P < 2 pm as a
function of Ca concentration. The critical coagulation concentration
at the same pH value is reported as a gray rectangle. (b) Particle size
distribution for three Ca concentrations.
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Fig. 6. X-ray diffraction-pattern obtained for Na-suspensions equilibrated
with different Ca-electrolyte concentrations. X-ray diffraction patterns
were normalized to the illite peak. Gray rectangles represent the d range
for Na-smectite and Ca-smectites drawn from the literature.

pH 4, [Ca>*] = 6.2 x 1074 mol L1, respectively, are presented
in the cryo-SEM micrographs shown in Fig. 8. In both cases,
clay deposits exhibit comparable structures in which compact
submicrometric units are connected, forming a loose and three-
dimension network at the larger scale (Fig. 8). No significant dis-
tinction could be made at this scale of observation with respect
to pH and Ca levels.

Aggregation and Dispersion Kinetics Induced by
pH and/or Calcium Modification
Change in pH at a Given Calcium Concentration
For all of the initial Ca concentrations considered, base ad-
ditions increased %P < 2 pm levels and decreased DvS0 levels,
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Fig. 7. Relative intensity of the d007 Ca-smectite peak as a function
of Ca concentration. The critical coagulation concentration at soil-pH
(5.9 = 0.3) is reported as a gray rectangle.
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Fig. 8. Scanning electron microscopy photographs of the Ca-
suspension observed at the cryogenic stage: (a) pH 8 and [Ca?] =
5.9 X 1075 mol L~ and (b) pH 4 and [Ca%*] = 6.2 x 10~% mol L.

and the opposite trends were observed for acidification (Fig. 9).
However, the amplitude of size modifications caused by pH per-
turbations was found to be a function of the initial Ca concen-
tration. The acidic-induced aggregation was especially marked at
the lowest Ca2* concentration (107> mol L™1), while the basic-
induced dispersion was clearer at 1074 Ca2*. At the highest Ca®*
concentration (1073 mol L™1), acidic and basic perturbations were
“inhibited” by high initial Ca concentrations with the exception of
further aggregation trend observed at the 4.3 pH level.
Aggregation and dispersion kinetic processes generally fol-
lowed two successive phases: (i) a high aggregation or dispersion
rate within the first minutes followed by (ii) a partial reversal
toward a steady state plateau in the case of prior aggregation or
toward a direct plateau in the case of dispersion (Fig. 9). Indeed,
the rapid aggregation trend achieved in the first phase resulted
in the formation of unstable aggregates with regards to shear-
ing forces, which were subsequently broken in reaching a steady
state. This transitory phenomenon was observed by Labille et al.
(2003) in relation to the rapid aggregation of clay by polysaccha-
rides. The final aggregation states obtained after 1 h of monitor-
ing were compared to the values obtained at the stationary state
with 6 x 107 mol L1 Ca2* (Fig. 10). At pH = 4, the stationary
state was comparable to the 1 h states for both 107> and 1074
Ca2*, while at pH = 7.5, the stationary state was only compa-
rable to the 1 h state for 10~% M Ca?*. This suggests that under
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these conditions, due to a favoring

of aggregation or dispersion, respec-
tively, the stationary state will be

Dv50 (um)

reached within 1 h. However, under

more balanced conditions, that is,

pHSto7, aggregates remaining af-
ter 1 hare larger than those obtained
after the 12-h equilibration period.

Dilution of the Ca%*
Concentration at a Given pH
The abrupt decrease in Ca

cumulative percentage
of particles < 2um

concentration from 6.2 x 10~4 to
6.2 x 1075 mol L'! with the dilu-

tion of concentrated /utum suspen-

pH

sions with pure water content ad- : :

justed at targeted pH levels (Table
1) did not induce a significant
change in the Dv50 level for the
four pH values tested (Fig. 11). The

Time (hours)

Fig. 9. Dv50, %P < 2 pm and pH evolution as a function of time for the three Ca concentrations. pH
perturbations were applied at a time equal to zero.
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Static Light Scattering

In the log/log plot of the scat-
tered intensity as a function of the
wave vector (Fig. 12), an inflection
point is observed at g = 5.17 pm~!. This implies the coexistence
of two distinct structures both below and above the correspond-
ing scale of 0.6 jum. We attribute this characteristic size to that of
elementary tactoids, as it coincides well with the initial fraction-
ation of particles smaller than 2 pm. At larger g values (5.17 < ¢
< 947 pm™1), Ca-particles were more compact and characterized
by an I(g) slope of 2.7, while the slope was found to be 2.3 for Na-
particles. At smaller g values (Guinier plateau < g < 5.17 pm~1), 2
long, linear domain was present for Ca-particles, denoting a frac-
tal structure. The slope of this domain (i.c., the fractal dimension)
was 2.1 £ 0.15 and exhibited no evident variation regardless of the
Ca concentration or pH level considered. The inflection to the
Guinier plateau observed at smaller wave vectors characterizes the
maximum aggregate size and is in good agreement with the laser

diffraction interpretations presented in Fig. 9.

Fig. 10. Dv50 and %P < 2 pm of the Ca-suspensions as a function of pH and CaCl, background at
stationary state (Sta) and an hour (1 h) after pH perturbation.

DISCUSSION
Phase Diagram as a Function of Calcium and pH

Effects of pH and Ca concentration on clay particles stabil-
ity remain difficult to dissociate among the various colloidal dy-
namics of clay particles, even when their respective actions can
be clearly distinguished from a conceptual point of view. It is
widely assumed, based on works examining model smectite, that
pH controls interactions due to the protonation of clay edges
while Ca as interlayer counterion shapes interactions between
clay faces. Our experiments show that both Ca concentrations
and pH levels have an interrelated effect on soil /uzum dispersion
and aggregation.

In combining the literature data with our experimental re-
sults, we proposed the following phase diagram for Luvisol /x-
tum as a function of pH and Ca concentrations (Fig. 13a). This
diagram aims to more effectively specify the effects of the two pa-
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Fig. 11. Dv50 and %P < 2 pm evolution after suspension dilution at
the stationary state and under three different initial pH levels.

rameters on the expected behavior of clay particles under condi-
tions relevant to soil pore water. The pH level of edge zero-charge
(PHpzc o4 . o) isa crucial characteristic as it determines the extent
of protonation in clay edges as a function of pH. The median
value (pHpy dge = 6.5) and third quartile were calculated from
literature results for approximately 2:1 clay minerals and are re-
ported in Fig. 13 (Heath and Tadros, 1983; Brandenburg and
Lagaly, 1988; Lagaly, 1989; Permien and Lagaly, 1994; Avena
and De Pauli, 1998; Benna et al., 1999; Wanner et al., 1994;
Keren and Sparks, 1995; Manning and Goldberg, 1996; Thomas
et al., 1999; Durén et al., 2000; Tombacz and Szekeres, 2004;
Delhorme et al., 2010). The clay aggregate formation is thus bal-
anced according to both the CCC and pHyp - . dge thresholds.

For all of the tested Ca concentrations, at pH levels of 5
and 4, particles exist in an aggregated state as shown in Fig. 9
and 10. This is in agreement with results from the literature (Van
Olphen, 1977; Hesterberg and Page, 1990; Gu and Doner, 1992;
Durdn et al,, 2000) and shows that at pH < pHyp edge’ edges
protonation enhances the electrostatic attraction between clay
platelets and produces an aggregated state irrespective of the Ca
concentration tested.

At pH levels higher than seven, which are most likely higher
than the PHpzc o dge the aggregation state depends on the Ca
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Fig. 12. Scattered intensity (/) as a function of the wave vector (q) for
Na- and Ca-suspensions at different Ca concentrations and 1 h after
pH perturbation. The slope of the linear portion of the (log /) vs. (log
q) plot is correlated with aggregate compactness (fractal domain).

concentration background (Fig. 10). Increasing the Ca concen-
tration led to an abrupt increase in electrophoretic mobility (Fig.
3), suggesting that decreased electrostatic repulsions are the driv-
ing force behind particle aggregation above the CCC.

Moreover, the aggregation was certainly enhanced by the
divalent properties of interlayer counterion Ca?t, which favors
face—face clay sheet stacking (Hunter, 1981; Kinsela et al., 2010;
Kjacrgaard et al., 2004; Lagaly, 2006; Séquaris, 2010). The pres-
ence of this arrangement is confirmed by the stronger definition
of the 4001 Ca-smectite diffraction peak (Fig. 6 and 7) com-
pared to the Na-smectite and by the more compact structure of
Ca-tactoids revealed by static light scattering (Fig. 12).

At scales larger than the tactoid, static light scattering and
cryo-SEM levels (Fig. 8) indicate a fractal and looser aggregate
structure that assembles dense elementary tactoids. This suggests
that aggregates are composed of 0.6-pm tactoids and that the
internal structure of the latter was not significantly modified by
subsequent aggregation dynamics induced by the change in solu-
tion chemistry. No evident structural distinction could be made
at these two scales between aggregates induced by acid pH and
aggregates induced by Ca.

Aggregation State Dynamics and Reversibility
Calcium and pH concentrations may have cumulative and
competing effects on the dispersion vs. aggregation tendencies of
the lutum suspension. The balance of these effects heavily drives
the kinetics and potential reversibility of mechanisms involved.
The aggregation kinetics at Ca concentrations of >CCC or pH
levels of <5 were quite rapid (i.e., 10 min) (Fig. 1 and 9) and re-
flect so-called processes of fast coagulation (Missana and Adell,
2000; Kjacergaard et al., 2004; Furukawa et al., 2009; Séquaris,
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chemistry values drawn from the literature.

2010). Such a time scale is compatible with the persistence time
of gravitational water in soil.

The aggregate redispersion induced by increasing pH in 104
Ca?* suspensions was achieved within a similar time scale (Fig.
9), indicating relatively good reversibility in the aggregation state
obtained under this condition. Indeed, under such intermediate
Ca concentrations, the pH change shifts the system to below the
CCC (CCCyg6=275 =5 x 107* mol L™! CaCl,, Fig. 1),
which allows the aggregates to redisperse. However, reversibility
was not observed systematically. Whereas the drastic decrease in
Ca concentrations from 6.2 X 1074 to 6.2 x 107> mol L™! in-
duced redispersion only at the highest level of pH (7.5) tested
(Fig. 10), final Ca concentrations fell below the CCC threshold
at pH levels of S and 6 as well (Fig. 1). The non-redispersion of
clay aggregates at these two latter pH levels despite the occur-
rence of diffuse double layer expansion suggests partial irrevers-
ibility in the aggregation induced by Ca, at least with respect to
the 6-h time scale of this experiment. This is attributable to the
high affinity of Ca cation on the clay surface and the shared posi-
tion of two neighbor faces. Both of these characteristics likely
limit divalent cation mobility (‘Tournassat et al., 2003). Only the
most basic condition tested (pH 7.5) was able to balance and
overcome attractive interparticle forces induced by Ca. Finally,
at the highest Ca concentration tested, 1073 CaZt (Fig. 9), the
pH effect became minor and negligible with respect to that of
the aggregating Ca. Only the most acidic pH perturbation (i.c.,
pH 4.3) induced even further aggregation due to the presence of
increased interparticle attraction. For all of the higher pH condi-
tions tested, the system remained “buffered” and aggregated by

high Ca concentrations.

Implications for Particle Migration in Soils

In relating these results to soil solution chemistry and de-
ducing their potential implications for the physical chemistry of
particle migration in soil pores, we compiled Ca concentrations
and pH values of soil water sampled by lysimeters provided in
the existing literature (Howitt and Pawluk, 1985; Swistock et
al,, 1990; Johnson, 1995; Marques et al., 1996; Gallet and Keller,
1999; Ranger et al., 2001; Citeau et al,, 2003; Ranger et al., 1993;
Vrbek, 2005; Ranger et al., 2007; Lohr and Cox, 2012; Watmough
et al, 2013; SOERE ACBB, unpublished data, 2014). Rainwater
monitoring values were also gathered (Fig. 13b) (Chorover et al,,
1994; Sanusi et al., 1996; Négrel and Roy, 1998; Ranger et al,,
2001, 2007; Bertrand et al., 2008; Ladouche et al., 2009; SOERE
ACBB, unpublished data, 2014). These pH and Ca concentration
data are drawn from California (Chorover et al., 1994) and from
various sites throughout France (Bertrand et al., 2008; Ladouche
et al,, 2009; Négrel and Roy, 1998; Ranger et al., 2007, 2001;
Sanusi et al., 1996; SOERE ACBB unpublished data, 2014). The
pH values range from 4.8 to 6.1, while Ca concentrations range
from 107 to 10~% mol L1, with scasonal variability values typi-
cally being higher than spatial variability levels.

While rainwater appears to be too acidic to disperse aggre-
gated soil particles based on physicochemical reactions as shown
in Fig. 13b, it may mobilize particles via physical mechanisms
(splash effect, shear force, etc.).

Water sampled from lysimeters exhibited a greater range
of pH than rainwater, illustrating soil type chemistry variations.
Luvisol gravitational water is globally located in the dispersed
section of the phase diagram (Fig. 13b). Preexisting aggregates
must therefore be fragile, likely undergoing mobilization within

percolating water. In acidic soils (pH < 5), the composition of

Soil Science Society of America Journal



gravitational soil water is positioned in the aggregated section
of the diagram due to protonated clay sheet edges, suggesting
the development of a /utum that is initially heavily aggregated.
According to our data (Fig. 9) and literature (Fig. 13b), aggre-
gate dispersion through an increase of pH to higher than 7, is not
likely to occur because rainwater pH is too acidic in most cases.
This pH threshold is in agreement with those classically defined
in the literature on eluviation (Quénard et al., 2011). However,
regarding Leptosols (pH > 7.5), which is also located in the ag-
gregating condition of the diagram but due to high Ca concen-
trations, our results suggest that salt dilution induced by rainfall
events is not fast enough (<1 h) to reverse preexisting aggregates
synchronously with gravitational water infiltration.

The dispersed /utum, which may potentially migrate to
deeper soil horizons through the soil pore network, may aggre-
gate and deposit according to variations in soil solution chem-
istry. For Luvisols, according to Fig. 13b, particles will remain
dispersed in most cases. This suggests that illuviation is not likely
to occur within macropores for physicochemical reasons but may
rather be caused by physical filtration in the surrounding matrix
of lower porosity. In the case of acidic soils and Leptosols, pre-
viously dispersed and migrating /utum is expected to undergo
aggregation to a size of a few tens of micrometers (Fig. 9). The
aggregates may then be trapped or excluded by smaller pores. The
released material may consequently only migrate through macro-
pores larger than a few tens of micrometers, which represent only
a small proportion of the total porosity and which thus exhibit

limited degrees of mobility in most cases.

CONCLUSION

This work aimed at investigating the role of physicochemi-
cal interactions that occur during clay particle mobility processes
in soils. We studied the colloidal dynamics of clay particles (/u-
tum) extracted from a luvisol and compared these to dynamics
of pure and crystalline clay minerals. We focused on realistic
soil physicochemical conditions (pH, Ca concentration) and on
time scales that correspond with gravitational water infiltration
processes. We conclude that:

1. The conditions for dispersion stability among the
lutum particles are similar to those known for model
smectites.

2. The kinetics of particle aggregation vs. dispersion
in soil solution conditions are rapid enough to occur
synchronously with soil macropore water transfer.

3. Aggregation and dispersion may thus take place within
gravitational soil water depending on the nature of
chemical perturbation induced by rainfall.

In terms of soil formation, we deduce from these results
that physicochemical mechanisms may play a significant role in
soil eluviation and illuviation. Suspended particle aggregation is
likely to induce particle trapping or exclusion by smaller pores,
which may inhibit eluviation and favor illuviation. Such mecha-

nisms must, therefore, be explicitly implemented through soil

formation models (Finke, 2012) or particle transport models
(Jarvis et al., 1999).

While our methodological approach is relevant for particles
that are already suspended in gravitational water, the physico-
chemical processes that drive particle release from the surround-
ing soil matrix to gravitational soil water must be investigated
further. Higher solid/solution ratios may modify CCC thresh-
olds. Additionally, while the quantity of natural organic mat-
ter was minimized in this work to better distinguish pH from
counter-ion effects, this nevertheless plays a dominant role in
soil structuration and aggregation. Finally, percolation column
experiments should allow for more accurate distinction and
weigh calculations of the contributions of physicochemical and
physical mechanisms. To fully understand natural field process
variability, further investigations should focus on the influence
of other soil constituents such as organic matter, Fe oxides, and

active pore network structural characterizations.
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Chapitre VI

VI. Conclusion générale et perspectives






Les processus du lessivage des sols

De l'analyse de la littérature faite en introduction nous avons déduit des points
de blocage, limitant notre compréhension des mécanismes de mobilisation, de
transport et de rétention de particules, mis en jeu dans le lessivage des particules.
Nous avons constaté que les principaux points de blocages portent sur la rétention
des particules. Lever ces points de blocage passe notamment par la détermination i)
de linfluence de la structure sur I'écoulement de l'eau dans les sols et ses
conséquences sur la hiérarchisation des mécanismes élémentaires de mobilisation
et de rétention de particules ; ii) de I'impact des conditions initiales, déterminées par
les cycles pluie — interpluie, sur I'établissement de I'écoulement dans le sol durant la
pluie, et ses conséquences sur la rétention des particules et sur les voies
d’écoulement de l'eau ; iii) 'impact de phénoménes transitoires de type variations de
la physico-chimie de la solution du sol, et leurs conséquences sur la stabilité en
suspension des particules sur des gammes de variations représentatives des
conditions naturelles et donc sur leur transfert et/ou rétention.

Pour aborder ces différents points, nous avons fait le choix d’'une approche
réductionniste de laboratoire. Souhaitant travailler sur les phénoménes transitoires,
I'échelle de temps de I'événement pluvieux nous a semblé appropriée. Cependant,
afin d’étre en mesure d’extrapoler au processus de lessivage des particules dans les
sols, nous avons tenu a réaliser les expérimentations dans des conditions aussi
proches que possibles de la réalité de terrain, que ce soit i) dans le choix des
matériaux, qui vont de la fraction fine issue de sols, a des colonnes de sol non
remanié ; ii) dans le choix des gammes de variation traitées (physico-chimie de I'eau
de pluie et des suspensions de particules, intensité des pluies) ou encore iii) dans les
conditions expérimentales envisagées (i.e. écoulement insaturé, succession de

pluies sur une colonne).

VI.1. Au deld de la boite noire

Classiquement les expérimentations sur colonnes de sol sont basées sur des
observations aux limites, la colonne restant une boite noire inexplorée. Dans ce
travail nous avons eu a cceur d’ouvrir cette boite noire. L’'idée était de localiser et

quantifier les processus (écoulement et rétention) dans un milieu hétérogene. Les
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meéthodes analytiques modernes choisies, souvent peu usitées en sciences du sol,
ont permis: i) pour la méthode de tomographie d’absorption X, d’identifier des
écoulements en ruisselets et de quantifier la surface de contact eau-sol ; ii) pour
l'utilisation de particules fluorescentes (microsphéres), de déterminer la dynamique
de remobilisation ; iii) de distinguer les microsphéres fluorescentes selon leur état
d’agrégation avec les particules autochtones du sol et pourrait permettre de localiser
les lieux de rétention des microspheres grace a des photographies de coupes
sériées des colonnes sous lumiére fluorescente. iv) Enfin, les cartographies
minéralogiques de lames minces au synchrotron réalisées pour localiser les
revétements néoformés au cours des expérimentations de lessivage in vitro de

Quénard (2011) sont en cours d’exploitation (Annexe 2).

VI.2. Quels liens entre la structure, la répartition
de [|'écoulement et les mécanismes de

rétention des particules ¢

Depuis le développement et la démocratisation des techniques d’'imagerie, en
particulier la tomographie d’absorption X, qui permettent une caractérisation de la
structure tridimensionnelle du sol, de nombreux auteurs ont montré qu’il est difficile
de faire le lien entre les caractéristiques de la structure du sol et le fonctionnement
hydrodynamique, le transfert de gaz, de soluté et de particules (Vogel and Roth,
2001; Vervoort and Cattle, 2003; Elliot et al., 2010; Luo et al., 2010; Kbhne et al.,
2011; Arthur et al., 2012, 2013; Paradelo et al., 2013; Naveed et al., 2013a, b;
Capowiez et al., 2014). L’'imagerie par tomographie d’absorption X en scanner
médical, au cours d’expérimentations de pluie (chapitre Ill) montre qu’il est possible,
pour un sol donné, de déterminer une gamme de taille de pores (pores supérieurs a
100 mm?) définissant la macroporosité active et les flux préférentiels.

Bien que I'imagerie, d’'une fagon générale, ne donne accés qu’a une part de la
structure et de la réalité des processus d’écoulement du fait des résolutions spatiales

et temporelles, nous avons démontré que I'écoulement macroporeux préférentiel
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dans nos expériences s’effectue le plus souvent sous forme de ruisselets (chapitre
ll1). A notre connaissance, c’est la premiére fois que ce phénoméne a pu étre
visualisé, corroborant les avancées récentes de modélisation de I'écoulement
(Ghezzehei and Or, 2005; Or and Ghezzehei, 2007) et permettant une avancée pour
I'étude des mécanismes d’échanges aux interfaces eau - sol. Des améliorations dans
le traitement des images 3D permettraient d’affiner cette visualisation en différenciant
'écoulement de I'eau libre dans les macropores d’'une part, du gonflement de la
matrice encaissante d’autre part.

Ces écoulements préférentiels sont clef pour la compréhension du lessivage
des particules, dans la mesure ou ces dernieres sont généralement transportées
dans les macropores d’aprés la littérature (Beven and Germann, 2013). Nos
expérimentations de transport de microsphéres fluorescentes dans des colonnes de
sol non remanié (chapitre IV) montrent qu’en régime d’écoulement majoritairement
matriciel les microspheres sont plus retenues dans les colonnes qu’en régime
d’écoulement préférentiel. Un tel résultat avait déja été observé pour le transfert de
bactéries dans des colonnes de sols non remanié (Smith et al., 1985; Jiang et al.,
2005; Jacobs, 2007). Par ailleurs plusieurs auteurs, dont Cornu et al. (2014), ont
montré que le partage de I'écoulement entre préférentiel et matriciel était également
influencé par l'intensité de la pluie. Une évaluation expérimentale de I'impact de
I'intensité de la pluie sur les mécanismes de rétention devrait étre envisagée.

Nous concluons de nos expérimentations sur les microsphéres (chapitre 1V)
que la rétention s’effectue dans une zone de matrice a proximité macropores actifs.
Cette zone ou s’effectue la rétention des microsphéres peut étre mise en regard avec
la part de porosité, de taille inférieure a la résolution du scanner, qui est identifiée
lors du traitement des images 3D (chapitre IIl) d’aprés la méthode mise au point par
Sammartino et al. (2012) et correspond en premiére vue au pourtour des
macropores.

Enfin, ces travaux soulignent encore une fois I'importance de Il'aire de la
surface de contact eau — sol dans les processus physiques et chimiques ayant lieu
dans les sols, notamment pour la rétention des particules (chapitre IV et Kretzschmar
et al., 1994, Jacobsen et al., 1997; Jiang et al., 2005; Seta and Karathanasis, 1997;
Smith et al., 1985; White, 1985 ; Cornu et al., 2014). Notre travail permet en outre,

une premiére avancée vers l'estimation de cette surface de contact (chapitre IlI).
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Deux surfaces ont été caractérisées : i) la surface totale de la macroporosité active,
qui dans un contexte expérimental donné, fourni un maximum ; ii) la surface liée au
processus d’écoulement, pour une pluie donnée, c’est a dire celle marquée par les
ruisselets (surface mouillée) qui fournit une estimation plus réaliste mais variable
dans le temps notamment du fait des conditions initiales. Néanmoins du fait de la
résolution limitée du scanner médical, une partie de la surface de contact n’est pas
détectée. Des visualisations par des méthodes a différentes résolutions permettraient
un emboitement des échelles d’observations (Kéhne et al., 2011) et ainsi de préciser

cette surface.

VI.3. Les phénomenes transitoires dans le
lessivage des parficules des sols: quels

Impacts ¢

Nous avons étudié lI'impact de phénomeénes transitoires - caractéristiques des
sols - de deux fagons différentes dans ce projet : i) par les variations transitoires de
I'écoulement, au moyen de cycles pluie -interpluie, sur des colonnes de sol non
remanié (chapitre V) et ii) par les variations transitoires de la physico-chimie de
suspensions de particules naturelles (chapitre V). La succession de pluies séparées
d’interpluies de durées variables, montre que la rétention des particules augmente
lorsque la durée séparant deux pluies consécutives augmente (chapitre 1V). Cette
tendance a été attribuée a une part croissante de l'absorption de I'eau dans la
matrice a proximité des macropores actifs, d'autant plus effective que l'eau s’est
redistribuée loin des macropores actifs durant l'interpluie. Dans les colonnes de sol
étudiées, cette redistribution de I'eau est responsable de la retention d'au maximum
27% des particules injectées. D'autres mécanismes, impliquant les forces colloidales,
qui dépendent de la physicochimie de la solution du sol sont susceptibles d'affecter
également la rétention. Nous avons en effet montré (chapitre V) que les variations de
la concentration en calcium et du pH de la solution, consécutives a l'infiltration de

'eau de pluie dans la porosité, provoquent une évolution de I'arrangement des
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particules en suspension sur une échelle de temps correspondant a la durée d'un
événement pluvieux. Les particules sont notamment susceptibles de s’agréger
rapidement lorsque la concentration de la solution du sol passe le seuil de la
concentration critique de coagulation ou lorsque le pH chute en dessous de pH 5.
Néanmoins, dans le cas des luvisols, le pH est rarement suffisamment acide pour
provoquer l'agrégation des particules dans la solution percolante. Par contre, la
concentration en calcium dans la solution est trés proche de la valeur de la
concentration critique de coagulation. L’agrégation ou le maintient des particules a
I'état dispersé durant une pluie, pour ces sols, est donc sensible a la concentration
en calcium de la solution percolante (i.e. temps de résidence de I'eau). Ces résultats
ont été obtenus aprés destruction de la matiére organique des particules étudiées.
Or, d’aprés la littérature (Jamagne, 1973), selon le stade d’évolution des sols dans la
séquence d’évolution des luvisols, les particules mobilisées sont accompagnées ou
non de matieres organiques et d’'oxy-hydroxydes. Des expérimentations de stabilité
des particules en suspension, du méme type que celles menées dans ce travail, et

prenant en compte la présence de matiere organique naturelle seraient a envisager.

VI.4. Conséquences en terme de modélisation

Nos résultats pourraient étre implémentés dans les modeles de transport de
particules et/ou de pédogénése existants, a différents niveaux, celui de la
représentation i) des transferts d’eau, ii) de la rétention et de la mobilisation des

particules.

VI.4.1. Apport de nos fravaux a la modélisation des

tfransferts d'eau

En ce qui concerne la représentation des transferts d'eau, différents
formalismes existent dans la littérature. Selon celui considéré, nos résultats

pourraient étre intégrés différemment.
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Dans le cas de « pore network model » (Vogel and Roth, 2001; Kéhne et al.,
2011), cest a dire des modeles prenant en compte explicitement des
caracteéristiques de la structure du réseau de pores pour modéliser I'écoulement de
I'eau, nos résultats montrent que les caractéristiques de la structure importantes vis-
a-vis des écoulements sont la connectivité et le volume des macropores. Pour les
colonnes de luvisol étudiées, nous avons montré que ce seuil de volume était
unique. Il serait nécessaire de déterminer la variabilité de ce seuil pour d’autres types
de sols.

Si 'on considére maintenant des modéles de type double porosité/perméabilité
(Larsbo and Jarvis, 2003), les volumes de pores supérieurs et inférieurs au seuil
précédemment évoqué permettraient de dimensionner la taille des deux
compartiments (préférentiels vs. matriciel ou mobile vs. immobile). En outre, les
échanges d'eau entre les deux compartiments sont modélises en considérant un
gradient de potentiels ou de teneurs en eau entre ces compartiments. Les modeles
calculent ce gradient sur la base d’une distance d unique sur toute la profondeur. Ce
parameétre d est généralement est déterminé par ajustement. L'identification des
macropores actifs obtenue dans cette étude pourrait permettre de déterminer le
terme d'échange, en paramétrant d a partir de la représentation 3D de la
macroporosité active, et en lui donnant pour valeur la moitié de la distance moyenne
entre les macropores actifs. Ce parameétre pourrait également étre variable en
fonction de la profondeur. Par ailleurs, I'absorption de I'eau dans la matrice a
proximité des macropores, croissante avec la durée de l'interpluie, pourrait permettre
de calibrer le gradient de potentiel, dont on sait qu’il est variable dans le temps.

Nos travaux, ainsi que ceux de Cornu et al. (2014), ont montré que l'intensité de la
pluie et la durée de linterpluie ont un réle dans le basculement d’'un écoulement
majoritairement préférentiel vers un écoulement majoritairement matriciel sans pour
autant en avoir élucidé tous les déterminants. Cet aspect pourrait étre abordé en

intégrant une dimension stochastique dans les modéles déterministes.

109



Les processus du lessivage des sols

VI1.4.2. Apport de nos fravaux a la modélisation des

transferts de particules

En ce qui concerne la modélisation des transferts de particules, nos résultats
pourraient étre implémentés pour certains au niveau de la modélisation de la
rétention et de la mobilisation des particules, ou encore du dimensionnement du
stock de particules mobilisables.

Pour ce qui est de la représentation des mécanismes de rétention de
particules, nos résultats confirment que le mécanisme de coagulation est d'une
importance capitale. Ce mécanisme est déja implémenté explicitement dans
SOILGEN2 (Finke, 2012), mais pas dans Jarvis (1999) ou il est intégré dans un
facteur global de filtration des particules. Les résultats obtenus pour la fraction fine
des luvisols (Van Den Bogaert et al., 2014) pourraient permettre de calibrer
I'équation de coagulation de SOILGEN2 actuellement basée sur les seuils proposées
par Goldberg et Forster (1990) pour d’autres types de sols. En outre, le formalisme
de filtration, définit par Jarvis et al. (1999), et repris dans SOILGEN2 (Finke, 2012),
est fonction de la concentration de particules en suspension, de la vitesse du flux
d’eau, du volume de porosité active (8) ainsi que d’'un coefficient de filtration de
référence et du paramétre empirique exponentiel n. Ici encore, notre estimation de la
fraction active de la porosité des luvisols (chapitre lll), permettrait une meilleure
estimation de 6. De plus, les expérimentations de rétention de microsphéres
(chapitre 1V) montrent qu’un terme dépendant de la durée de l'interpluie devrait étre
introduit dans le formalisme de filtration. Nos expérimentations montrant une
rétention trés importante en cas d’écoulement majoritairement matriciel, ces modéles
devraient inclure un modéle de transfert a double porosité, ce qui n’est actuellement
pas le cas de SOILGENZ2.

La représentation du stock de particules mobilisables par le lessivage, dans le
modéle de pédogénése SOILGEN2, se base sur un terme h(®macro) C'est a dire une
fraction de la macroporosité dans laquelle les particules sont mobilisables. Dans
cette étude, nous avons quantifié la macroporosité active vis-a-vis de I'écoulement,
pour les horizons E des luvisols considérés (chapitre Ill). Le terme h(®macro) pourrait

étre remplacé par notre estimation de la macroporosité active. Il serait alors
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souhaitable de vérifier si notre estimation de la macroporosité active varie beaucoup
selon la nature de I'horizon considéré.

En outre, nous avons montré que la dilution de la solution n’affecte que peu la
dispersion de particules agrégées sur une échelle de temps correspondant a
linfiltration de I'eau de pluie dans les macropores (soit environ 5h). Ainsi, le
mécanisme de mise en suspensions des particules décrit par des processus physico-
chimique dans SOILGEN2 ne semble pas étre le moteur approprié€. Il pourrait étre
remplacé par d’autres mécanismes physiques de mobilisation comme le mécanisme
de stress capillaire proposé par Michel et al. (2010), I'expansion de films d’eau, des
stress hydrodynamiques ou des sorptions préférentielles aux interfaces eau — air lors
de l'avancée du front d’infiltration (El-Farhan et al., 2000; Saiers and Lenhart, 2003;
Saiers et al., 2003). Néanmoins, sur une échelle de temps plus longue, comme une
succession de plusieurs pluies, Cornu et al. (2014) ont montré un lien entre la
concentration en calcium de la solution et la mobilisation des particules, qu’ils
interpretent comme une désaturation progressive du complexe d’échange ayant un
impact sur la stabilité structurale des agrégats, phénoméne classiquement observé
dans la littérature (Gal et al., 1984; Le Bissonnais, 1996). Ainsi a c6té du processus
physique de mobilisation des particules durant la pluie, un paramétre de potentiel de
mobilisation dépendant de I'évolution de la saturation du complexe d'échange a
I'échelle d’'une succession de pluies, devrait étre implémenté dans les modeles de

pédogénése comme SOILGEN2.

VI.5. Conséguences des mécanismes et

processus etudiés en terme d’'évolution des sols

Le processus de lessivage est responsable de la formation du contraste
textural de 1 a 12 % des luvisols et albeluvisols de France (Quénard 2011).
Cependant, les conditions responsables de [I'accumulation particulierement
importante de particules dans [I'horizon d’illuviation de ces types de sols -

contrairement a d’autres types de sols — ne sont pas mises clairement en évidence a
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I'heure actuelle. Les mécanismes de rétention mis en évidence dans cette étude
permettent de proposer le modéle conceptuel suivant.

Une fois en suspension dans la solution percolante des luvisols, les particules
sont dans des conditions physico-chimiques favorables a leur maintient dans un état
dispersé (chapitre V). La taille des particules étant un facteur déterminant dans leur
capacité a migrer en profondeur (Auset and Keller, 2006; Cumbie and McKay 1999),
I'état dispersé des particules, dans les luvisols, est favorables a leur migration
verticale, tant que la concentration en calcium de la solution ne dépasse pas la
concentration critique de coagulation.

Comme mentionné précédemment, les particules sont transportées
principalement par les flux préférentiels au sein de la macroporosité active. Or,
Cornu et al. (2014) montrent que l'importance des flux préférentiels dépend de
l'intensité de la pluie et nous montrons également que la rétention des particules
dépend de la durée de l'interpluie. Les durées les plus longues des interpluies ainsi
que les intensités des pluies considérées dans cette étude peuvent étre assimilées a
des phénomeénes orageux estivaux. Ainsi ce type d’événement semblerait favoriser
lilluviation. D’autre part, Faivre et Chamarro (1995), Bielders et Grymonprez (2010),
Styczen et al. (2011) avaient déja discuté de l'importance de ces événements
orageux sur l'éluviation. Les événements extrémes favoriseraient a double titre le
processus de lessivage. Dans le contexte du changement climatique, le dernier
rapport de I'lPCC (2014) prévoit une probabilité accrue d’événements extrémes de
ce type principalement sur ’Amérique du nord et 'Europe, zones pour lesquelles les
luvisols sont frequents (WRB, 2014). Une telle évolution climatique devrait favoriser

la différentiation de luvisols dans le siécle a venir dans cette région du monde.
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XI.1. Annexe 1: Données complémentaires sur
I'evolution de la conductivité des effluents de
colonnes de sol non remanié durant le
drainage

Ces données sont rattachées au chapitre IV et permettent de constater I'effet
de linfiltration de I'eau de pluie - de faible conductivité ionique (environ 17 pS cm™) -
sur la conductivité des effluents récupérés durant le drainage (colonnes 1, 2 et 3). Un
effet de dilution est constaté durant toute la durée de la pluie, puis la conductivité
remonte rapidement aprés son arrét pour retrouver des valeurs proches de la

conductivité initiale.
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Figure Xl -1 Evolution de la conductivité des effluents en fonction du temps durant
les pluies. Les effluents sont récupérés en sortie de colonne de luvisol non remanié.
Les propriétés de ce sol sont décrites Tableau II-1 et dans le chapitre |V traitant de la

rétention de microsphéres.
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XI.2. Annexe 2: Locadlization of particle
deposition N soils:  process identification
towards modelling

Cette annexe présente une activité complémentaire de recherche, menée
durant cette thése, dont les résultats, complexes a interpréter, n'ont pas pu étre
inclus dans le présent manuscrit et durant le temps imparti. Il s’est agit de localiser
par micro-diffraction des rayons X sur source synchrotron des revétements supposés
s’étre formés durant des expérimentations de pluies sur colonnes de sol non remanié

(Quénard, 2011) et supposés enrichis en smectite.

XI.2.1. Réponse & un appel d projet au synchrotron SOLEIL

Van den Bogaert Romain', Cornu Sophie'

1 -INRA, UR 1119 Géochimie des Sols et des Eaux, F-13100 Aix en Provence,
France. Sophie.Cornu@aix.inra.fr; Vandenbogaert@cerege.fr

X1.2.1.1. Background

Lessivage is among the most widespread processes in soils and it has been

described in many soils types (WRB, 2006). This process is defined as a substantial
vertical transfer of fine particles (with size ranging from less than 2 ym to less than 10
Mm according to different authors) from a horizon, called eluviated horizon to another
horizon referred to illuviated horizon (Legros, 2007). Physical and chemico-physical
mechanisms involved in this process are not yet fully understood and lessivage
fluxes are still not quantified due to obvious technical difficulties.
The Agriped project started end of 2010 has been funded by the ANR to identify the
mechanisms responsible for lessivage, quantify and model it. Within the frame of this
project a complex experimental setup was build up in order to simulate lessivage in
lab (i.e. simulation on a sequence of rainfall events) and to identify the processes and
factors responsible for it.

The lab experiment setup consists in a sequence of 30 rainfalls on undisturbed
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and unsaturated soil columns of decimeter size. In order to simulate separately
eluviation and illuviation two experiments were run. As smectite were described as
especially sensitive to eluviation (Mercier et al., 2000), the first experiment designed
to simulate eluviation consisted in columns made of an undisturbed soil monolith
containing smectite. The second experiment, designed to simulate illuviation,
consisted in columns made of two overlaid soil monoliths, the upper one being that
used for the eluviation experiment and lower-one containing no smectite.

These experiments demonstrated that particles migrate from the upper horizon
and were partially (25 to 90 %) fixed in the lower horizon. About 50 g m? particles
were fixated within the 15 cm depth of the lower soil monoliths. This fixation was
shown to be due to physico-chemical processes during the first 17 rains and to
column clogging on the rest of the experiment (Cornu et al., 2014). However the
origin and the location within the lower soil monolith of the clogging could not be
identified. Clogging could be either due to the collapse of the soil structure within the
column or to the closure of pores by illuviation (particle fixation). To answer this
question the lower soil monolith have to be open and analysed. Therefore thin
sections were made on these monoliths for different amounts of rain and different
rainfall intensities. On these sections, clay coatings were identified along pores and
their geometrical relationship to the porosity described. However, the coatings may
have pre-existed the experiment. Differentiating old from new coating by optical
microscopy is feasible but only in very well developed clay coatings, which is
probably not our case (Akamigbo and Dalrymple, 1985). Mapping the mineralogical
composition of the clay coating would allow distinguishing with certainty the new
coatings thanks to the presence of smectite. The clay coatings in soils are generally
of 60 to 200 um thick (Dalrymple and Theocharopoulos, 1987; Thompson et al.,
1990), but they are developed on longer time period. Therefore the coatings build up
over the experiment are more probably 20 to 30 um thick. For this reason, analysing
them with a lab-DRX is not possible as the beam obtained on this type of apparatus

is about 150 uym in size.

X1.2.1.2. Objectives
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The aim of this project is thus to localize with respect to the soil porosity clay
coatings containing smectite and thus considered as having been formed over the
duration of the lab-experiment. The mechanisms responsible for this clay fixation with
respect to the soil porosity will thus be interpreted thanks the mapping of the
mineralogical composition of the coatings and even quantified. This mapping is only
feasible with a synchrotron light as the expected smectite concentration in the
coatings are low and as the beam size of lab-apparatus is too large to allow the

mapping of the coatings.

X1.2.1.3. Experimental method

Two rain intensities were used over the experiment for two different sets of
columns (20 mm h™" and 6 mm h™"). For these two rainfall intensities, columns were
stopped after 20, 25 and 30 rains. Twenty-four columns were thus run over the
illuviation experiment. Among these columns, 6 of them were selected in order to
have a kinetic gradient (20, 25 and 30 rains) and to compare the impact of the 2
rainfall intensities after 30 rains.

On the lower soil monolith of these 6 columns, undisturbed centimeter blocs
were sampled at the top and at the base of the monolith for thin sections. The blocs
were air-dried for 2 months, then oven-dried at 40 °C for 2 weeks, and impregnated
under a vacuum of -5 kPa with a polyester resin diluted to 30 % by volume with a
styrene monomer (Bruand et al., 1996). Undisturbed soil thin sections, 50 x 50 mm in
size and 25 um thick, were prepared on glass support. Twelve thin sections were
observed by using an optical microscope and six representative thin sections were
selected. This selection is based on morphological and optical characteristics of the
clay deposit contrasting with the soil matrix (Sauzet, 2012). Then for each of the 6
thin sections, 4 zones of 500 um?, representative of clay coatings, were selected for
MXRD mapping.

These zones will be mapped by pXRD on the DIFFABS beam line. Both
transmission and reflection will be used in order to optimise both the beam size (10
or 70 ym depending on the chosen mode) and the beam attenuation and thus
sensitivity. To identify smectite from the other minerals present in the coatings (illite,

kaolinite, chlorite or quartz), we will map an angular domain ranging from 1,7 to
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17 °2theta at 17 keV. This angular domain will allow to detect the main peaks of
these minerals. For that, we will use a 2D detector such as XPAD or MAR CCD and
the ubeam setup of the line.

XI1.2.1.4. Results expected

Mineralogical cartography will allow identifying and quantifying the new
deposits containing smectites. We suspect that the particle deposition occurs
preferentially in the active part of the porosity during the rain events. We will thus
identify i) the proportion of porosity that has been active for the deposition over the
experiment as a function of the rain intensity, ii) the location of particle deposits either
directly along the macropore channels or in the surrounding microporosity and iii) the

kinetics of the process.

X1.2.1.5. Beam time requested justification

The present project requires approximately 15 shifts: 5 shifts for setup

adjustments and 10 for the mapping of the 6 thin sections.
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X1.2.2. Compte rendu d'expérimentation

Experiment title : Experiment number
Localisation of particle deposition in | 20130377
soils: process identification towards

modelling

Beamline : Diffabs Date of experiment : Date of report
From 12/11/2013 to 18/11/2013 01/03/2014

Shifts : 15 Local contact : Cristian Mocuta

Names and affiliations of participants:

Romain Van den Bogaert, INRA, UR 1119 Géochimie des Sols et des Eaux, F-
13100 Aix en Provence, France

Sophie Cornu, INRA, UR 1119 Géochimie des Sols et des Eaux, F-13100 Aix en
Provence, France

Daniel Borschneck, CEREGE, CNRS, IRD, AMU, F-13100 Aix en Provence, France

X1.2.2.1. Objectives of the experiments

Lessivage is a substantial vertical transfer of fine particles, from a surface
horizon to deeper horizon, that occurs in many soil types but is still poorly
understood. A complex experimental setup was build up in order to simulate
lessivage in lab. The lab experiment setup consists in a sequence of 30 rainfalls on
undisturbed and unsaturated soil columns of decimetre size. In order to simulate
separately eluviation and illuviation two experiments were run. As smectite were
described as especially sensitive to eluviation (Mercier et al., 2000), the first
experiment designed to simulate eluviation consisted in columns made of an
undisturbed soil monolith containing smectite. The second experiment, designed to
simulate illuviation, consisted in columns made of two overlaid soil monoliths, the
upper one being that used for the eluviation experiment and lower-one containing no
smectite. About 50 g m? particles were fixated within the 15 cm depth of the lower soil
monoliths. Thin sections were made on the lower monoliths for different amounts of

rain and different rainfall intensities. On these sections, clay coatings were identified
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along pores and their geometrical relationship to the porosity described. The aim of
this project was to localise with respect to the soil porosity clay coatings containing
smectite and thus considered as having been formed over the duration of the lab-
experiment. The mechanisms responsible for this clay fixation with respect to the soil
porosity will thus be interpreted thanks to the mapping of the mineralogical
composition of the coatings and even quantified. This mapping is only feasible with a
synchrotron light as the expected smectite concentration in the coatings are low and

as the beam size of lab-apparatus is too large to allow the mapping of the coatings.

X1.2.2.2. Data acquired during the experiment

Two rain intensities were used over the experiment for two different sets of
columns (20 mm h™" and 6 mm h™"). For these two rainfall intensities, columns were
stopped after 20, 25 and 30 rains. Six thin sections coming from different soil
columns were selected in order to have a kinetic gradient (20, 25 and 30 rains) and
to compare the impact of the 2 rainfall intensities after 30 rains. On these different
thin sections different types of coating were observed: old pore filling (cutanes), light
brown coatings and blackish ones. These three types of coatings were mapped by
MXRD on the DIFFABS beam line in the second half of November 2013. Transects of
several tens of micron in size were selected on the different thin sections. Since the
studied object were of only a few tens of microns in size and the interesting minerals
were clay mineral that diffract in small angles, the experiments were performed in
transmission mode at 17.2 keV, with a 2D XPAD camera and a ybeam of 10 um per
6 um. The analysed angular domain, ranging from 1.7 to 47 °2theta, was divided in
four subdomains: 0.18-17; 9.3-24.7; 19.3-33.4; 24.3-38. Initial analysis was
performed on pellets of the fractions less than 2 ym of the two soils and on a pellet
the smectite extracted from the soil. This first analysis was designed to identify the

diffraction peaks of interest.
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600 Fig.1: X-ray diffraction at 17.2keV of the 3
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On figure 1, a peak around 3° (20) is identified as specific of the smectite
phase. Other peaks may also be considered but difficulties may arise from
superposition or proximity with peaks from other clays (kaolinite, illite). Then 28
zones of coatings located using an optical microscope, including 16 light brown
coatings, 10 dark coatings and 2 cutanes, were mapped with 10um step. Micro X-ray
fluorescence data were simultaneously measured in order to differentiate XRD-
patterns of the coatings (enriched in Fe), from those of the resin of the pores or those

of the matrix (Figure 2). Thus each XRD-pattern may be assigned to one of these

three classes for each studied zone.

Fig. 2: Analyse of a dark coating: a and b-
optic microscopy pictures, c- map of Fe by

synchrotron X-ray fluorescence

This represents 12898 XRD-patterns and a total mapped surface of 2.5 mm?. Al
the data were pre-processed thanks to a succession of python and ImageJ macros
implemented by Cristian Mocuta: extraction of the raw diffraction image and
background, background subtraction, Bragg rings straightening and integration to get

a 26, | scan. As the macros had to be adapted to our samples, we could not see the
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results as we went along, so we could not adapt our experimental strategy. The

following difficulties were encountered:

. as working in transmission, the direct beam prevent using informations for

angles lower than 3° in 2 theta. This is the range were the most characteristic
peak of the smectite (001) appears at 17keV (15 A, 2.75°(260)). Other peaks
have to be used to detect this mineral but they are less specific of smectite
(Figure 3).

The analyse volume is small (10*10*30 ym) when compared to the size of the
studied crystals (generally larger than 2 um), then few Bragg rings were
observed rather spots as for monocrystal diffraction;

As the particles for identical mineralogical composition area were not always
orientated in the same direction, the diffraction spots were not recorded for the
same angle of diffraction;

These two last characteristics resulted in that when summing up different
XRD-pattern of a studied zone, peaks disappeared. More sophisticated
methods of data processing had thus to be found as the number of XRD
pattern prevent manual interpretation.

Fig. 3: Sum of 30 X-ray
patterns of the dark

AR Haut F8 1b (30 scans)

coating mapped on figure

2.

J‘LJV "‘MM —— AR Haut F8 1b
6.5 W Maontmarillonite
. — Mo
6 .

3 5 7 9 11 13 15 17
20(r=0.721A)

First steps were (1) elimination of the noisy zones at both ends of the different

angle ranges considered; (2) correction of the angular discrepancy among the

different XRD-pattern thanks to the peaks of quartz; (3) identification of the diffraction

peaks. Python macros were implemented for these treatments, unfortunately the

method implemented for peak identification (simple method using a ratio of

signal/noise larger than a given threshold for peak definition) yields a too large

number of peaks.
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X1.2.2.3. Conclusion and perspective

So far, many technical difficulties were encountered in the processing of the
acquired data, we are thus still unable to conclude on our ability to detect the
smectite in the studied coatings with the synchrotron XRD. We are building up a
collaboration with statisticians in order to process the data. One trail would be to use
an aggregation method to determine the peaks before a PCA analysis. Such a

method was
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Romain Van den Bogaert
Analyse des mécanismes du lessivage des argiles dans les sols par des approches

expérimentales

Résumé

Parmi les processus pédogénétiques, le lessivage des argiles dans les sols est un
processus trés répandu qui consiste en un transfert de particules, d’'un horizon supérieur
éluvié vers un horizon illuvié. Néanmoins, un certain nombre de lacunes persiste dans la
compréhension de ce processus. Nous avons donc étudié : les processus d’écoulement de
l'eau dans la porosité active, l'effet des cycles pluie - interpluie sur la rétention des
particules, et les conséquences des perturbations physico-chimiques de la solution du sol
sur la stabilité en suspension des particules de sols. Pour aborder ces différents points,
nous avons fait le choix d’'une approche réductionniste de laboratoire couplée a des
méthodes analytiques modernes, souvent peu usitées en sciences du sol. Comme
matériaux modeéle, des horizons E de luvisol non remanié et des particules argileuses
naturelles extraites de ces mémes horizons ont été utilisés. Pour la premiére fois nous
avons pu visualiser que les écoulements macroporeux préférentiels s’effectuent sous forme
de ruisselets. Notre travail permet en outre, une premiére avancée vers I'estimation de la
surface de contact eau — sol. Nous montrons que la rétention des particules s’effectue dans
une zone de matrice a proximité macropores actifs, zone plus ou moins importante selon la
durée de linterpluie. Nous avons enfin montré que les variations de la concentration en
calcium et du pH de la solution, consécutives a linfiltration de I'eau de pluie dans la
porosité, provoquent une évolution de I'arrangement des particules en suspension sur une
échelle de temps correspondant a la durée d’un événement pluvieux.

Analysis of clay lessivage mechanisms in soils by experimental approaches

Abstract

Clay translocation is a widespread process of particle transfer from a surface
eluviated horizon to a deeper illuviated horizon. Nevertheless, a number of gaps persist in
understanding this process. We therefore investigated: the water flow processes in the
active porosity, the effect of rain-interrain cycles on the retention of particles, and the
consequences of physical and chemical disturbances of the soil solution on the stability of
soil particles in suspension. To address these issues, we have made the choice of a
laboratory reductionist approach coupled with modern analytical methods, poorly used in
soil science. As a model materials, we used undisturbed luvisol E horizons and natural clay
particles extracted from these horizons. We show experimentaly for the first time that
macroporous preferential flow consist in rivulets. Our work also provides a first step towards
estimating the water-soil specific surface area. We show that particle retention occurs in the
matrix close to active macropores, the thickness of the concern matrix being a function of
the interrain duration. Finally we have shown that the variations of the calcium concentration
and pH of the soil solution, subsequent to the infiltration of rain water into the pores, cause a
change in the arrangement of the particles in the soil suspension on a timescale
corresponding to the duration of a rainfall event.




