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Résumé

Résumé

L’azote nitrique, largement dérivé des activités anthropiques pose un réel probléme pour la
santé et I'environnement lorsqu'ils se retrouvent dans le milieu naturel, en particulier lorsque
la ressource est destinée a la production d’eau potable. Déterminer 1'origine de ces nitrates est
alors une premiére étape indispensable pour assurer ensuite une meilleure gestion de ces
ressources en eau. C’est dans ce but qu’une approche multi-traceurs originale a été
développée sur la source karstique du Marseillon, située dans le Sud-Ouest de la France et
exploitée pour I’eau potable. Ces traceurs ont pu s’appuyer sur une stratégie d’échantillonnage
menée a différentes échelles spatiales (du régional a 1’étude du forage) et temporelles (du
suivi mensuel au suivi horaire). Les outils hydrodynamiques et géochimiques ont mis en
évidence une contribution importante d’une eau pauvre en nitrate a 1’alimentation de la
source. Les outils isotopiques (8°N-NO3, §*30-NOj; et §''B) et microbiologiques ont permis
d’identifier une connexion hydraulique entre les eaux de surface et la source du Marseillon,
favorisée pendant les épisodes de crues des eaux de surface. Les outils de datation ont mis en
évidence une hétérogénéité de la recharge de la source avec un p6le ancien (antérieur a 1940)
et un pole actuel caractérisé par des nitrates d’origine organique et des contaminations fécales
humaines et animales.

Les résultats obtenus ainsi que la démarche développée dans ce travail de theése ont permis de
dresser le cadre stratégique d’un guide méthodologique, accessible aux plus grand nombre

d’acteurs de I’eau, pour la détermination de I’origine des nitrates dans les eaux souterraines.



Abstract

Abstract

Nitrate is widely derived from anthropogenic activities. When it reaches groundwater bodies,
it becomes an environmental issue especially when the resource is used for drinking water
supply. The determination of nitrate sources is thus the first step in water restoration and
preservation management. An innovative multi-indicators approach has been used in
Marseillon Kkarstic spring (Southwest of France) which is considered as a strategic resource for
drinking water supply. A spatial and temporal multi-scale sampling plan has been carried out
in surface waters and groundwater. Hydrodynamic and geochemical tools helped to highlight
an important contribution of deep water origin (i.e.: low nitrate concentration) in spring
alimentation. Isotopic (5"°N-NOs, §'%0-NO3 and 5''B) and microbiological tools have allowed
identifying a hydraulic connection between surface water and the spring. This connection
seems to be more important during the river’s flood events. Water dating shows a
heterogeneous recharge of Marseillon spring with old water (<1940) mixed with current water
characterized by nitrate derived from organic sources and fecal contamination originated from
both human and animal wastes. This original multi-tracers approach developed in this thesis
improves the knowledge on the nitrate origin determination and can be seen as a

methodological guide for drinking water management.
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Introduction

Introduction

Si les nitrates sont essentiels au développement des végétaux, une mauvaise gestion des
apports azotés associeée a des sols perméables et des aquiferes peu profonds menent bien
souvent a une dégradation de la qualité des eaux souterraines. L’augmentation des
concentrations en nitrate dans les eaux souterraines est une problématique incontournable de

ce siecle.

L’augmentation des teneurs en nitrates dans les systemes aquatiques engendre alors des
phénoménes d’eutrophisation (développement algal puis asphyxie du milieu) du fait d’une
trop grande disponibilité de 1’azote et du phosphore. Les nitrites, qui dérivent des nitrates dans
certaines conditions réductrices, sont toxiques pour les organismes vivants. Des
concentrations importantes en nitrate engendrent donc des maladies chez les poissons et
autres organismes aquatiques mais aussi chez les étres humains et plus particulierement les
femmes enceintes et les bébés (méthémoglobinémie infantile, risques de cancers de
I’estomac). En Europe, la norme de potabilité est fixée a 50 mg NOs/L (Directive Européenne
98/83/CE). La directive Nitrate (1991) et la directive cadre sur 1’eau (2000) visent a réduire
les concentrations en nitrate dans les systéemes aquatiques. L’identification des sources de
nitrate mais aussi la compréhension des voies de transferts, parfois complexes, depuis le lieu
de production jusqu’aux eaux souterraines constituent la premicre étape vers la protection ou

la restauration de la qualité de la ressource.

L’objectif de cette these est de tester une approche multi-traceurs pour la détermination de
I’origine des nitrates dans les eaux souterraines applicable dans des contextes différents,
accessible aux plus grand nombre de gestionnaires de 1’eau. Ce travail s’appuie sur 1’étude de
la Source du Marseillon, située dans le Sud-Ouest de la France (département des Landes).
Cette source correspond a un exutoire naturel des calcaires du Cretacé qui affleurent au
sommet de 1’anticlinal d’Audignon et qui présentent des signes de karstification (dissolution
de la roche carbonatée). La source est exploitée pour la production en eau potable grace a
deux forages de 106 et 35 m de profondeur disposés de part et d’autre d’une lagune et
alimentent ainsi une vingtaine de communes soit 6000 m®/j en moyenne. La qualité de cette
eau et les importants débits produits font de la source du Marseillon une ressource stratégique
pour la région Sud-Adour. Les différents suivis qualitatifs ont montré une augmentation
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significative des concentrations en nitrate depuis les années 1970, passant ainsi de 5 mg/L a
des valeurs oscillant autour de 25 mg/L aujourd’hui. De plus, des épisodes de contaminations
fécales sont détectés sur les eaux brutes du Marseillon, ce qui traduit une vulnérabilité vis-a-
vis du compartiment de surface.

La zone d’étude est largement consacrée a 1’agriculture (principalement mais et élevage de
canards). Les sources de nitrates sont alors multiples (engrais minéraux et organiques,
effluents d’élevages et eaux usées domestiques).

Le caractére karstique des calcaires a 1’affleurement constitue une vulnérabilité accrue des
eaux souterraines vis-a-vis de ces pollutions de surface, notamment via 1’infiltration
potentielle des cours d’eau (riviere du Gabas et ruisseau du Laudon) qui circulent sur ces
réservoirs a proximité de la source du Marseillon.

Afin de comprendre les potentielles sources et voies de transferts des nitrates une approche
originale pluridisciplinaire a été développée. Ainsi, les isotopes stables de I’azote et de
I’oxygene des nitrates ainsi que du bore sont utilisés pour déterminer 1’origine des nitrates.
Ces outils reposent sur le fait que les différentes sources de nitrates sont généralement
caractérisées par des signatures isotopiques différentes et que les processus conduisant a la
production ou la consommation de nitrate sont associés a des fractionnements isotopiques
bien caractérisés. Les isotopes du bore permettent alors une discrimination des contaminations
d’origine humaine ou animale non discernables par 1’utilisation seule des isotopes des nitrates.
Ce couplage de traceurs isotopiques a fait 1’objet de nombreuses études (Ladouche et al.
2003 ; Widory et al., 2004, 2005, 2013 ; Seiler 2005) et projets scientifiques (ISONITRATE
Demonstration project).

L’originalité de 1’approche testée dans ce travail de thése a été d’utiliser, en complément des
outils isotopiques, des marqueurs microbiologiques afin de caractériser 1’origine des
contaminations fécales détectées dans les eaux du Marseillon (Briand et al., 2013). En effet,
les Bactéroidales et les bactériophages sont des microorganismes d’origine fécale qui
présentent une spécificité vis-a-vis de 1’héte dont ils proviennent. Ainsi on peut alors
distinguer des contaminations d’origine humaines ou animales, voir méme, du type d’animaux

(ruminants ou porcins).

Enfin, des mesures de gaz dissous (CFCs et SF6) ont été réalisees afin de déterminer le temps
de résidence de 1’eau captée a Marseillon. Si la recharge d’un aquifére peut étre hétérogene,

surtout dans un contexte karstique du fait des différences de porosité (matricielle vs fracture),
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les concentrations de ces gaz permettent de déterminer un age apparent du mélange et de
quantifier la proportion d’eau récente dans 1’alimentation d’une source ou d’un captage. Ces
informations sont primordiales pour comprendre 1’origine et la dynamique des nitrates et

d’envisager des mesures de restauration de la qualité de 1’eau adaptées.

Ces outils s’appuient sur une stratégie d’échantillonnage menée a différentes échelles
spatiales et temporelles, octobre 2010 et janvier 2013, sur les eaux du Marseillon, mais aussi

sur les eaux souterraines et superficielles régionales.

Le premier chapitre de ce manuscrit s’attache a présenter le contexte de 1’étude, tout
d’abord a I’échelle du bassin versant de 1’ Adour puis le contexte souterrain et superficiel de la
Source du Marseillon et enfin le plan d’échantillonnage qui a été mené.

Le deuxiéme chapitre est consacre a la présentation des outils utilisés dans cette étude,
les principes sur lesquels se basent les traceurs mais aussi leurs limites, ainsi que les
précautions de prélévement et les méthodes d’analyses sont développés.

Le troisieme chapitre s’intéresse a la caractérisation des contaminations du
compartiment de surface en s’appuyant sur le suivi temporel des deux cours d’eau de la zone
d’étude. Le chapitre 4 est consacré a la caractérisation spatiale de la contamination en nitrates
des eaux souterraines, de 1’échelle régionale a I’échelle tres locale. L’évolution temporelle de
la qualité des eaux du Marseillon est présentée dans le chapitre 5, a 1’échelle pluriannuelle
mais aussi a un pas de temps horaire lors du suivi des crues. Enfin, le chapitre 6 propose une
approche quantitative des différents poles d’alimentation de la source du Marseillon grace a

des outils de datation des eaux et d’un modele de mélange basé sur les isotopes (SIAR).
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan
d’échantillonnage
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

La source du Marseillon est située dans le bassin de I’ Adour (Sud-Ouest de la France, Figure
1-2). Afin de comprendre le contexte de cette étude, une présentation a 1’échelle du bassin de
I’ Adour débute le chapitre 1.

Aquitaine

Midi-Pyrénées

'Bassin Versant de I'Adour

Figure 1-1 : Localisation du bassin versant de ’Adour, des régions Aquitaine et Midi-Pyrénées

et des fleuves Garonne et Adour.
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1.1 Le Bassin de I’Adour

Le bassin de 1’Adour couvre 16 880 km?® et s’étend sur les régions Aquitaine et Midi-
Pyrénées, pour une population d’un peu moins de 1 070 000 habitants, principalement répartis
dans les villes de Pau, Bayonne, Tarbes, Mont de Marsan, Dax et Lourdes (site internet de
Agence de I’Eau Adour Garonne, Figure 1-2).

Le bassin de I’ Adour bénéficie d’un double climat, de type océanique sur la partie centrale et
littorale et de type montagnard dans les Pyrénées.

Il est caractériseé par des ressources en eau importantes et diversifiées avec un réseau
hydrographique développé et des nappes superficielles et profondes (Atlas de 1’eau du Bassin
de I’Adour, 2011).

ourdes

Figure 1-2 : Carte du bassin versant de I’Adour, du réseau hydrographique et localisation des

villes principales
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1.1.1 Le bassin de I’Adour Un bassin agricole

L’activité socio-économique du bassin versant de I’Adour est marquée par une activité
agricole affirmée avec 49 % de surfaces agricoles, 28 400 exploitations pour une surface
agricole utilisee (SAU) de 724 000 ha (Atlas de I’eau du Bassin de 1’ Adour, 2010).

La culture du mais est généralisée a I’ensemble du bassin et représente 40 % des cultures qui
s’étendent sur 278 000 ha (recensement agricole de 2000). Les élevages sont organisés par
secteurs (Figure 1-3). Ainsi, les élevages bovins qui représentent 62 % de I’ensemble des
élevages du bassin, souvent associés aux €levages porcins qui eux ne représentent que 8%,
sont principalement présents dans le « piémont » et les « coteaux béarnais ». Tandis que les
zones « Adour et coteaux landais » et « 1’aval du bassin » sont spécialisées dans la volaille et
les canards gras qui représentent 15 % des élevages. Quant aux ovins, ils constituent 17% du

total mais sont restreints aux zones de montagnes.

Sables landais
Forét prédominante,

mais, volaille et légumes frais P N
~ , Roquefort \
Adoqr et. Coteauxﬂlandais Gascogne
Valorisation du mais f mais
par la volaille et le gras : ey 7N | cultures industrielles,
\Q\\

" Mont de Marsan \\ _ | vignes

Aval bassin
Cultures spécialisées,
volaille et canards gras

\
\

\ Plaine de I'Adour 65
\ Mais intensif

Coteaux béarnais
| Mais, cultures fourragéres,
élevages (bovins, porcins)

Piémont

Elevages intensifs
(bovins, porcins)

et cultures fourrageres

Montagne
Elevages extensifs
(ovins, bovins)

50 km

Figure 1-3 : Répartition des principaux agrosystémes du bassin de I'Adour (d'apres I'Atlas de
I'eau du Bassin de I'Adour, 2011)
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

1.1.2 Une ressource en eau diversifiée

Les eaux de surface

L’ Adour est un fleuve du bassin aquitain qui s’écoule dans le Sud-Ouest de la France sur 309
km de long. Il traverse les départements des Hautes- Pyrénées (65) ou il prend sa source, du
Gers (32), des Landes (40) aux Pyrénées Atlantiques (64) ou il rejoint 1’Atlantique (a2
Bayonne) (Figure 1-2). Ses principaux affluents sont les Lées, le Gabas, la Midouze, les
Luys, les Gaves de Pau et d’Oloron et la Nive. De nombreux ouvrages de transfert et de

stockage d’eau sont présents sur le territoire pour le soutien des débits et ’irrigation.

Les eaux souterraines

Le bassin de 1I’Adour comprend de nombreuses nappes souterraines principalement localisées
dans la partie nord du bassin. Il s’agit de nappes superficielles mais aussi captives et parfois
tres profondes.

Eaux souterraines superficielles
[=] Nappes alluviales
[[] Nappe des sables des Landes

Nappe des sables Fauves
|:| Réservoirs karstiques

Eaux souterraines profondes
- Pliocéne

[]Miocene Helvetien

[ Miocéne Aquitanien

[ Oligocene

[_]Eocene Dano-Paléocéne
- Crétacé Sup sommet

|:|Crétacé Sup base
-Jurassique moyen

Figure 1-4 : Extensions des aquiféres superficiels et captifs du Bassin de I’Adour (Atlas de 1'eau

du Bassin de I'Adour, 2011)
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Les nappes souterraines superficielles sont principalement présentes dans la partie nord du
bassin et se distinguent en 3 types (Atlas de I’eau du Bassin de I’ Adour, 2011, Figure 1-4) :
- Lanappe des Sables des Landes (au Nord-Ouest)
- Lanappe des Sables Fauves (au Nord-Nord-Est)
- Les nappes alluviales, des vallées de I’Adour, du gave de Pau, gave d’Oloron et des
vallées de I’Arros, de la Midouze et de la Nive
- Les réservoirs karstiques pyrénéens des calcaires crétacés et des chainons Pyrénéens
qui renferment des ressources importantes drainées par des émergences de fort débit.

Sous ces formations superficielles, on trouve un systeme aquifére multicouche. Ces nappes
captives, qui peuvent atteindre plusieurs milliers de metres de profondeur affleurent
¢galement a la faveur des structures anticlinales d’Audignon, Roquefort et les formations
diapiriques de Dax. On distingue successivement cinq aquiféres intéressants (Atlas de 1’eau
du Bassin de I’Adour, 2011 ; Douez, 2007 ; Négrel et al., 2006) allant du Miocene au Crétacé.
Les formations superficielles et les cours d’eau sont particulierement utilisés pour 1’irrigation.
L’alimentation en eau potable est préférenticllement assurée par 1’exploitation des nappes
souterraines et principalement les nappes captives et profondes. Cependant, la nappe alluviale
de I’Adour et des Gaves, des sables fauves et également les eaux de I’Adour sont utilisées

pour I’AEP lorsqu’il n’y a pas de ressources profondes disponibles et accessibles.

1.1.3 Etat qualitatif des différentes masses d’eau

Eaux de surface

Le suivi qualitatif des eaux de surface s’appuie sur 195 stations (en 2011) dans le cadre de
réseaux départementaux. Les résultats datant de 2008-2009 montrent une hétérogénéite de la
qualité des eaux vis-a-vis des nitrates (Figure 1-5).

Les secteurs les plus exposés sont les secteurs de coteaux de la partie centrale du bassin et le
secteur Gascogne. Cela peut étre attribué a la présence de culture intensive du mais et des
différents élevages (Figure 1-3). L’Adour et la Midouze présentent une qualité globalement
moyenne avec une amélioration vers I’aval. Les affluents rive gauche de I'Adour (Lees,
Gabas, Louts et Luy) sont caractérisés par des indices « mauvais » a « médiocres » tandis que
les autres affluents du bassin, alimentés par des zones montagneuses, dont la Nive, la Bidouze

et les Gaves présentent des indices « bons » a « trés bons ».
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Classe de qualité

@ Trés bon

@ Bon

O Moyen

@ Médiocre 50 km

® Mauvais ]

Figure 1-5 : Classe de qualité des eaux de surface vis a vis des nitrates pour 2008-2009 (Systéeme

d’évaluation de la qualité des eaux, modifié d'aprés I’Atlas de I'eau du Bassin de I'Adour, 2011)

Eaux souterraines

- Les masses d'eau souterraine superficielles ou libres (nappes alluviales, nappes des sables
des Landes, sables fauves, molasses et alluvions anciennes) présentent un état chimique
mauvais a l'exception de la zone de montagne et de piémont,

- Les masses d'eau souterraine profondes ou captives, naturellement protégées par une
couche imperméable sont caractérisées par un bon état chimique. Néanmoins, dans les zones
d’affleurement, les aquiféres ont des caractéristiques de nappes libres et sont alors exposés
aux contaminations de surface. Les nappes de I’Eocéne et du Crétacé sont particuliérement
sensibles aux nitrates et aux pesticides dans leurs parties libres qui présentent, de plus, des
formes de karstification dues a la dissolution des formations carbonatées conduisant a des

systémes d’écoulements souterrains préférentiels.
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

Les masses d'eau souterraine superficielles mais aussi les parties affleurantes des aquiféres
captifs sont fortement menacées par les activités de surface, principalement agricoles et la
qualité des cours d'eau avec lesquels elles sont en relation. Les causes de dégradations
détectées sont les nitrates et les pesticides. Face a ce constat, de nombreux programmes
d’actions ont vu le jour dans le but de limiter I’impact de ces contaminations et de restaurer ou

de préserver 1’état des ressources.

1.1.4 Des actions pour la protection de la ressource

Le Nord du bassin de I’Adour est délimité en trois zones d’actions: le Schéma
d’Aménagement et de Gestion des Eaux (SAGE) de la Midouze, le SAGE Adour Amont et le
Plan de Gestion des Eaux (PGE) des Luys-Louts (Figure 1-6).

s
|:| SAGE Midouze ™. -~
[ ]sacE Adour Amont o

l:l PGE Luys-Louts
I:l Bassin Versant de |'Adour

Orist

Nord est Béarn .
50 km

— jﬁ' Source du Marseillon

PAT Zone vulnérable (2007-2013) Vallee

de I'Adour;

PAD Zone vulnérable (2007 -2013) \ =
*.  Tarbes

PAD Zone vulnérable (2002 -2006)

[[[[[I CCAE Zone sensible (2002-2006)

Périmétre du SAGE Adour Amont

25 km

Figure 1-6 : Délimitation des SAGE Midouze, Adour Amont et du PGE Luys-Louts, ainsi que
des zones des PAT (Plan d’Actions Territoriale), PAD (Programme d’Actions Départementales),
CCAE (Convention Cadre Agriculture et Environnement) du SAGE Adour Amont. (Modifié

d’aprés Pollution diffuse d’Origine Agricole, Programmes d’actions et bilans, 2008)
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Dans le cadre du SAGE Adour Amont, qui fat adopté en 1999 (le premier en France) de
nombreux programmes d’actions ont été mis en place, a differentes échelles et avec des
objectifs et des acteurs différents (Figure 1-6). Ces programmes s’appuient entre autres, Sur :
- la Directive Européenne de 1975 concernant la qualité requise des eaux superficielles
destinées a la production d’eau d’alimentation. Elle définit les exigences de qualité de
I’eau potable (normes de qualité) et les procédés de traitements types.
- la Directive européenne « Nitrates » du 12 décembre 1991 prévoyant un programme
de surveillance de la qualité des eaux et la delimitation de « zones vulnérables ».
Parmi ces programmes on compte, les Programmes d’Actions Départementales (PAD), les
Plans d’Actions Territoriaux (PAT) et la Convention Cadre Agriculture et Environnement

(CCAE) dont les principes sont présentés brievement ci-dessous.

Les Programmes d’Actions Départementales (PAD) en Zones vulnérables

Ces programmes sont définis par des arrétés préfectoraux et portés par les chambres
d’Agriculture. Ils sont appliqués sur des zones définies comme « vulnérables ». Les premieres
délimitations voient le jour en 1994 puis sont modifiées en 2002 (Figure 1-6). Elles
concernent dans un premier temps les communes dont les eaux superficielles ou souterraines
sont contaminées par des nitrates d’origine agricole avec des concentrations supérieures a 50
mg/L, ou entre 40 et 50 mg/L présentant une tendance a 1’augmentation. En 2007, dans une
logique de gestion de bassin versant, le zonage est étendu aux communes appartenant aux
bassins dont certaines étaient déja classées.
Ces PAD consistent en des mesures d’accompagnement et de sensibilisation dont certains des
objectifs sont :

- D’établissement de plans de fumure (apport de fumier) prévisionnels et de cahiers

d’épandage,

- la limitation d’apports d’azote organique,

- la pratique d’un raisonnement a 1’échelle de la parcelle agricole,

- le respect des périodes d’épandages et d’interdictions,

- le respect des conditions de stockage et d’épandage des effluents.
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Les Plans d’Actions Terrioriaux (PAT) en zones vulnérables

Ces actions, en partie financées par 1’Agence de I’Eau Adour Garonne dans le cadre de
programmes multi-acteurs, ont pour objectif de lutter contre la pollution diffuse par les
nitrates et les pesticides. Elles passent par :

- laréduction des pollutions a la source,

- la mise en place d’actions sur des territoires restreints (rapport cott/efficacité des
mesures),

- la création d’une solidarité de Bassin (en rapprochant les acteurs de 1I’cau potable de
ceux du développement agricole) pour favoriser les politiques préventives ou
curatives.

Sur le périmetre du SAGE Adour amont il existe trois zones de PAT : Sud Adour, Nord-est
Bearn et Vallée de I’ Adour (Figure 1-6).

La convention cadre agriculture et environnement (CCAE)2002-2006 Landes

Signée en 2002 entre la Chambre d’Agriculture et le Conseil Général des Landes (CG40)
pour une période de 5 ans, elle est destinée a la protection de la qualité¢ de 1’eau pour la
sécurisation de la ressource en eau potable, en conciliant agriculture et respect de
I’environnement.
Elle s’applique a trois zones prioritaires ne possedant pas de ressources de substitution,
Audignon, Orist et Arbouts (Figure 1-6) et s’appuie sur un réseau de surveillance en 7
points pour les riviéres et en 16 points sur les eaux souterraines.
Les programmes d’actions concernent la gestion :

- des effluents d’¢levage,

- des intrants fertilisants et phytosanitaires,

- des boues de station d’épuration (STEP),

- de ’irrigation raisonnée.
L’objet de notre étude fait partie de ces zones définies comme « sensibles» ou
«vulnérables ». En effet, la source du Marseillon est inscrite dans le bassin versant du
Gabas, fortement impacté par les pollutions d’origine agricole. De plus, elle correspond
a la partie libre des calcaires du Crétacé et est donc vulnérable aux pollutions de

surface, notamment via les cours d’eau qui circulent sur ces calcaires karstifiés.
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La suite de ce chapitre est destinée a la présentation de la source du Marseillon et de la

problématique qui a déterminé notre stratégie d’étude.

1.2 Présentation de la Source du Marseillon

La source du Marseillon est située au Nord de la commune d’Audignon, dans le département
des Landes, en région Aquitaine (Figure 1-7).
Elle fait partie du territoire de la Chalosse, (région Sud Aquitaine) qui présente des paysages

vallonnés et verdoyants, morcelés par un réseau hydrographique développé.

Figure 1-7 : Carte de France et zoom sur la région Aquitaine pour la localisation de la zone
d'étude (étoile) et photographie de la lagune du Marseillon

La source du Marseillon émerge par des griffons et forme un plan d’eau qui sera appelé
« lagune » dans ce document, de 2 a 3 m de profondeur. Le débit de la source est estimé a 170
I/s (Oller, 1986 ; data UPMC 2011) et I’eau est caractérisée par une température constante de

16°C qui témoigne d’une origine profonde d’une partie, au moins, des eaux du Marseillon.
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La source du Marseillon est caractérisée par une trés bonne qualité de ces eaux, ce qui en fait
une ressource importante pour la production d’eau potable. En effet, elle est exploitée par le
Syndicat Intercommunal des Eaux du Marseillon (SIEM) pour I’alimentation en eau potable
de 9 400 habitants, soit 23 communes. Cela représente un débit de production qui varie entre
4500 et 6500 m*/j selon les besoins. Chaque année ce sont donc 2 500 000 m® d’eau potable
qui sont produits par le SIEM (SIEM, comm. pers).

1.2.1. Exploitation de la ressource

La station du Marseillon a été construite des 1941 autour de la résurgence naturelle. Outre la
lagune, dont la forme a été artificialisée au fil du temps, la station comporte plusieurs

ouvrages (puits et forages) pour la production de 1’eau potable (Figure 1-8, Figure 1-9)
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Figure 1-8 : Plan de la station du Marseillon et de son périmétre de protection immédiat (PPI) et
les différents ouvrages (F1, F2, P1, P2 et FR) ainsi que la lagune et le réseau hydrographique.
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- Le puits P1(code BSS 09782X0006/P1) est le premier ouvrage, construit sous
I’occupation allemande en 1941, il mesure 3 m de profondeur et est positionné au-dessus
de griffons productifs.

- Un second puits P2 (code BSS 09782X0022/P2) est réalisé en 1968, afin d’augmenter la
production d’eau potable. Il mesure également 3m de profondeur et est situé a une
quinzaine de métres du P1.

- Un forage de reconnaissance FR (ou FO0) (code BSS 09782X0023/F0) est réalisé en 1990,
jusqu’a 78 m afin de repérer les niveaux producteurs. Le forage n’est pas exploité et est
laissé nu, sans tubage (Figure 1-9).

- En 1991, le premier forage de production, F1 (code BSS 09782X0024/F1) est réalisé. I
mesure 106 m de profondeur et son tubage est crépiné sur 4 niveaux différents (22-46 m,
52-64 m, 70-76 m et 88 — 100 m, Figure 1-9). Il traverse différentes formations
carbonatées, plus ou moins argileuses dans les 20 premiers métres et dolomitiques entre
81 et 94 m de profondeur.

- Un second forage, F2 (code BSS 09782X0025/F2) est réalisé en 1993 pour soutenir la
production et assurer une ressource supplémentaire en cas de probléme sur le F1. 1l ne

mesure que 35 m et ne présente qu’un seul niveau de crépine de 24 a 35 m (Figure 1-9).

32



Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

log F1 F1 F2

}Rm
[ ]
1
(]

46 m

il
=)

WLLLLUTIE R

et Argiles | = | ram

22

— .0
Calcaires || |
1
1
1

Calcaires fissurés
a remplissage
marneux

50

Calcaires fissurés

70m

7%m TEm

81
Calcaires
dolomitiques

8Em

94

TR |

[
—

Calcaires fissurés | 100 m

106 m

106

Figure 1-9 : Coupes techniques des forages F1, F2 et FR (en noir : le tubage, en pointillé bleus :

les crépines, et en hachuré : la cimentation) et log lithologique de F1 (Source : Infoterre)

En dépit d’une bonne qualité globale de ces eaux, les suivis sanitaires réalisés par 1’Agence
Régionale de Santé (ARS) et le Conseil Général des Landes (CG40) sur les eaux du
Marseillon témoignent néanmoins de la vulnérabilité de la ressource avec d’une part une
augmentation des concentrations en nitrate et d’autre part la détection de contamination fécale

sur les eaux brutes.

1.2.2 Des concentrations en nitrates croissantes

Les premieres études hydrogéologiques concernant la source datent de 1978. A cette époque,
Guingand et Roullin (1978) rapportent des concentrations en nitrates de 5 mg/L. En 1985,
Oller (1986) mesure des concentrations de 18 a 20 mg/L. Depuis, les analyses réalisées par le

CG40 et les services de I’ARS permettent d’observer des concentrations maximales de 28
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mg/L dans les années 2006-2009 suivies d’une certaine stabilisation autour des 24-26 mg/L
jusqu’en 2013 (Figure 1-10).
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Figure 1-10 : Evolution des concentrations en nitrate des eaux de la lagune et des forages du
Marseillon (* Oller 1986, site internet ADES)

1.2.3 Des épisodes de contamination fécale des eaux brutes

Des épisodes fréquents mais faibles de contamination fécale (détection d’Escherichia Coli et
Entérocoques) sont observés sur les eaux de la lagune (Oller, 1986) et des forages F1 et F2
(suivi sanitaire ARS). Si ces contaminations mesurées sur les eaux brutes avant traitement ne
constituent pas une limite pour la production de I’eau potable, elles t¢émoignent néanmoins de
transferts rapides entre le compartiment de surface et les eaux du Marseillon.

Ces différentes observations témoignent d’une contamination depuis le compartiment
superficiel liée a des activités anthropiques. La situation de la source du Marseillon dans un
contexte fortement agricole et la présence d’affleurements karstifiés semblent pouvoir justifier
de telles dégradations de la qualité de ses eaux.

Les contextes géologique, hydrologique et d’occupation des sols sont décrits ci-dessous.
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1.3 Le contexte géologique de la source du Marseillon

La source est située au sommet de 1’anticlinal d’Audignon et correspond a la résurgence
naturelle de 1’aquifére du Crétacé qui affleure dans la région d’Audignon (Figure 1-11). Ces
calcaires affleurent également dans la région de Pau et au niveau de I’anticlinal de Roquefort
(Figure 1-7, Figure 1-11). Ces différents affleurements constituent des zones de recharges
pour I’aquifére du Crétacé et du Dano-Paléocene qui le surplombe. En dehors de ces zones
specifiques, les calcaires du Crétacé constituent un réservoir aquifere trés profond (plusieurs
centaines de métres de profondeur).

Roquefort Audignon Pau Pyrénées

Sud
Nord Source du Marseillon 1

lwalv\% A/ﬁ/

10 km
—
Marnes et argiles e Circulation de l'eau
Calcaires du Danien
Calcaires du Crétacé ! Infiltration

Figure 1-11 : Schéma de I’anticlinal d’ Audignon (d’aprés CG40, comm. pers)

Au cceur de Danticlinal d’Audignon, les calcaires du Crétacé présentent des indices de
karstification. Le karst correspond au résultat du processus de dissolution des roches
carbonatées par 1’action de I’eau qui conduit a la formation de cavités et de conduits plus ou
moins développés et connectés. Les circulations d’eau dans de tels réservoirs sont alors
complexes car ces structures sont des zones préférentielles d’infiltration des eaux de surface et
de circulations rapides au sein de 1’aquifére.

Les travaux concernant la structure d’Audignon sont peu nombreux et pour la plupart
antérieurs aux années 1990. La thése d’Olivier Douez (2007) reprend certains de ces travaux
mais a une échelle beaucoup plus régionale et s’intéresse a 1’ensemble du systeme aquifere

multicouches. La série stratigraphique mise a I’affleurement par la structure d’Audignon est
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remarquable, allant de I'Albien au Miocéne (Figure 1-12 et Figure 1-13). Les formations ante-
miocénes sont fortement tectonisées et recouvertes en discordance par les formations
miocénes (sables fauves). Ce «nappage » masque la structure et rend difficile 1’étude

géologique (Oller, 1986).

Montsoué

f/"ﬁ—/
o Coudures
Horsarrieu

Ste Colombe
- Albien Danien (Paléocéne inf.) ~ ==eie Axe de I'anticlinal
- Cénomanien -Paléucéng === Failles
- Sénonien- Turonien |Gnucha de Coudures (Eocéne inf.) . Sources
- Campanien _| Couche de Sarraziet (Eocéne inf.) QO Villes
- Maastrichtien Trait de coupe

Figure 1-12 : Carte de la géologie de I'anticlinal d'Audignon. Localisation des sources du
Marseillon et de Peyradére et positionnement du trait de coupe de la figure 1-13 (d’aprés Oller,
1986).

La structure d’Audignon apparait comme un anticlinal faillé dissymétrique dont I’axe est
orienté Est-Ouest (Figure 1-13). Une faille Est-Ouest parallele a 1’axe du pli décale le
compartiment nord qui s’enfonce de 100 a 200 m environ (Figure 1-13). L’anticlinal est
légérement déversé avec des pendages plus faibles = 12-15° pour le flanc sud que pour le
flanc nord = 20 a 30°.
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Figure 1-13 : Coupe Nord-Sud de I'anticlinal d'Audignon (d’apreés Oller 1986)

La description succincte des différentes formations présentée ci-dessous résulte d’un travail
de synthese des travaux de Guingand et Roullin (1978), Oller (1986), Lachassagne et al.
(1998) et Douez (2007).

» Albien : Couches de Lagouardére (sommet du Crétacé inférieur)

Sur le flanc sud de ’anticlinal et sur les périclinaux est et ouest, I’Albien est représenté par
des marnes grisatres a noiratres plus ou moins calcaires de plus de 1000 m d’épaisseur,
formant un horizon imperméable total.

Sur le flanc nord de I’anticlinal, il s’agit en revanche de calcaires légérement argileux assez
durs, peu épais, karstifiés et aquiferes dans I’horizon supérieur. A la base, on retrouve les

marnes imperméables telles qu’observées sur le flanc sud.
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» Cénomanien : Couches du Pilo (base du Crétacé supérieur)

Le Cénomanien est une formation calcaréo-dolomitique de 200 a 250 m d’épaisseur. Elle

présente un degré important de karstification ce qui en fait un bon réservoir.

» Turonien, Sénonien-inférieur : couches de Jouansalles (Crétacé supérieur)

Cette série est constituée de calcaires cristallins, blancs a beiges, dolomitiques souvent
fissurés, présentant une épaisseur de 120 a 20 m d’Est en Ouest. Sa porosité matricielle et

fissurale en fait un bon aquifere.

» Campanien : couches de Pé-Marie (Crétacé supérieur)

Le Campanien est une formation de calcaires marneux a silex transgressif sur le Turonien, de
80 m d’épaisseur. Il présente une bonne porosité matricielle et une perméabilité fissurale

importante qui lui confére une qualité de réservoir.

» Maastrichtien : couches de Dumes (Sommet du Crétacé supérieur)

Le Maastrichtien est composé de calcaires marneux de 130 m d’épaisseur. Sa perméabilité
matricielle est pratiqguement nulle, il forme un mur a I’aquifére du Dano-Paléocéne dans la
plus grande partie de la région étudiée. Néanmoins, dans le peériclinal est ou les calcaires sont

souvent dolomitisés et toujours fissurés, il présente de bonnes qualités aquiferes.

» Danien : couches d’Arcet (Paléocéne)

Le Danien est représenté par des dolomies trés fissurées et presque constamment Kkarstifiées
sur 80 a 100 m d’épaisseur. Sa porosité matricielle vacuolaire et fissurale est importante, il

constitue un bon réservoir.

> Yprésien : couches de Sarraziet (Eocéne)

L’Yprésien est principalement représenté par des sables, couramment appelés « Sables infra
molassiques » (SIM), présents seulement dans le périclinal est de la structure (Eugenie-les-

Bains). Ces sables présentent de bonnes qualités de réservoir.
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» Formations des molasses et des sables fauves (Mio-Pliocene)

Les formations du Mio-Pliocéne se sont deposées en discordance sur les couches sous-
jacentes. Elles sont représentées par des molasses a I’ouest et par les « sables fauves » a 1’est.
Ce «nappage » par les sables fauves concerne les trois quarts de la superficie de 1’anticlinal
d’Audignon (Oller, 1986). Ces formations correspondent aux zones de reliefs et constituent

ainsi des aquiféres perchés de faibles extensions.

Les différentes formations décrites ci-dessus sont en contact les unes par rapport aux autres et
des échanges d’eau sont possibles entre les différents aquiféres a 1’échelle de ’anticlinal de
plus, I’influence de la tectonique n’est pas bien compris. Le réle de la source du Marseillon en
tant qu’émergence ou zone d’infiltration n’est pas clairement établit dans les différents

travaux précités.
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1.4 Le contexte de surface

La source du Marseillon est située dans la partie aval du bassin versant du Gabas (Figure 1-
14). 1l s’agit d’un affluent de la rive gauche de 1’Adour (Figure 1-15). La description de ses
affluents, ainsi que les caractéristiques de son bassin versant ainsi que 1’occupation des sols

sont présentés ci-dessous.

Figure 1-14 : Localisation de la source du Marseillon (SM) et de Banos (SB) vis-a-vis du Gabas

et du Laudon, des cours d’eau temporaires « i » et Casterra. Les étoiles représentent les
affleurements karstifiés (I’étoile orange correspond a la localisation des photos de la figure 1-16,
d’apreés Oller, 1986)

1.4.1 Description du bassin versant du Gabas et de ses affluents

Le Gabas, long de 117 km, prend sa source dans le département des Hautes Pyrénées (65),
puis traverse les Pyrénées-Atlantiques (64) et les Landes (40). Il rejoint 1’ Adour au niveau de
la commune de Toulouzette. Dans sa partie aval, il regoit la contribution de deux affluents
principaux, le Bas et le Laudon (Figure 1-15). Le premier prend sa source a Lauret et rejoint
le Gabas au niveau de Coudures pour une longueur de 28 km. Le ruisseau du Laudon,

s’écoule entre Hagetmau et Audignon sur 14 km de long.
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Figure 1-15 : Réseau hydrographique zoomé sur le bassin versant du Gabas et ouvrages de

transfert et de stockage d’eau. V = volume de stockage des réservoirs, Compagnie

d’Aménagement des Coteaux de Gascogne (CACG, comm. pers)

Le bassin versant du Gabas présente une superficie, a I’exutoire avec 1’Adour, de 420 km? et

une forme treés allongée puisqu’il mesure 85 km de long pour 6 km de large. Les points hauts

du bassin culminent a 540 m.
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Le Gabas a creusé les molasses argilo-sableuses éo-miocénes sur lesquelles se sont déposeés
les sables fauves. Dans la partie aval du bassin, le Gabas et le Laudon coupent 1’anticlinal
d’Audignon au sein duquel ils ont creusé les terrains carbonatés des séries du Crétacé au
tertiaire. Le caractere karstique des affleurements calcaires du Crétacé (Figure 1-16) rendent
possibles des infiltrations (pertes) des deux cours d’eau vers les eaux souterraines et

notamment en période de crues car la hausse des niveaux d’eau dans les riviéres et les nappes

peut mettre en connexion certains réseaux souterrains inactifs en d’autres périodes.

Figure 1-16 : Photos du lit du Laudon traversant les calcaires karstifiés du Crétacé (localisation
indiquée par I’étoile orange de la figure 1-14)

1.4.2 Le réseau de mesure de débits

Le débit du Gabas est mesuré quotidiennement au niveau de la commune de Poursiugues-
Boucoue, en amont de la confluence du Gabas et du Bas gérée par le Conseil Général des
Pyrénees-Atlantiques (CG64, Figure 1-15). Les données sont disponibles sur la banque hydro.
Néanmoins, aucune station n’existe en aval de la confluence du Gabas et du Bas, ¢’est donc la
chronique enregistrée a Poursiugues qui servira pour les analyses hydrodynamiques du Gabas,
en considérant qu’a cette échelle, la distribution de la pluie est homogene et que les
augmentations des niveaux du Bas sont synchrones avec celles du Gabas. En complément de
ce suivi, le débit en sortie du barrage tout a I’amont du Gabas est suivi par la CACG. De son
c6té, le Laudon ne dispose d’aucune station de mesure mais le CG40 réalise des mesures tous

les 2 mois sur le Laudon & Audignon.
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1.4.3 Reéseaux du suivi qualitatif

La qualité du Gabas est suivie a plusieurs endroits dans le cadre de différents réseaux de
surveillance. Le CG64 réalise des prélévements en amont, au niveau de Poursiugues-
Boucoue. Le CG40 s’occupe des prélévements a Aubagnan en amont de la confluence avec le

Bas et a Montaut en aval de la confluence avec le Laudon.

En ce qui concerne le Laudon, le CG40 réalise tous les 2 mois un suivi sur les eaux du

Laudon, a Audignon au niveau du point L0O1.

1.4.4 Usage des sols et irrigation

La totalité du bassin versant du Gabas est largement inscrite dans un contexte dominé par
I’agriculture. Prés de 80 % de la surface du bassin du Gabas est occupée par des terres
agricoles et 19 % par des foréts et milieux semi-naturels (SANDRE, CLC 2006).

Si on se réfere a la cartographie des principaux agrosystémes du bassin de 1’Adour (Figure
1-3), on constate que la partie amont du bassin versant du Gabas se situe dans la zone des
coteaux Béarnais, caractérisée par des cultures de mais et fourragéres et par des élevages
principalement bovins et porcins. La partie aval, ou se situent a la fois le Laudon et la source
du Marseillon correspond & la zone Adour et coteaux Landais caractérisée par la culture
intensive du mais et sa valorisation par 1’élevage de canards gras. Les bassins versants du
Gabas et du Laudon sont fortement incisés, les champs et les élevages sont situés sur les
reliefs (Figure 1-17). La proximité des cultures avec les cours d’eau favorise le transfert des

résidus azotés par lessivage des sols agricoles.
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Figure 1-17 : Carte de I’occupation des sols (données Corin Land Cover) et ombrage du modéle

numérique de terrain au 1/5éme (données AEAG) de la partie aval du bassin versant du Gabas

et localisation de la source du

La culture du mais nécessite un apport important d’eau des le mois de mai jusqu’a septembre.
Dans la région d’Audignon I’irrigation est assurée par des prélevements dans les riviéres et les
nappes (Figure 1-18). Des pompes sont installées dans le Gabas durant tout 1’été tandis que le

Laudon est mis en charge par des systémes de batardeaux afin d’immerger les pompes de

prélévement.

Marseillon

44




Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

Les eaux du Crétacé servent également a I’irrigation via les forages agricoles de Montaut,
Eyres-Moncube ou Audignon. Dans le cas du forage d’Audignon, les eaux pompées dans la

nappe sont « rejetées » dans le Laudon pour étre pompées a ’aval et dirigée vers les champs.

Les débits du Gabas et du Laudon sont trés influencés par ces périodes d’irrigation. Les
étiages du Gabas sont supportés par les lachers de barrage situé a Gardéres (65), tout a
I’amont du cours d’eau et dont la capacité de stockage est de 20 Mm®. Les débits du Bas sont
soutenus dans la partie amont par des transferts d’eau via le Bahus et dans la partie aval par
une retenue située a Coudures (capacité stockage = 1 Mm?®). Le Laudon, quant & lui, est
réalimenté par les eaux du barrage d’Hagetmau, situé sur le Louts, et dont la capacité de
stockage est de 2.5 Mm?®. De plus, pendant la période d’irrigation, il recoit également les eaux

issues de la nappe du Crétacé qui sont pompées via le forage d’irrigation (F3) a Audignon.

Figure 1-18 : Photos des différents ouvrages destinés a I’irrigation dans la région d’ Audignon. a.

pompes de prélevements dans le Laudon, b. systemes de batardeaux pour augmenter le niveau
dans le Laudon, , c. et d. forages agricoles d’Eyres-Moncube (Crétacé), e. pompe immergée dans

le Gabas
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Dans le périmétre de protection du Marseillon, les habitations sont peu nombreuses et
éparpillées et sont en assainissements autonomes. Les villes de Samadet, Coudures et
Aubagnan disposent de station de traitement des eaux usées qui rejettent les eaux traitées dans

le Gabas.

1.4.5 Conclusions sur le contexte de la source du Marseillon

La source du Marseillon est la résurgence de I’aquifére du Crétacé dont les calcaires
affleurent au sommet de I’anticlinal d’Audignon. Le caractére karstique de ces calcaires a
I’affleurement constitue une zone vulnérable aux pollutions de surface. Cette vulnérabilité est
d’autant plus marquée que les activités de surface sont principalement agricoles et constituent
donc un risque de contamination, en nitrates notamment, des eaux souterraines
potentiellement par infiltration depuis les cours d’eau.

C’est en tenant compte de ces différents aspects d’hydrogéologie, d’hydrologie et
d’occupation des sols que la stratégie d’étude a été développée. Le plan d’échantillonnage est
explicité ci-dessous, tandis que le chapitre 2 présentera en détail les différents outils utilises et

couplés dans cette approche.

1.5 Plan d’échantillonnage

L’objectif de ce travail est de tester I’utilisation de différents traceurs pour la détermination de
’origine des nitrates dans les eaux souterraines. Pour se faire, une stratégie d’échantillonnage

a été développée a différentes échelles spatio-temporelles :

- dans I’espace, I’approche s’étend de la caractérisation des masses d’eau régionales
(souterraines et superficielles) a celle, plus locale, de I’alimentation d’un des deux

forages du Marseillon (diagraphies)

- dans le temps, notre approche couvre un suivi des masses d’ecau a I’échelle

pluriannuelle jusqu’au suivi horaire (en période de crues) de ces masses d’eau.

Le nombre de points échantillonnés ainsi que la frequence des campagnes ont été adaptés au

cours de I’avancée des recherches et en réponse aux questions soulevées.
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1.5.1 Suivi mensuel (Marseillon, Banos, Gabas et Laudon)

Les eaux du Marseillon ont fait 1’objet d’un suivi régulier d’octobre 2010 a janvier 2013.
Dans un premier temps, d’octobre 2010 a janvier 2012, des campagnes mensuelles ont pu étre
réalisées grace au soutien technique du SIEM. Puis, jusqu’a janvier 2013 les campagnes sont
devenues bimestrielles (Figure 1-19). Les prélevements ont été réalisés dans la lagune, que
I’on trouvera sous 1’acronyme SM (source du Marseillon) dans la suite de ce manuscrit, mais

également a la sortie des forages F1 et F2.
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Figure 1-19 : Représentation des campagnes de prélevements assurées par I'UPMC et
chroniques de piézométrie de la source du Marseillon (data ADES) et du débit du Gabas (data

Banque Hydro)
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Pour chacune de ces campagnes, en paralléle des eaux du Marseillon, les eaux du Gabas et du
Laudon ont été prélevées (Figure 1-19). Le réseau de prélévements était initialement constitué
jusqu’en avril 2012 de deux points sur le Laudon (LO1 et LO3) et de trois points sur le Gabas
(G01, GO7, GA, Figure 1-21). Puis, seuls les points les plus proches de la Source (LO01 et
GO01) ont été maintenus pour la suite de 1’étude. Les prélevements ont préférentiellement été
réalisés au seau depuis des ponts. Quand les niveaux étaient trop bas, les prélevements se sont
fait directement dans le cours d’eau.

Enfin, lors de ce suivi régulier, la source de Banos (SB) qui est également une résurgence
naturelle des calcaires du Crétacé, située a moins d’un kilomeétre a 1’ouest du Marseillon
(Figure 1-14 et Figure 1-21), a pu étre échantillonnée. Les prélevements ont été réalisé a la
sortie d’un tuyau qui permet d’évacuer le trop-plein de la source (ce qui n’est pas pompé et

distribué pour I’AEP, Figure 1-20).

Figure 1-20 : Prélevement des eaux de la source de Banos

L’objectif de ce suivi mensuel était de couvrir I’ensemble des conditions hydrodynamiques :
basses eaux, hautes eaux de la nappe, étiages et crues des cours d’eau mais aussi d’observer
I’influence des pratiques agricoles (semis, épandages, irrigation, récolte) sur la qualité des

eaux superficielles et souterraines.
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Figure 1-21: Localisation des points de suivi, les cadres coloriés correspondent aux points suivis pendant toute la période de I’étude
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1.5.2 Suivi horaire lors des crues du Gabas et du Laudon

Afin d’observer I’effet des crues du Gabas et du Laudon sur la qualité des eaux du Marseillon,
trois préleveurs automatiques (Figure 1-22, Figure 1-23) ont été disposés sur les points de
suivis SM, L01 et GO1 (Figure 1-21) et programmés a un pas de temps de 3h ou 4h.

Partie supérieure
renfermant le boitier de
programmation

Partie inférieure
renfermant les flacons
de prélévement

Figure 1-23: Photo des préleveurs automatiques (de gauche a droite) au point SM, L01 et GO1
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1.5.3 Mesures et prelevements dans le forage F1

A une échelle beaucoup plus fine, le forage F1, profond de 106 meétres et crépiné sur 4
niveaux différents (Figure 1-9), a fait I’objet d’une étude de I’ensemble de la colonne d’eau.
L’objectif était d’observer la qualité de 1’eau aux différents niveaux sollicités par le forage.
Lors des campagnes des 15 février et 19 septembre 2011, des mesures in situ ainsi que des
préléevements d’eau réalisés a 1’aide d’une pompe immergée placée a différentes profondeurs
au sein de la colonne d’eau ont été effectués en conditions de pompage et en régime naturel.
Ces opérations ont nécessité l’intervention de nombreux acteurs (Géosciences Rennes,
I’Agence de I’Eau Adour Garonne (AEAG), SIEM, burecau d’étude Hydro Assistance,
UPMC). Le mode de prélevements est détaillé dans le chapitre 4, section

1.5.4 Echantillonnage des eaux souterraines

Afin de caractériser le pdle souterrain, différents forages régionaux ont été échantillonnés en
dehors des eaux du Marseillon et de Banos. Ces prélévements realisés sur des forages
d’irrigation et d’AEP ont nécessité 1’aide de plusieurs institutions telles que le CG40, les
syndicats d’irrigants (ASA) et les producteurs d’eau potable du Syndicat Intercommunal du
Nord-Est Landais (SINEL) et du Syndicat d’Equipement des Communes des Landes
(SYDEC). L’ensemble de ces prélévements est synthétisé dans le Tableau 1-1.

Tableau 1-1 : Liste des forages et des dates de prélévement par le CG40, I’ASA (association
syndicale autorisée) et ’'UPMC.

o Date de ;
Aquiféere Commune nom forage s Préleveur
prélevement
Crétacé Arue Lassalle oct 2011, janv 2013 UPMC
Crétacé Roquefort  Cheminde Crouze  oct 2011, janv 2013 UPMC
Crétacé Audignon Chrestian été 2011, été 2012 ASA, UPMC
Crétacé Eyres Moncube ASA été 2011, été 2013 ASA, UPMC
Crétacé Montaut Laheourere été 2011 CG40
Crétacé Mont de Marsan GMM1 janv-14 CG40
Dano-Paléocéne Eugénie Chicoy été 2011 CG40
Dano-Paléoceéne Fargues Laruchette été 2011 CG40
Dano-Paléocéne Maylis Saint Germain été 2011 CG40
Dano-Paléocéne Maylis Lacrouts été 2011 CG40
Dano-Paléocene Montsoué  Labarthe été 2011 CG40
Dano-Paléocene Montsoué  Bahus été 2011 CG40
Dano-Paléocene Montsoué  Cuma été 2011 CG40
Dano-Paléocene Saint Aubin  Sartout été 2011 CG40
Dano-Paléocéne Saint Aubin  source de Peyradére été 2011 CG40
Dano-Paléocene Sainte Colombe Lannebourdes été 2011 CG40
Dano-Paléocene Sarraziet Le Bas été 2011 CG40
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1.5.4.1 Forages de I’anticlinal d’Audignon

Sur I’anticlinal d’Audignon de nombreux forages, principalement d’irrigation ont été
implantés dans les formations carbonatés du Crétacé et du Dano-Paléocene qui affleurent. Les
forages ne sont accessibles qu’en période d’irrigation (de juin a septembre). Le CG40 réalise
chaque été une campagne de prélévements d’un grand nombre de ces forages agricoles. En
juillet et aolt 2011, puis en aolt 2012 des echantillons provenant des forages de la région
d’Audignon ont pu étre collectés (Figure 1-24). Dans le chapitre 4, I’hydrogéologie a 1’échelle

de P’anticlinal sera précisée.

Figure 1-24 : Localisation des forages suivis pour la caractérisation des eaux souterraines
régionales du Crétacé (vert) et de la masse d’eau Eocéne-Paléocéne (rouge) sur fond de carte
géologique au 1/50 000 *™ (BRGM, Infoterre)
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1.5.4.2 Forages de I’anticlinal de Roquefort

Outre la structure d’Audignon, les calcaires du Crétacé affleurent au niveau de 1’anticlinal de
Roquefort (au Nord-Est d’ Audignon, Figure 1-24) ou il est exploité pour 1’alimentation en eau
potable par les syndicats du SYDEC a Roquefort et le SINEL a Arue. Des prélévements ont

pu étre realisés en octobre 2010 et janvier 2013.

1.5.4.3 Forage de la partie captive de I’aquifére du Crétacé

Peu de forages recoupent le Crétacé dans sa partie captive du fait de son importante
profondeur (plus de 1000 m). Néanmoins, le forage de Mont de Marsan, utilisé pour le
chauffage de I’hopital de la ville s’enfonce jusqu’a 1850 m de profondeur ou il atteint le
Crétacé (Figure 1-24). Un prélevement a été réalisé en janvier 2014 grace aux services du
CG40.

1.5.5 Prélevements ponctuels Drains, fossés et petits cours d’eau

Dans la zone d’étude, les sources potentielles de nitrates sont les engrais minéraux et
organiques, les effluents d’¢levages et les eaux usées domestiques. Les voies de transferts en
surface ou vers les eaux souterraines sont multiples : cours d’eau, sols, nappes superficielles
(Figure 1-25).

Afin de caractériser ces poles et ces vecteurs, des prélevements ont éte réalisés sur des drains
et fossés et autres petits cours d’eau temporaires afin de mieux caractériser le compartiment
superficiel vis-a-vis de la contamination en nitrates. La carte ci-dessous permet de repérer la

localisation des différents points de prélevements (Figure 1-26).
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Figure 1-25 : Représentation schématique des sources et voies de transferts potentiels de nitrates
dans la zone d’étude. En vert, les calcaires du Crétacé, en rouge, les calcaires du Dano-

Paléocene.

Deux drains se jetant dans le Laudon, nommeés Drain 1 et Drain 2 correspondant a des tuyaux
crépinés enterrés qui débouchent au niveau de la berge du Laudon. Le Drain 1 est localisé au
pied d’une butte qui correspond a des formations superficielles des sables fauves sur
lesquelles on trouve des champs, des habitations isolées et un élevage de canards (Figure
1-27). Les eaux de ce drain, qui s’écoulent de fagon continue, semblent donc correspondre a

une nappe perchée de faible extension.
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Figure 1-26: Localisation des différents points échantillonnés comme vecteurs potentiels de

nitrates

Habitation en
systéme autonome

enherbée

Laudon

Figure 1-27 : Photo du drain 1 et de son environnement immédiat
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Un fossé drainant (qui part de la ville de Saint Sever et traverse les champs avant de se jeter
dans le Gabas a également été prélevé (FD1, Figure 1-27) ainsi qu’un petit fossé longeant la

route devant la station du Marseillon (FD2).

Figure 1-28: Fossé drainant 1

Deux petits cours d’eau affluents du Laudon, en amont de la source du Marseillon ont été
échantillonnés lorsqu’ils étaient en eau. Les eaux du cours d’eau noté « i » dans ce manuscrit,
proviennent au moins en partie du trop-plein de Banos, qui s’écoule a travers les champs a
proximité d’¢élevages de canards. Une retenue d’eau a été construite sur son tracé. La Casterra
est un cours d’eau temporaire qui s’écoule au pied d’une butte au sommet de laquelle un

couvoir a poussins est installé.

1.5.6 Les poles potentiels de nitrates

Afin de caractériser les différents poles potentiels de nitrates présents dans la zone d’étude,
différents échantillons ont pu étre collectés de facon ponctuelle :

- un échantillon de perles urées (engrais synthétiques)

- un échantillon de fumier de volaille

- deux échantillons de déjections fraiches de canard (en gavage) et de vache

- trois échantillons d’eau en sortie de station d’épuration

- un échantillon d’eau usée en sortie d’habitation
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- des échantillons de sols provenant de deux champs situés au nord et a I’est de la
station du Marseillon a différentes périodes agricoles (avant semis, sous maris, apres
récolte) et sous différentes conditions climatiques (sécheresse et pluviométrie
importante)

- trois échantillons de pluie recueillie au sein de la station du Marseillon

L’ensemble de ces prélévements ont pu servir a D’application des différents outils :
isotopiques, microbiologiques, datation des eaux (développés dans le chapitre suivant) dans le
but de répondre a différentes problématiques : contamination de surface, transferts vers les
eaux souterraines, alimentation de la source du Marseillon... Le couplage des outils
isotopiques des nitrates et du bore avec des traceurs microbiologiques est trés peu étudié.
Cette démarche méthodologique a fait 1’objet d’une publication dans la revue Environmental

Chemistry (Briand et al., 2013), elle est disponible en Annexe (Annexe 1).
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Chapitre 2 : Présentation des outils utilisés

Ces travaux de thése sont basés sur 1’application d’une approche multi-traceurs dans le but
d’établir une méthodologie pour la détermination de 1’origine des nitrates dans des eaux
souterraines. Les outils qui ont pu étre employés sur les échantillons collectés dans la région
du Marseillon sont empruntés aux disciplines de 1’hydrologie, de 1’hydrogéologie, de la
géochimie des eaux, de la biogéochimie isotopique et de la microbiologie.

Le principe d’utilisation mais aussi les limites de ces outils sont expliqués ci-dessous ainsi

que les méthodes de prélévements, de conditionnement et d’analyse propres a chacun.

Les prélevements sont réalisés dans un flacon en polypropyléne d’1 litre. Pour chacun d’eux,
deux flacons en polypropyléne de 60 mL sont filtrés sur des membranes en nylon de porosité
0.45 pum. Un des flacon est acidifié¢ a I’acide nitrique a 68 % jusqu’a un pH < 2 pour 1’analyse
des cations et I’autre est placé au congélateur jusqu’a 1’analyse des anions. L’ensemble de ces

mesures a été réalisé au laboratoire Bioemco.

e Les concentrations en Ca®" et Mg2+ sont mesurées en spectrométrie d’absorption
atomique, tandis que les concentrations en Na* et K* sont analysées en spectrométrie
d’émission atomique (SOLAAR S2, Thermo). La précision attendue est de 5%.

e Les concentrations en NOg, CI,, SO,% et PO,* sont mesurées en chromatographie
ionique a phase liquide (HPLC Dionex, colonne AS12) La précision attendue est de
5%.

e La concentration en HCO3™ est mesurée par titration pH-métrique de 1’alcalinité par

ajout d’acide sulfurique via une digiburette (Hach) par la méthode de Gran.

Le reste du volume du prélévement, sert aux analyses des compositions isotopiques des

nitrates et du bore, dont les principes d’utilisation et d’analyse sont présentés ci-dessous.
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2.1 Biogéochimie isotopique

La biogéochimie isotopique a pour objet d’expliquer la composition isotopique des ¢léments
présents dans les stocks naturels en considérant, d’une part I’origine de ces éléments et d’autre
part les modifications apportées a cette composition lors des processus de transformation
qu’ils subissent (Mariotti et Létolle 1977; Ostrom et al. 1998; Sebilo 2003; Liu et al. 2006).
Elle constitue alors un outil puissant pour la compréhension du fonctionnement des systéemes
environnementaux, lorsqu’elle peut s’appuyer sur des conclusions issues des méthodes plus
conventionnelles de diagnostic et d’établissement de bilans de circulation de matiére (chimie
des majeurs, hydrodynamique). Dans cette étude, les isotopes stables de 1’azote et de

I’oxygene entrant dans la composition du nitrate mais également ceux du bore ont été étudiés.

2.1.1 Définition d’un isotope et du fractionnement isotopique

Les isotopes d’un élément sont caractérisés par un méme numéro atomique (défini par le
nombre de protons) mais des hombres de masses (nombre de nucléons) différents. Beaucoup
d’éléments sont présents dans la nature sous différentes formes isotopiques, chimiquement
indiscernables, c’est le cas, entre autre, de 1’azote, de 1’oxygéne et du bore.

Par spectrométrie de masse on peut mesurer un rapport isotopique, R qui exprime dans un

composé donné, la proportion de I’isotope lourd par rapport a 1’isotope Iéger.

Ex: pourl’azote R =[®N.N]
pour I’oxygene R =["*0.1°0]

On définit la composition isotopique 6 (delta) comme la différence relative exprimée en pour

mille du rapport isotopique d’un échantillon par rapport a celui d’un étalon :

Réchamillon - Rc’mlon
8cchantillon (%0) = ( --- -- ) X 1000
Rélalon

Les étalons de référence sont propres a chaque élément. Pour ’azote il s’agit de 1’azote
atmosphérique N, pour lequel *N/*N = 3.613.10° (Mariotti, 1982). Pour I’oxygéne, ’étalon

de référence international est un échantillon moyen des eaux océaniques, le SMOW (Standard
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Mean Ocean Water) avec **0/*°0 = 2.0052.10°. Enfin pour le bore, le standard NIST SRM
951 (acide borique a 0 %o) est utilisé.

Il existe des différences de réactivités cinétiques entre les isotopes d’un élément, ce qui
entraine un fractionnement isotopique lors des réactions de transformation des composés.

Le fractionnement isotopique d’une réaction peut-étre défini par le rapport des constantes de

vitesse de cette réaction (k) pour les deux especes isotopiques. Il se note a et se calcule dans

le cas de ’azote par : o = kN / k14N

On définit également le facteur d’enrichissement isotopique de la réaction, €, exprimé en %eo :
€ =1000 (a-1)

Les cycles naturels et anthropiques des nitrates et du bore sont tres différents. La
biogéochimie isotopique des nitrates et du bore seront donc traitées séparément dans la suite

de ce chapitre.

2.2 lIsotopie du Nitrate

L’azote est un ¢élément essentiel pour la croissance et le développement des végétaux. Il est
naturellement présent dans 1’environnement sous différentes formes (Figure 2-1) :
- les ions : nitrates (NO3), nitrites (NO,") et ammonium (NHj4"),
- les gaz : ammoniac (NHs), diazote (N;), protoxyde d’azote (N,O), dioxyde d’azote
(NO,), monoxyde d’azote (NO)

- T’azote organique (Norg, ex : protéines).

Dans les sols, 1’azote se trouve principalement sous forme organique. Les processus de
minéralisation et de nitrification permettent la transformation de 1’azote organique en azote

inorganique, assimilable par les plantes (principalement sous formes de nitrates).

Les sources de nitrates présents dans les eaux superficielles et souterraines sont multiples. Sa
présence peut résulter de I’application directe d’engrais azotés, des dépbts atmospheriques,
mais aussi de la nitrification de composés azotés et des rejets d’eau usee (domestique ou
d’¢levages). Ces différentes sources sont caractérisées par des compositions isotopiques en
N et 80 différentes. Celles-ci sont alors plus ou moins modifiées au cours des différentes

transformations de production ou de consommation de nitrate.
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Ainsi la mesure isotopique d’un échantillon a un endroit donné et a un instant donné intégre a
la fois la signature isotopique de la source dont il provient mais également des processus qui

ont contribué a sa présence dans les concentrations mesurées (Kendall et al., 2007).

2.2.1 Le cycle de I’azote et fractionnement isotopique

Lors des réactions de transformation des composés de 1’azote et de I’oxygene, les liaisons
établies avec des éléments isotopiques Iégers se rompent Iégérement plus facilement que les
liaisons engageant des isotopes lourds. Les fractionnements isotopiques de 1’azote (Wada and
Hattori, 1978) et de 1’oxygene (Aravena et al., 1993; Mayer et al., 2001) associés aux
différentes transformations sont bien connus. Par définition, les réactions n’impliquant pas

d’oxygene, ne présentent pas de fractionnement isotopique de I’oxygene.

N, Dépots de

Fixationl

|

uonoatfuMu3q

uonbwwosuo)

MO des Minéralisation

sols Ammonification

Nitrification

Assimilation

28enlssaq

Assimilation

NOs

Figure 2-1: Principales transformations de I’azote dans les écosystémes (d’apres Kendall 1998)

La mineralisation (ou ammonification) de 1’azote est un processus hétérotrophe conduisant a
la production de NH,4" a partir de la matiére organique (MO) des sols. Dans des systémes non
fertilisés, la quantité de N produite par la minéralisation constitue un facteur majeur

controlant la disponibilit¢ d’N pour les plantes. La minéralisation est controlée par de
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nombreux facteurs environnementaux : le type de substrat organique, la temperature, le pH
des sols et ’humidité. Au cours de la minéralisation, la composition isotopique de 1’azote de
I’ammonium formé est la méme que celle du N organique.
La nitrification est la réaction qui conduit a la formation de nitrate a partir de I’ammonium. Il
s’agit d’une réaction d’oxydo-réduction chémolithothrophe qui se déroule en 2 étapes :
- T’oxydation du NH;" en NO; (nitritation ou nitrosation)
I’oxydation des NO,'en NOj (nitratation).

Les différentes études portant sur le processus de nitrification concernent essentiellement
I’étape de nitrosation qui constitue 1’étape limitante et qui conduit a la formation de NOy
appauvris en >N par rapport au NH,* de départ. L’ « enrichissement isotopique » est compris
entre -28 et -12 %o.

Au cours de la nitrification, sur les trois oxygeénes qui forment les nitrates, deux atomes d’O
proviennent de 1’eau du milieu tandis que le troisiéme provient de 1’0O2 atmosphérique (=
+23.5 %o, (Kroopnick and Craig, 1972; Mayer et al., 2001). En négligeant le fractionnement
isotopique durant I’incorporation de 1’oxygéne de I’eau et de I’atmosphére, la composition
isotopique de 1’oxygene des nitrates, issus strictement du processus de nitrification, se calcule

de la facon suivante :

5180-NO3 (%) = (2/3 5180-H,0) + (1/3 5'80-05)

Dans les sols, la volatilisation de I’ammonium (NH;") en ammoniac (NHs) peut avoir lieu,
surtout en présence de pH basiques. Ce processus s’accompagne alors d’un important
enrichissement de 1’azote de I’ammonium résiduel. Le facteur d’ »enrichissement isotopique »
de la réaction est évalué autour de - 20%o (Letolle, 1980), ce qui conduit, au terme de la

nitrification, a des nitrates enrichis en °N.

Enfin, la dénitrification qui consiste en la conversion des NO3 en N,O puis N, se produit en
milieu anaérobie. Les nitrates servent d’accepteur final d’électrons lors de la dégradation de la
matiére organique (MO) par les bactéries. Elle est donc favorisée dans les milieux a forte
teneur en eau, faible teneur en oxygene et fortes concentrations en NO3™ et en MO (milieu

réducteur).
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Les étapes limitantes de la dénitrification sont les deux premieres étapes (NOs = NO, >
NO) qui impliquent la rupture de liaisons N-O. Ce sont ces ruptures qui engendrent le
fractionnement isotopique 1ié¢ a la dénitrification car les liaisons établies avec ’isotope léger
sont plus aisément et plus rapidement brisées que celles faisant intervenir 1’isotope lourd.
Diverses études (Mariotti, 1982, 1994 ; Sebilo et al., 2001) ont montré que le fractionnement
isotopique total engendré par la dénitrification en systéme aquifére peut étre caractérisé par un

fractionnement de - 33 %o a -11 %o.

2.2.2 Compositions isotopiques attendues pour les différents pbles de nitrates

Les différentes sources de nitrates (engrais, azote organique des sols, eaux usées) sont souvent

caractérisées par des compositions isotopiques différentes (Figure 2-2).

- Dans les précipitations, les nitrates sont produits a partir de 1’azote atmosphérique,
caractérisé par un 8N voisin de 0 %o. Les valeurs de 520 sont trés variables [+20 a +70 %o]
du fait des réactions complexes qui se produisent dans la haute atmosphere et qui induisent

des fractionnements isotopiques de 1’oxygene (Mayer et al., 2001)

- Les engrais synthétiques sont produits par fixation industrielle de 1’azote atmosphérique en
NH3; puis son oxydation par 1’oxygene de I’air. Les compositions isotopiques de 1’azote et de
I’oxygéne de ces nitrates sont alors proches de celles de air : §'°N = 0 + 5 %o (Mariotti,
1982) et 520 ~ 23.5 %o (Kroopnick and Craig, 1972).

- Les nitrates issus des lisiers et des rejets domestiques sont caractérisés par des 5*°N élevés
(+2 a + 25 %o) en raison de la volatilisation plus ou moins importante de ’ammoniaque qui se
produit au cours de la minéralisation de I’azote organique de ces effluents. Le 880 est

compris entre -5 et +10 %o du fait de la contribution de 1’oxygéne de I’cau et de ’air.
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Figure 2-2 : Compositions isotopiques attendues des 8"°N et 'O des nitrates issus de différentes
sources (Kendall, 1998)
2.2.3 Limites de I’utilisation des isotopes des nitrates

Dans la majorité des cas, la détermination de I’origine des nitrates dans les eaux superficielles

et souterraines est complexe du fait :

- del

“existence de sources multiples dont les gammes de compositions isotopiques se

recouvrent (déchets animaux, domestiques, nitrates naturels des sols),

- des variations spatiales et temporelles des compositions isotopiques de ces sources,

- de la combinaison de pollutions diffuses et ponctuelles,

- de l’existence de plusieurs processus biogéochimiques qui modifient le signal

isotopique initial.

Cette difficulté peut étre levée grace a une approche multi-isotopes, multi traceurs, qui

prennent en considération des données hydrologiques et chimiques.
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2.2.4 Prélévements, conditionnement et méthodes d’analyses

Conditionnement

Pour l'analyse des rapports isotopiques de I’azote et de I’oxygeéne des nitrates, 60 mL
d’échantillon sont filtrés (filtres nylon, porosité 0.45 um), puis fixés avec du chlorure
mercurique (HgCl, a 6%) pour stopper toute dégradation des nitrates. Les échantillons doivent
alors étre stockés a température ambiante jusqu’a 1’analyse, du fait de la faible solubilité¢ du

HgCl, a basse température.

Analyses

Ces analyses ont été réalisées au laboratoire Bioemco selon la méthode «azide »
dénitrification chimique, qui se compose de deux étapes (Mcllvin et Altabet, 2005). Le
protocole plus détaillé est disponible en annexe (Annexe 2).

e Réduction des NO; en NO,’

Les échantillons sont passés a travers une colonne de cadmium qui permet la réduction des
nitrates en nitrites. La concentration en nitrites est mesurée en sortie de colonne (dosage

colorimétrique) afin de vérifier le rendement de la conversion.

e Réduction du NO, en N,O

Les NO; sont ensuite transformés en oxyde nitreux (N,O) gréce a I’utilisation de 1'azoture de

sodium (azide) (Mcllvin et Altabet, 2005) dans des vials en verre scellés.
Si I’ensemble des conditions est respecté, les compositions isotopiques de [’azote et de
I’oxygeéne des NO, sont representatives de celles des nitrates initialement présents dans

I’échantillon.

Le NO; gazeux s’accumule dans I’espace de téte (head-space) du vial et va étre analyse sur un

spectromeétre de masse de rapport isotopique (DeltaVplus, Thermo Scientific) couplé a un gaz
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bench (Thermofinnigan Gas Bench I1). La précision de la mesure est de 0.5%o pour le 5™N et
de 1 %o pour le §'%0.

Figure 2-3: Photos de la colonne et de la pompe (a gauche), pour la réduction des nitrates et
nitrites et des vials avant réduction des nitrites en N,O (a droite)

2.3 La composition isotopique du Bore : 6"'B

Le bore est un élément Iéger (masse atomique =10) que I'on retrouve naturellement a I'état de
trace dans I’ensemble des systémes aquatiques. Il possede deux isotopes stables, que sont le
198 et le B, dont les abondances respectives sont de 80,2 et 19,8 % (Chetelat et Gaillardet,
2005; Lemarchand et al., 2002). La trés grande différence de masse relative entre les deux
isotopes conduit a une trés large gamme de compositions isotopiques du bore présente dans la
nature, 8"'B ~ 90%. (Barth 1998; Chetelat et Gaillardet, 2005, Figure 2-4). Le caractére
hautement soluble du bore (sous forme d’acide borique H3BO3 ou d’ion borate B(OH)4™ en fait

un bon traceur dans les eaux souterraines (Basset et al., 1995).

Plusieurs études (Seiler, 2005; Widory et al., 2004, 2005, 2013) ont démontré 1’intérét de
coupler I’analyse isotopique des nitrates a celle du bore. Le bore est un élément ubiquiste, trés
soluble, co-migrant des nitrates dans la plupart des systéemes. 1l est naturellement présent a la
surface de la Terre, mais son utilisation dans de nombreux domaines (fabrication de
détergents, d’engrais entre autres) a conduit a une accumulation du bore dans les systémes
hydriques.

Les 8''B des différentes sources de bore peuvent donc aider a la détermination de 1’origine

des nitrates dans les eaux de surface et souterraines.
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Figure 2-4: Syntheése des compositions isotopiques observées pour différentes sources naturelles
et anthropiques du bore (établie & partir des travaux de @ Vengosh, 1994; @ Einhut,
1995 ; ® Komor, 1997; “ Mossadik, 1997; ©® Barth, 1998, 2000; ™® Widory 2004, 2013 ; ©
Kloppmann, 2009 ; 9 Petelet, 2009 ; @ Millot, 2010 et “? Bronders, 2012

2.3.1 Traceurs des contaminations anthropiques

Les eaux usées

Deés les années 1990, les concentrations et compositions isotopiques du bore ont été utilisées
dans de nombreuses études (Barth, 1998; Bassett et al., 1995; Vengosh et al., 1994) pour
mettre en evidence des eaux usées d’origine industrielle ou domestique dans des eaux
souterraines ou de surface (Barth, 1998, 2000 ; Bassett et al., 1995 ; Chetelat et Gaillardet,
2005 ; Leenhouts et al., 1998 ; Vengosh et al., 1994 ; Widory et al., 2004). En effet, le bore
utilisé dans les détergents et lessives (sous la forme de perborates de sodium) est caractérisé

par des 8B entre -5 a +13 %o (Figure 2-4). Le bore n’étant pas sensible aux traitements des
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stations d’épuration, les eaux usées domestiques sont donc caractérisées par des

concentrations importantes en bore et des 8B faibles (+5 & +12 %o, Figure 2-4).
Les contaminations agricoles

Basset et al. (1995), Komor (1997) et Widory et al. (2004) ont également prouvé I’ intérét des
isotopes du bore pour tracer des nitrates d’origine agricole dans les eaux superficielles et
souterraines, le bore entrant également dans la composition des fumiers et des engrais.
Chetelat (2005) rapporte des concentrations en bore variables pour les engrais, allant de
quelques ppb a 380 ppm et de 60 ppm dans un échantillon de fumier de porc séché (Komor,
1997).

Si la gamme de variation du 5''B dans les engrais est communément admise entre -10 a +12
%o, Widory et al. (2013) a mis en évidence des 8B de +20.6 %o et de 24.6 %o pour des
engrais de type « urée » et NPK (azote, phosphore et potassium). Les gammes de 5''B des
engrais et des fumiers se chevauchent largement, cependant, la mesure du *°N des nitrates de
ces échantillons permet de distinguer les sources engrais (8°N = 0 + 5 %) du pole
fumier (8"°N > 5 %o). Le couplage de ces mesures isotopiques permet donc en principe de

distinguer les pdles communs aux nitrates et au bore (Figure 2-5).
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Figure 2-5 : Synthése bibliographique des compositions isotopiques attendues des 8*'B et §°N
des différentes sources de nitrates et de bore (d’aprés Wassenaar, 1995 ; Kendall, 1998 ; Panno,
2011 ; Widory et al., 2013, Briand et al., 2013)
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2.3.2 Limites d’utilisation de I’isotopie du bore

Bien que le bore présente 1’avantage de ne pas étre sensible aux processus d’oxydo-réduction
et de réactions biologiques qui affectent les nitrates (Basset et al., 1995 ; Leenhouts et al.,
1998 ; Widory et al., 2004 ; Seiler, 2005), dans certaines conditions, le bore peut, lui aussi
étre soumis a des phénomenes de fractionnement important principalement dus a des
phénomenes d’adsorption dans les sols et notamment sur les argiles (Lemarchand, 2006). Ces
phénomenes conduisent alors a une diminution des concentrations en bore de la solution
accompagnée d’un enrichissement isotopique du bore résiduel (*°B préférentiellement
adsorbé, Vengosh et al., 1994 ; Leenhouts et al., 1998 ; Barth, 1998 ; Seiler, 2005).

C’est bien I’utilisation couplée avec les isotopes stables des nitrates qui peut fournir des
informations précieuses quant a 1’origine de ces derniers dans les eaux de surface ou les eaux

souterraines.

2.3.3 Prélévements, conditionnement et méthodes d’analyses

Conditionnement

Pour l'analyse des rapports isotopiques du bore, 250 ml d’échantillon sont filtrés (filtres
nylon, porosité 0.45 um), puis acidifiés jusqu’a pH<2 avec de 1’acide nitrique (68%) et placés

au réfrigérateur jusqu’a 1’analyse.

Analyses

Les mesures des rapports isotopiques du **B/*°B ont toutes été réalisées au laboratoire de
Géochimie et Cosmochimie de I'Institut de Physique du Globe de Paris (IPGP). Aprés une
premiére étape d’extraction du bore par chromatographie d’échange d’ions, les échantillons
sont analysés sur un MC-ICP-MS (Neptune, ThermoScientific) équipé d’un nébuliseur a
injection directe (d-DIHEN, Analab, Louvat et al. 2011).
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- Séparation du bore

Les eaux naturelles contiennent une grande variété d’éléments, dont les alcalins et alcalino-
terreux susceptibles de produire des effets de matrice lors de 1’analyse du bore au
spectrometre de masse. Il est donc nécessaire de purifier les échantillons avant analyse.

Pour une analyse optimale du bore il est souhaitable de travailler avec une quantité de bore de
300 ng. Pour certains échantillons, la concentration en bore a pu étre mesurée préalablement
par un spectrometre ICP optique. Pour les autres, les concentrations brutes des échantillons
ont été estimées préalablement a toute mesure isotopique puis mesurées sur le Neptune apres

passage sur colonne.

Pour la séparation du bore, des colonnes contenant 50 pl de résine Amberlite IRA 743 sont
utilisées. Cette résine agit comme un échangeur d’ions et présente une forte affinité pour le
bore pour des pH = 7-10. La résine est constituée d’un squelette de polystyrene sur lequel sont
greffés des groupements fonctionnels amine tertiaires qui sont des acides faibles de pKa = 7,
ce qui permet 1’¢lution du bore a des pH < 7. Avant le passage de I’échantillon, la résine est
rincée et conditionnée par ajout de HNO3 puis d’eau a pH 9, pour étre dans les conditions

favorables a la rétention du bore.

L’échantillon est port¢é a un pH = 9 par ajout d’ammoniaque distillé (Lemarchand et al.,
2002). Une fois I'échantillon passé sur la résine, la colonne est rincée avec de l'eau et du
NaNOs pour éluer les cations et les anions restants dans la résine. Enfin, le bore retenu sur la
résine est élué avec du HNO;3 (0.5M et 0.1M, Paris et al., 2010, Lemarchand et al., 2002).

Pour les échantillons solides (sols, déjections animales et perles urées) des fusions alcalines
ont éte réalisées en utilisant un fondant (K,CO3), dans des creusets en platine placés dans un
four a 950 °C. Le verre obtenu est alors dissout dans une solution d’eau acidifiée (HNO3) qui
est ensuite passée sur une colonne cationique pour permettre la rétention d’une grande partie

des cations puis sur colonne Amberlite IRA 743.

- Détermination des rapports isotopiques du bore

Les concentrations en bore et les rapports isotopiques *B/*°B des solutions obtenues en sortie
de colonne sont mesurés sur un spectromeétre de masse multi-collection a source plasma MC-
ICP-MS (Neptune).
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La mesure de chaque échantillon est encadrée par deux mesures d’un standard (NIST SRM
951 4 8B = 0 %o par définition) préparé a la méme concentration que cet échantillon
(méthode de «standard-sample bracketing » = SSB). Chaque échantillon est passé au
minimum 2 fois et la répétabilité des mesures de *B/*°B est de 0.25 %o (25) (Louvat et al.,
2011).

2.4 Des traceurs microbiologiques spécifiques

Outre des concentrations croissantes en nitrates, les eaux du Marseillon connaissent des
épisodes fréquents de contaminations fécales. Ces contaminations sont mises en évidence par
la détection de bactéries indicatrices dont les plus utilisées sont Escherichia Coli et
Entérocoques.

Cependant, des indicateurs dits « alternatifs » ont été développés afin de déterminer la source
de la contamination fécale observée dans le milieu aquatique. Parmi ces indicateurs, on trouve
les Bacteroidales et les bactériophages dont 1’analyse génétique peut renseigner sur le type
d’hote dont ils sont issus (Paris, 2010 ; Schneider, 2011).

2.4.1 Les Bacteroidales

Les Bactéroidales sont un ordre de bactéries strictement anaérobies comprenant 2 genres :
Bacteroides et Prevotella. Le premier est largement étudié comme traceur de I’origine des
pollutions fécales. En raison de leur caractére anaérobie les bactéries de cet ordre sont en
grande majorité non cultivables. Cette difficulté de cultiver les Bacteroides a contribué au
développement de leur étude par biologie moléculaire

Ce genre fait partie de la flore fécale humaine et animale. Il représente 20 a 54 % de la flore
fécale humaine (Franks et al., 1998; Hold et al., 2001; Suau et al., 1999), environ 10% de la
flore fécale porcine et bovine (Dowd et al., 2008; Leser et al., 2002) et seulement 2% de la
flore fécale du poulet (Zhu et al., 2002).
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Spécificité d’hotes : marqueurs spécifiques

Des expériences portant sur I’ADN de ces bactéries ont permis de mettre en évidence des
marqueurs spécifiques de contamination d’origine :
- humaine : HF183, (Mieszkin et al., 2010)
- ruminants : BacB2, Rum-2-Bac, (Mieszkin et al., 2010), BacR (Reischer et al., 2006)
- porcine : Pig-1-Bac et Pig-2-Bac, (Mieszkin et al., 2010 ; Seurinck et al., 2005)

Un marqueur général, appelé AllBac, permet de mettre en évidence 1’ensemble des
Bacteroidales (Layton et al., 2006).

Les Bacteroidales présentent donc une répartition hote spécifique Cette spécificité d’hote
observée pourrait s’expliquer par I’évolution de ces bactéries dans différents types de

systemes digestifs.

Limite des margueurs

Les différents marqueurs mis au point sont plus ou moins spécifiques de leur cible. Par
exemple, le marqueur HuBac (humain) présente 32% de faux positifs (Layton et al., 2006)
avec une mise en évidence dans des échantillons porcins, canin et bovin, poissons. Ainsi les
différents marqueurs développés jusqu’a présent ne seraient pas tous strictement discriminants
d’un hote précis.

Les Bactéroidales ont été proposées comme indicateurs, notamment en raison de leur
caractere anaérobie qui rend peu probable leur croissance dans I’environnement. Cependant,
la survie et la multiplication des Bacteroidales dans I’environnement mériteraient d’étre

précisees.

2.4.2 Bactériophages ARN-F spécifiques

Les Bactériophages ARN-F spécifiques sont des virus appartenant a la famille des
Leviviridae, qui envahissent spécifiquement des cellules bactériennes présentes dans le tube
digestif. Les bactériophages ARN-F spécifiques sont divises en 4 génogroupes de Gl a GIV.
Ils font partie de la flore intestinale habituelle ou occasionnelle des mammiféeres. Ainsi, ils
sont détectés dans 45, 60 et 70% des échantillons de selles de bovins, de porcins et de

volailles respectivement, mais dans seulement 10% des échantillons de feces humains
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(Schaper et al., 2002) avec de grandes variations de concentrations entre les individus. Ils sont
régulierement mis en évidence dans les différents compartiments hydriques avec des
fréquences de détection variables en fonction du type de milieux.

L’analyse d’échantillons d’caux usées et de feces de différentes origines a mis en évidence
une répartition particuliere des différents génogroupes selon leur origine (Blanch et al., 2006;
Schaper et al., 2002). Ainsi, les génogroupes | et 1V sont retrouveés majoritairement dans les
¢échantillons d’origine animale tandis que les groupes II et IIT sont principalement associés a

des échantillons d’origine humaine (Furuse et al., 1981).

Limite des marqueurs

Malgré tout il semble que la spécificité d’hote chez les Bactériophages ARN-F ne soit pas
totale. Ainsi, des Bactériophages du génogroupe Il ont déja été détectés dans des échantillons
provenant de volailles, de bovins et de porcins (Schaper et al., 2002). Ainsi, la régle est
statistiquement valable mais n’est pas absolue.

Les Bactériophages ARN-F spécifiques présentent une faible probabilité de croissance dans
I’environnement (Novotny and Lavin, 1971). Cependant la persistance des phages est variable
et dépend entre autre du génogroupe. Le Gl serait globalement le plus résistant tandis que le
GIV serait le plus sensible (Schaper et al., 2002)

L’utilisation et I’interprétation des concentrations des différents marqueurs microbiologiques
sont contraintes par plusieurs critéres. En ce qui concerne les Bactéroidales, les limites de
détection peuvent varier de plusieurs ordres de grandeur entre deux analyses. Ainsi, la non
détection d’un marqueur sur un échantillon ne garantit pas son absence ou bien méme une
baisse de concentration. En revanche, la présence d’un marqueur Bactéroidale a une
concentration supérieure & un seuil de significativité, fixé a 10* copies/2100mL (projet
MARQUOPOLEAU) est une information robuste.

Pour les bactériophages, les quatre génogroupes ne sont pas aussi instructifs les uns que les
autres, ainsi, si le génogroupe | (GI) est statistiquement associé a une contamination fécale
d’origine animale, sa présence n’est pas une preuve absolue d’une telle contamination, il doit
étre alors conforté par I’utilisation d’autres marqueurs. En revanche, la présence de phages de

type GIl, dans une proportion supérieure a 20 % de la totalité des phages (projet
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MARQUOPOLEAU) obtenus sur au moins 12 plages de lyses (projet MARQUOPOLEAU)

est une preuve d’une contamination humaine des eaux étudiées.

Pour la derniere campagne (janvier 2013), un traceur génétique supplémentaire, spécifique de
la contamination fécale de type « oie-canard-poulet » (Green et al., 2012) a pu étre teste sur
les différents prélévements.

L’étude de ces indicateurs microbiologiques (Bacteroidales et bactériophages ARN-F)

peut donc apporter des informations précieuses sur I’origine de la contamination s’ils

sont intégrés a une approche multi-traceurs.

2.4.3 Prélévements, conditionnement et méthodes d’analyses

Prélévement et conditionnement

Les préléevements pour les analyses microbiologiques sont réalisés dans des flacons de 1 L
pour les eaux de surface ou des bidons de 5 L pour les eaux souterraines. Ces derniers
contiennent du thiosulfate de sodium qui vise a neutraliser le chlore potentiellement présent
dans I’eau pour éviter une dégradation des organismes microbiologiques. Les échantillons
sont envoyeés par glaciere le jour méme au laboratoire d'Eurofins Expertise Environnementale

basée a Maxéville.

Analyses

Les indicateurs standards de contamination fécale ont été mesurés par des méthodes
standardisées. Dans le cas des eaux souterraines, les méthodes par filtration ont été utilisées :
coliformes totaux et Escherichia coli (NF EN ISO 9308-1) et entérocoques (NF EN ISO
7899-2). Pour les eaux de surface les méthodes par microplaques (méthode statistique NPP)
ont été utilisées : Escherichia coli (NF EN ISO 9308-3) et entérocoques (NF EN ISO 7899-1).
Bien qu’il ne s’agisse pas d’indicateurs de la contamination fécale, le dénombrement des
flores aérobies revivifiables a 22 et 36 °C permet d’apprécier le niveau de contamination
globale d’un échantillon. Ce dénombrement est réalisé selon la méthode par incorporation

décrite dans la norme NF EN ISO 6222 (1999)
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L’ensemble des techniques et protocoles d’analyse est décrit dans le rapport de M. Schneider
(2011).

Les bactériophages ARN-F spécifiques sont dénombrés en concentrant 1’échantillon d'eau
selon la méthode de filtration- élution décrite par Mendez et al., (2004). La mise en culture
des Bactériophages est faite, a partir des échantillons concentrés, selon la méthode décrite
dans la norme NF EN ISO 10705-1 (2001). Les plaques de lyse contenant des bactériophages
ARN-F spécifiques sont recueillies et stockées a -20 ° C jusqu'au génotypage. Celui-ci est
réalisé par RT-PCR (reverse transcription réaction de polymérisation en chaine quantitative en

temps réel) réalisé en une seule étape (Ogorzaly et al., 2009).

La recherche des Bactéroidales (HF183, Rum-2-Bac, BacR, BacB2, Pig-1-Bac et Pig-2-Bac)
est réalisée par filtration a travers une membrane de polycarbonate (porosité 0,22 um). Le
filtre est stocké a -80 ° C jusqu'a I'extraction de I'ADN avec le minikit Qiamp ADN (Qiagen).
Les réactions de PCR ont été effectuées en double pour chaque échantillon avec un

thermocycleur 6000 Rotor gene.

La présence de ces micro-organismes dans les eaux souterraines témoigne de I’impact
des eaux de surface. Les outils de datation des eaux peuvent apporter des informations

semi quantitatives sur ces apports d’eau de surface.

2.5 Outils de Datation des Eaux

Dans les cas de contamination des nappes souterraines, estimer un « age » de 1’eau (temps de
résidence) permet de tester ou de compléter les hypothéses construites grace aux analyses
chimiques ou isotopiques. La détermination de la source des nitrates ne suffit pas toujours a
comprendre les mécanismes de transfert des contaminants depuis la surface vers les eaux
souterraines. La datation des eaux peut apporter ces informations temporelles, nécessaires a la
compréhension du systeme mais aussi a la proposition de remédiations.

De plus dans le cas du Marseillon, la présence d’organismes microbiologiques dans les eaux
souterraines indique une relation assez rapide avec les eaux de surface. La mesure des

concentrations de certains gaz dissous permet d’estimer la proportion de ces arrivées d’eau.
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2.5.1 Principe

Les chlorofluorocarbures (CFCs) sont des composés synthétiques produits par I’industrie
depuis les années 1930. Les CFC-11 et CFC-12, sont principalement utilisés dans les
réfrigérateurs et les systemes de climatisation, les CFC-113 sont des solvants et 1’hexafluorure
de soufre (SFg) est utilisé pour ses propriétés d’isolant thermique et électrique. Depuis les
années 1950 pour les CFCs et 1960 pour les SFg, ces gaz s’accumulent dans I’atmosphére ce
qui en fait de bons traceurs pour dater les eaux dont la recharge a eu lieu il y a moins de 60
ans (Figure 2-6). En 1987 I’utilisation des CFCs est interdite par le protocole de Montréal car

ils font partie des gaz responsables de la destruction de la couche d’ozone.
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Figure 2-6: Evolution des concentrations des CFCs (en pico mol/L) et SF¢ (en femto mol/L) dans
les eaux souterraines de I’hémisphére nord pour une température de recharge de 10°C et une

altitude proche du niveau de la mer (Darling, 2012)

Le principe de la datation des eaux souterraines par les CFCs et le SF¢ repose sur le fait que
I’eau présente dans la zone non saturée est en équilibre avec 1’atmospheére, lorsqu’elle entre
dans la zone saturee elle enregistre les concentrations en CFCs et SFg atmosphériques du
moment de la recharge et gardera cette « signature » tout au long du parcours dans 1’aquifére.
Cette signature (concentration) correspond a 1’age de la recharge (Ayraud et al., 2006).

L’utilisation de ces gaz anthropiques comme indicateurs du temps de résidence des eaux

souterraines est basée sur
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1) la connaissance précise des concentrations de ces gaz (CFCs et SFg) dans 1’atmosphére
depuis le début de leur émission (Figure 2-6),

2) la répartition homogene de ces gaz dans 1’atmosphére (contrairement au tritium) et

3) I’hypothése que la solubilité des CFCs et des SF6 soit régie par la loi de Henry a la
température de recharge (Darling et al., 2012).

2.5.2 Limites

Théoriqguement, la mesure de la concentration de ces gaz dissous dans les eaux souterraines

peut étre rattachée a un age de recharge mais dans la pratique il peut y avoir de nombreuses

limites dont certaines sont expliquées ci-dessous.

La température et I’altitude de la recharge peuvent jouer sur la solubilité des gaz et donc
sur leurs concentrations dans les eaux (Ayraud et al., 2006 ; Darling et al., 2012). Le
phénoméne d’excés d’air, (principalement pour le SF6) peut amener a surestimer 1’age de
I’eau lors de la dissolution de bulles d’air emprisonnées dans 1’eau au moment de la
recharge (Heaton et VVogel, 1981). La mesure des concentrations des gaz nobles Argon et
Néon permet alors de calculer la température de recharge et de faire une correction de cet
exces d’air (Ayraud et al., 2006)

Des phénomenes de « contamination » lithologique pour les SF6 et anthropiques pour les
CFCs (Busenberg et Plummer, 1992 ; MacDonald et al., 2003) peuvent conduire a des

concentrations anormalement élevées dans les eaux.

Les CFCs et particulierement les CFC-11 et CFC-113 sont par ailleurs trés sensibles a la
dégradation microbienne qui opére dans les milieux réducteurs (Ayraud et al., 2006 ;
Khalil et Rasmussen, 1989 ; Sebol et al., 2007). C’est pourquoi il est trés important

d’avoir une idée des conditions redox du milieu.
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e Une autre difficulté réside dans la forme des courbes de concentration en CFCs dans
I’atmosphére. Avec une forme en «cloche » (Figure 2-6), une concentration peut
correspondre a deux &ges. Néanmoins, la décroissance de chaque gaz est différente et

I’utilisation de rapports entre deux CFCs permet de lever cette incertitude.

e Enfin, les eaux souterraines dont on souhaite estimer 1’dge sont rarement issues d’une
unique recharge mais plutdét de mélanges de plusieurs flux au sein d’un forage ou d’un
aquifére. Cependant, méme si la détermination d’un « &ge » absolu de 1’eau n’a pas
toujours de sens, les CFCs et le SF6 peuvent étre utilisés comme des traceurs d’eau
récente au sein d’un mélange dont les proportions peuvent étre calculées (Darling et al.,

2012).

2.5.3 Prélévements, conditionnement et méthodes d’analyses
L’ensemble du matériel de prélévement provient du laboratoire Géosciences Rennes et les
analyses ont été réalisées par la plateforme de datation CONDATE de I’Observatoire des

Sciences de I’Univers de Rennes.

Prélévement et conditionnement

Lors du prélévement, des précautions doivent étre prises pour éviter tout contact de I’eau avec
I’atmosphere. Pour les CFCs et SF6 I’cau est conditionnée dans des ampoules en acier
initialement remplies de N, et équipées de deux vannes-deux-voies a chaque extrémité
(Figure 2-7). On utilise des ampoules de 30 ml pour les CFCs et de 300 ml pour le SF6. Pour
chaque point échantillonneé, on préleve idéalement deux ampoules pour les CFCs et deux

ampoules pour le SF6.
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Figure 2-7: Ampoule en acier de 30 ml utilisée pour le prélévement des CFCs

Analyse

Les CFCs et SF6 sont peu solubles dans I’eau, ils sont donc présents a 1’état de traces (pico-
moles par litre) dans les eaux souterraines (Lovelock et al., 1973). Il est donc nécessaire
d’utiliser une technique de dosage trés sensible et adaptée aux composés gazeux de faible

poids moléculaire.

Les mesures des concentrations du SF6 et des CFCs sont réalisées par la méthode de « purge
and trap » (Pruvost et al., 1999) décrite dans les travaux de Ayraud et al., (2006), Labasque et
al., (2006, Figure 2-8). Les concentrations en CFCs et SF6 sont obtenues par bullage a
’azote, puis par piégeage a -100°C (Hayesep D© trap). Une désorption a chaud est ensuite
réalisée afin d’injecter les gaz extraits dans un chromatographe équipé d’un détecteur a
capture d’électron (GC-ECD) afin de les séparer. La précision analytique est de 3%
(Labasque et al., 2006).
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Purge and trap

Chromatographe en phase gazeuse

Systéme de purification de
I"azote

Figure 2-8: Montage analytique de mesure des CFCs réalisé a Géosciences Rennes (Labasque et
al., 2006)

Chacun de ces outils (isotopiques, microbiologiques et datation) a été employé sur des
échantillons sélectionnés pour répondre a des questions spécifiques.

2.6 Synthese des prélévements et analyses

Le plan d’échantillonnage a représenté 39 campagnes de prélévements dont 10 ont été
assurées par le SIEM. Lors de ce suivi, 425 échantillons (hors préléevements automatiques en
période de crue) ont été collectés.

Si les concentrations des éléments majeurs (Ca**, Mg®*, Na*, K*, HCO5, NOg", SO4%, PO4)
de ces 425 échantillons ont été mesurées, les différents outils présentés précédemment dans ce
chapitre n’ont été appliqués que pour un nombre plus limité d’échantillons. Le tableau I1-1
résume le type d’analyse et le nombre d’échantillons concernés pour les différents suivis

menés durant cette étude.
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Analyses "Classiques”

Parameétres
Isotopes NO3 Isotopes B Microbiologie | Datation Anions Cations physico-
chimiques
NombreTotal | ..\ et 5180 5118 bactéroidales | .- cr6 |Nn03 1 S04 Poa HCO3| ca Mg K  Na | pH Teau Cond
d'échantillon Bactériophages
F1/F2/sM 39;36;39 21;14;8 2;7;6 11;9;16 3711l
SB 30 2 2 1 0
Suivi réguli
UIVITeBUTer I audon L01/108 38; 28 2 7 16 0
Gabas G01 / G07/ Gaval 36, 27,29 10 6 13 0
SM 82 3= 3* 7* 0
Suividecrues  [Laudon LO1 79 - 2 10* 0
Gabas GO1 50 4* 3* ™* 0
févr-11 5 5 3 5 5
Diagraphies F1
Gropht sept-11 6 6 2 5 6
Casterra 9 1 0 1 0
- "trop plein Banos" | 14 3 0 5 0
Prél t
r":ﬂ";ﬁ:: *  [Fossés 10 8 8 7 0
I Drains 8 4 4 1 0
supplémentaires - -
STEP / Drain domestique 4;1 31 23l 1;0 0
Pluie 5 1 1 0 0
Crétacé Roquefort/ Arue 2;2 2;2 1211 0 1;1
Prélévements  |crétacé zone Audignon 10 7 6 0 0
souterrain régional crétacé Partie captive 1 0 0 0 0
Autre (Eocéne, Dano-Paléocéne) 12 6 1 0 0

analysé
non analysé
non validé

compris dans le suivi régulier

Tableau I1- 1 : Synthése des analyses réalisées sur les différents types de prélévement
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Chapitre 3 : Caractérisation du compartiment

de surface

D’une maniére générale, les cours d’eau intégrent a la fois spatialement et temporellement les
contaminations en nitrate du compartiment de surface susceptibles de contaminer les eaux
souterraines. C’est pourquoi, dans ce chapitre, les eaux de surface et en particulier celles du
Laudon et du Gabas sont caractérisées grace a des traceurs géochimiques, isotopiques et
microbiologiques. Ces données sont mises en parallele avec des points identifiés comme étant

des sources ou des vecteurs potentiels de nitrate dans la zone d’étude.

3.1 Fonctionnement hydrologique

La chronique de débits journaliers du Gabas mesurés a la station de Poursiugues-Boucoue est
présentée dans la Figure 3-1. On observe alors que le débit de « base » du cours d’cau est de
’ordre de 1 2 3 m%/s,

Les crues sont réparties selon deux types, en fonction de la saison : en saison chaude (d’avril a
octobre), induites par des orages localisés sur un ou plusieurs secteurs du bassin et celles en
saison froide (d’octobre a avril), succédant a des évenements pluvieux plus durables sur la

quasi-totalité du bassin versant.

Les débits mesurés dépassent alors souvent les 10 m*/s. En dehors de ces événements on ne
constate pas de période de hautes eaux et de basses eaux. Ceci peut s’expliquer par la
présence du barrage en amont du Gabas (Figure 1-15) qui, tamponne les hautes eaux par le
remplissage de ce réservoir (20 Mm?®) puis par les lachers de barrage en été dont le débit
correspond au debit total du Gabas mesuré a Poursiugues.

A Audignon, en période estivale, les eaux du Gabas correspondent donc a ces eaux
précédemment stockées dans le barrage ainsi qu’aux eaux apportées par la confluence avec le

Bas.
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Figure 3-1 : Evolutions du débit du Gabas a Poursiugues et du Laudon a Audignon mises en
paralléle des chroniques des lachers de barrage sur le Gabas et de la pluviométrie mesurée a
Saint-Sever (source : Banque hydro, CACG, CG40 et météociel)

Les chroniques journaliéres de pluviométrie et de débit du Gabas ont fait I’objet d’une analyse
statistique pour quantifier I’importance et la vitesse de réaction des débits du Gabas a la
pluviométrie. Un corrélogramme croisé a été réalisé avec la chronique de pluie mesurée a
Saint Sever comme fonction d’entrée et la chronique de débit mesuré a Poursiugues comme
fonction de sortie. La période considérée s’étend du 04/08/99 au 05/07/07, le pas de temps, k

est de 1 jour et la troncature, m est de 30 jours).
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Figure 3-2 : Corrélogramme croisé entre les chroniques journaliéres de pluviométrie mesurée a
Saint-Sever (data météociel) en fonction d’entrée et du débit du Gabas mesuré a Poursiugues
(CG40, banque hydro) en fonction de sortie, (pas de temps, k = 1 et une troncature : m = 30
jours) sur la période de 04/08/99 au 05/07/07 (n=2896)

Le résultat montre un pic étroit et important témoignant d’une forte corrélation entre les deux
paramétres. La réponse du débit du Gabas vis-a-vis des précipitations est rapide (le pic
indique un décalage de 1 jour). Ce phénomeéne se traduit par des crues et décrues trés rapides
du Gabas. Ceci s’explique par la géométrie du bassin versant du Gabas qui est trés étroit, il y
a donc peu de surface soumise au ruissellement, qui serait susceptible de prolonger la décrue.

Les mesures ponctuelles réalisées sur le Laudon permettent de voir qu’il s’agit d’un cours
d’eau a trés faible débit, généralement inférieur & 0.5 m*/s Figure 3-1). Le débit maximum
mesuré pendant la période d’étude correspond 4 la crue de janvier 2013, ou il a atteint 1 m%/s.
Cependant la morphologie trés incisée et étroite de son lit provogque des montées des eaux
soudaines et importantes mais la superficie de son bassin versant tres inférieure a celle du

Gabas et seules des pluies tres locales sont susceptibles de provoquer des crues.

3.2 Caractérisation géochimique

Avant de préesenter les résultats du suivi mensuel a bimensuel de notre étude, des profils en
long du bassin versant du Gabas ont pu étre reconstitués a partir des données publiques et de
nos résultats pour quatre dates différentes afin d’évaluer la variabilité spatiale de la

contamination en nitrates.
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3.2.1 Profils en long des concentrations en nitrates du bassin versant du Gabas

Sur la période d’étude, quatre de nos propres prélevements (focalisées sur la partie aval du
bassin versant du Gabas) ont été réalisés aux mémes dates que celles des différents services
publiques (amont du Gabas et point sur le Bas). La Figure 3-3 présente les concentrations en
nitrates mesurées d’amont en aval du Gabas, a Poursiugues (mesures du conseil général des
Pyrénées Atlantique, CG64), a Aubagnan (mesure CG40), a Eyres-Moncube, Audignon et
Banos (mesures UPMC). Sont également considérées, les concentrations en nitrates du

Laudon a Audignon (mesures UPMC) et sur le Bas a Coudures (mesures AEAG).

16/11/10 06/09/11

I
1

19/01/12 22/10/12

Figure 3-3 : Profils en longs des concentrations en nitrate (en mg/L) du Gabas et de ses affluents
(data AEAG, UPMC) pour les dates du 16/11/10, 06/09/11, 19/01/12 et 22/10/12. Le code couleur

est arbitraire et propre a chaque date afin de mettre en évidence les variations spatiales.
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=>» La campagne du 16/11/10 correspond a une période de crue du Gabas, avec un débit de 7
m®/s et enregistre les concentrations en nitrates les plus élevées des quatre profils. On
constate alors des concentrations maximales en amont, 45 mg/L a Poursiugues, 40 mg/L a
Aubagnan et une légére amélioration vers 1’aval avec des concentrations de 38 et 37 mg/L
a Eyres-Moncube et Audignon. Cette dilution a I’aval pourrait s’expliquer par la
contribution des eaux du Bas légérement moins chargées (37 mg/L) que celles du Gabas
amont ou bien & la dilution par les eaux de pluie. Le Laudon présente alors des

concentrations de 39 mg/L, mais sans effet sur le Gabas aval.

=>» La campagne du 06/09/11 présente les concentrations les plus contrastées. Les eaux du
Gabas aval a Eyres-Moncube, Audignon et Banos sont respectivement de 35, 38 et 37
mg/L tandis qu’en amont et sur le Laudon elles sont inférieures a 20 mg/L. Cette
augmentation pourrait étre due, soit a la contribution des eaux du Bas pour lesquelles nous
ne disposons pas de mesures pour cette date mais qui présente des teneurs de cet ordre sur
d’autres prélévements a d’autres dates, ou bien a une source ponctuelle de NOj3 tres
localisée dans la partie aval du BV du Gabas. Cependant, les tres faibles concentrations
mesurées sur le Laudon pour cette date (14 mg/L) semblent appuyer la premiere
hypotheése.

=> Les prélevements réalisés autour du 19/01/12 montrent la méme tendance que la premiére
campagne, malgré des basses eaux pour cette date, avec des concentrations plus
importantes a I’amont, de 38 a 45 mg/L en passant de Poursiugues a Aubagnan, et une
légére amélioration vers 1’aval avec des concentrations autour de 35 mg/L, la encore peut-

étre dues aux arrivées des eaux moins chargées du Bas (30 mg/L a cette date).

=> Enfin, la derniére campagne, réaliseée autour du 22/10/12 présente une situation
particuliere avec cette fois ci, les concentrations minimales mesurées au niveau
d’Aubagnan. L’absence de mesures sur le Bas ne permet pas de tester I’hypothese de la
contribution de ce cours d’eau responsable a d’autres périodes de 1’augmentation des

concentrations en aval de la confluence.
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Ces différents profils permettent d’observer que la contamination en nitrate du bassin du
Gabas varie fortement d’amont en aval mais aussi dans le temps. Le bassin versant du Gabas
est long et traverse différentes régions, si I’agriculture domine, les contraintes
météorologiques, lithologiques, pédologiques et hydrologiques influencent les pratiques
agricoles offrant une hétérogénéité spatiale et temporelle de la qualité du Gabas. Enfin,
I’impact des différents affluents du Gabas (Laudon et Bas) varie au cours du temps, du fait de

leur qualité intrinséque et des débits qu’ils présentent.

Dans le cadre de notre étude, le suivi de la qualité des eaux réalisé a un pas de temps variable
(mensuel a horaire) sur les cours d’eau du Gabas et du Laudon permet d’intégrer cette
hétérogénéité a 1’échelle régionale (bassin versant du Gabas) et locale (bassin versant du
Laudon). La riviere du Bas n’a pas été suivie car elle ne s’écoule pas sur la zone
d’affleurement des calcaires du Crétacé et du Dano-Paléocéne et ne constitue donc pas

directement une source de nitrate pour les eaux souterraines.

Les résultats des analyses chimiques réalisées par I’'UPMC sur les eaux du Gabas a Audignon

sont présentés ci-dessous en parallele des débits du Gabas (mesurés a Poursiugues Boucoue).

3.2.2 Evolution temporelle de la chimie du Gabas et du Laudon

Les cours d’eau du Gabas et du Laudon ont fait 1’objet d’un suivi mensuel a bimestriel,
synchrone avec celui des eaux du Marseillon, dont les résultats seront présentés et discutés
dans le chapitre 5. Les mesures physico-chimiques et les concentrations des différents
éléments considérés sont présentées dans des graphiques temporels et ont fait 1’objet d’une

analyse en composantes principales (ACP).
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Tableau 3-1 : Synthese des concentrations moyennes et écart-types des différents éléments
mesurés dans les eaux du Laudon (n= 28) et du Gabas (n=27) pour I’ensemble des prélévements
réalisés entre octobre 2010 et janvier 2013.

Cond pH T HCO3 Ca Mg Na Cl K NO3 S04 PO4
uS/cm °C mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L
Moyenne | 350 76 122 110 456 61 125 294 53 242 153 0,7
Laudon
Ecarttype | 79 03 49 34 99 16 33 75 17 72 45 07
_—— Moyenne | 30 78 129 103 492 44 73 187 53 253 107 0,6

Ecarttype | 50 04 52 34 11,2 08 1,8 3,2 1,4 99 2,0 0,7

3.2.2.1 Comparaison des faciés géochimiques du Gabas et du Laudon

Les eaux du Laudon apparaissent davantage minéralisées avec une conductivité moyenne de
360 = 70 puS/cm contre 320 + 50 puS/cm pour le Gabas. Dans le Laudon, les concentrations en
CI', Na*, SO,* et Mg®* sont supérieures a celles mesurée dans le Gabas avec par exemple une
concentration moyenne en CI" de 29.4 + 7.5 mg/L pour le premier, contre 18.7 + 3.2 mg/L
pour le second. Ces différences importantes de concentration pourraient témoigner d’une
origine locale de ces éléments. Dans ce cas-1a, les concentrations inférieures dans le Gabas
seraient dues a la contribution des eaux moins chargées en ces €léments de la partie amont du

bassin versant.

Les eaux du Gabas enregistrent des valeurs de pH légerement plus élevées avec une moyenne
a 7.8 contre 7.6 pour le Laudon et présentent des températures estivales légérement plus
importantes que celles du Laudon. Malgré ces différences de valeurs absolues, le pH et la
température de I’eau évoluent de la méme facon. C’est également le cas du K*, qui lui, ne

présente pas de différences entre les deux cours d’eau.

Pour les autres éléments, tels que les nitrates, le calcium, les bicarbonates et les phosphates,
les concentrations sont similaires entre les deux cours d’eau mais aucune évolution temporelle

commune n’est observée.
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3.2.2.2 Comparaison temps secs et crues

Parmi ces résultats, plusieurs échantillons correspondent a des périodes de crues du Gabas et
du Laudon. Ces prélévements sont représentés par des figurés de couleurs différentes (ronds
rose vif pour le Laudon, carrés verts fluo pour le Gabas) sur les figures (Figure 3-4, Figure
3-5, Figure 3-6 et Figure 3-7).

Lors de ces épisodes, les concentrations de certains éléments sont fortement abaissées tandis
que d’autres sont largement augmentées. L’ importance de ces variations differe en fonction

des éléments mais aussi selon le cours d’eau.

Le Laudon

Sur le Laudon, les périodes de crues provoguent des modifications importantes de la chimie
des eaux. La conductivité et les concentrations en Ca?*, Mg**, Na*, CI", SO,* ont tendance &
diminuer fortement et systématiquement. Mise a part le Ca, ces éléments sont ceux que 1’on
retrouve a des concentrations supérieures a celles du Gabas. En période de crue, les
précipitations et le ruissellement tendent a diluer ces concentrations, lesquelles deviennent

alors inférieures ou égales a celles du Gabas.

A T’inverse, lors des épisodes de crues, les concentrations en K* et dans une moindre mesure,
en PO,*, augmentent significativement. Ceci traduit donc une origine superficielle de ces
éléments probablement apportés au Laudon par ruissellement sur les champs car le K et les

phosphates sont des éléments largement utilisés comme engrais.

En ce qui concerne les NOg’, la crue du 16.11.10 correspond a un pic de nitrates dans les eaux
(39 mg/L) tandis que les crues du 06.01.12 et du 30.04.12 correspondent a des minimas de
nitrates (20 et 12 mg/L respectivement). Il est probable que selon la période considérée, les
stocks de nitrates disponibles au lessivage soient différents. En effet, a I’automne, les sols
contiennent encore les nitrates qui ont été apportés directement ou indirectement (engrais
nitrates ou nitrification d’azote organique) pour la culture du mais. Les premieres pluies
efficaces (qui créent du ruissellement) vont alors remobiliser ces nitrates qui vont étre
récupérés par les cours d’eau. Lors des pluies suivantes, les concentrations dans les sols ont

diminués et les eaux de ruissellement vont alors diluer les eaux du Laudon.
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Le Gabas

D’une maniére generale, sur le Gabas 1’amplitude des variations des concentrations induites
par les conditions de crues sont moins importantes que sur le Laudon. Ceci peut s’expliquer
par le fait que cette riviéere intégre des phénomenes a une échelle régionale avec un debit
largement supérieur a celui du ruisseau (Figure 3-1). Ainsi, on observe pour les périodes de
crues, de légéres diminutions des concentrations en Na*, Mg?* et CI" et des augmentations des
concentrations en K* mais aucune tendance ne s’observe sur les concentrations en Ca®" et en

S04

Pour les deux cours d’eau on observe des variations significatives entre les échantillons du 16
et du 17 janvier 2013. En effet, on constate une augmentation de la conductivité, du Ca, du
Mg?*, des CI', du Na*, des SO4* et une diminution du K, vers des valeurs habituellement
mesurées en dehors des périodes de crues. Cela peut étre rapproché avec la baisse des niveaux
d’eau dans les deux cours d’eau entre ces deux dates, du fait de la diminution des
précipitations. Cela confirme la faible inertie du régime hydrodynamique de ces cours d’eau
mais également de I’impact de cet hydrodynamisme sur les facies géochimiques du Gabas et

du Laudon.
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Figure 3-4 : Evolution de la conductivité électrique, du pH et de la température des eaux du
Gabas et du Laudon mesurées lors des campagnes UPMC (carrés : le Gabas, ronds : le Laudon,

couleurs : basses eaux, vides : crues)
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Figure 3-5 : Evolution des concentrations en HCO3, Ca®* et Mg ** des eaux du Gabas et du
Laudon mesurées lors des campagnes UPMC (carrés : le Gabas, ronds : le Laudon, couleurs :

basses eaux, vides : crues)
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Figure 3-6 : Evolution des concentrations en Na*, Cl et K* des eaux du Gabas et du Laudon
mesurées lors des campagnes UPMC (carrés : le Gabas, ronds : le Laudon, couleurs : basses

eaux, vides : crues)
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Figure 3-7 : Evolution des concentrations en NO3, SO,* et PO,* des eaux du Gabas et du
Laudon mesurées lors des campagnes UPMC (carrés : le Gabas, ronds : le Laudon, couleurs :

basses eaux, vides : crues)
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