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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 premicre 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 I’étude du forage) et temporelles (du
suivi mensuel au suivi horaire). Les outils hydrodynamiques et géochimiques ont mis en
é¢vidence une contribution importante d’une eau pauvre en nitrate a 1’alimentation de la
source. Les outils isotopiques (3'°N-NOs, §'*0-NO; et 5''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
¢vidence une hétérogénéité de la recharge de la source avec un pdle 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 thése 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 karstic 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 (SISN-NOg, 5'%0-NO; and &' 1B) 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 associée a des sols perméables et des aquiféres peu profonds menent bien
souvent a une dégradation de la qualit¢ 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 systémes aquatiques engendre alors des
phénoménes d’eutrophisation (développement algal puis asphyxie du milieu) du fait d’une
trop grande disponibilité de I’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 €tres humains et plus particuliérement 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 NO;7/L (Directive Européenne
98/83/CE). La directive Nitrate (1991) et la directive cadre sur I’eau (2000) visent a réduire
les concentrations en nitrate dans les systémes 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 thése 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 Crétacé 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 I’agriculture (principalement mais et ¢levage de
canards). Les sources de nitrates sont alors multiples (engrais minéraux et organiques,
effluents d’élevages et eaux usées domestiques).

Le caractere karstique des calcaires a I’affleurement constitue une vulnérabilité accrue des
eaux souterraines vis-a-vis de ces pollutions de surface, notamment via [’infiltration
potentielle des cours d’eau (riviére 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 1’azote et de
I’oxygeéne 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 ’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 I’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 ef al., 2013). En effet,
les Bactéroidales et les bactériophages sont des microorganismes d’origine fécale qui
présentent une spécificité vis-a-vis de 1’hote 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 réalisées afin de déterminer le temps
de résidence de I’eau captée a Marseillon. Si la recharge d’un aquifére peut étre hétérogéne,

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 I’étude, tout
d’abord a I’échelle du bassin versant de I’ 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 consacré 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 troisiéme 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

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 ¢tude, une présentation a 1’échelle du bassin de

1I’Adour débute le chapitre 1.

| Aquitaine

Midi-Pyrénées

"Bassin Versant de I'Adour

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

et des fleuves Garonne et Adour.
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

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 caractérisé 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).

Harseillo %d
&

Uy <
J'O’@P q:%‘

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

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

1.1.1 Le bassin de I’Adour Un bassin agricole

L’activité socio-économique du bassin versant de 1’Adour est marquée par une activité
agricole affirmée avec 49 % de surfaces agricoles, 28 400 exploitations pour une surface

agricole utilisée (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
¢levages du bassin, souvent associ€s aux élevages 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 « I’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 oaeclici N
™,
& Roquefort
Adour et Coteaux landais Gascogne
Valcllrlsalllo.r:l du r||"|a|s ) P mais,
par la volaille et le gras . L e SR 17 \ | cultures industrielles,
\_ | vignes

Aval bassin
Cultures spécialisées,

volaille et canards gras \ Plaing de FAdour 65

\, Mais intensif

Coteaux béarnais
Mais, cultures fourrageres,
' élevages (bovins, porcins)

Piémont

Elevages intensifs
(bovins, porcins)

et cultures fourragéres

Montagne
Elevages extensifs
(ovins, bovins)

50 km

Figure 1-3 : Répartition des principaux agrosystémes du bassin de I'Adour (d'apres 1'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 (a
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 I’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

trés profondes.

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

Nappe des sables Fauves
D Reéservoirs karstiques

Eaux souterraines profondes
[ Pliocene

[ Miocene Helvetien

[ Miocene Aquitanien

[ Oligocene

[]Eocene Dano-Paléocéne
- Crétacé Sup sommet
DCrétacé Sup base

[ Jurassique moyen

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

du Bassin de 1'Adour, 2011)
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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

Les nappes souterraines superficielles sont principalement présentes dans la partie nord du
bassin et se distinguent en 3 types (Atlas de ’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 1’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 I’irrigation.
L’alimentation en eau potable est préférentiellement 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 hétérogénéité 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 é€levages (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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Chapitre 1 : Contexte de I’étude, plan d’échantillonnage

B i
& Mont de Marsan @
L&Y \& @
v{ @ Marseillon o o

Classe de qualité

@ Trés bon

@ Bon

© Moyen

@ Médiocre 50 km

® Mauvais |

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

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 ’Eoceéne et du Crétacé sont particulierement
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

systemes 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 aquiferes
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 délimit¢ 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).

P mpara

[ sacEmidouze ™. .

|:| SAGE Adour Amont Rasi

D PGE Luys-Louts

I:l Bassin Versant de ['Adour

Nord est Béarn %,
50 km

— 'ﬁV Source du Marseillon

| | PAT Zone vulnérable (2007-2013)

PAD Zone vulnérable (2007 -2013) R O

= Tarbes

PAD Zone vulnérable (2002 -2006)

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

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

Dans le cadre du SAGE Adour Amont, qui fiit adopté en 1999 (le premier en France) de
nombreux programmes d’actions ont ét¢ mis en place, a différentes 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 délimitation 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 briévement 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 premiéres
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 I’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 :

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

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

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.

i ‘

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

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 1’alimentation en eau potable
de 9 400 habitants, soit 23 communes. Cela représente un débit de production qui varie entre

4500 et 6500 m3/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 metres du P1.

- Un forage de reconnaissance FR (ou F0) (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. 1l
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 metres et dolomitiques entre
81 et 94 m de profondeur.

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

mesure que 35 m et ne présente qu’un seul niveau de crépine de 24 a 35 m (Figure 1-9).
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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 I’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 I’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-Paléoceéne qui le surplombe. En dehors de ces zones
spécifiques, les calcaires du Crétacé constituent un réservoir aquifere trés profond (plusieurs

centaines de metres de profondeur).

Roquefort Audignon Pau Pyrénées

Sud
Nord Source du Marseillon 1

! o - i

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

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

Au cceur de ’anticlinal 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 1’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’aquifeére.

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 aquifére

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

géologique (Oller, 1986).

Montaut

Montsoué

Ste Colombe

- Albien \Danien (Palégcéne inf.) ~ ===es Axe de I'anticlinal
- Cénomanien -pamﬂcme e Failles

- Sénonien- Turonien Eﬂnucha de Coudures (Eocéne inf.) . Sources

- Campanien j 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’apres Oller,

1986).

La structure d’Audignon apparait comme un anticlinal faillé dissymétrique dont I’axe est
orient¢ 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
légerement 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’aprés Oller 1986)

La description succincte des différentes formations présentée ci-dessous résulte d’un travail
de synthése 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 1égerement 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 aquifére.

» 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 pratiquement nulle, il forme un mur a I’aquifére du Dano-Paléocéne dans la
plus grande partie de la région étudiée. Néanmoins, dans le périclinal 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 tres fissurées et presque constamment karstifiées
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 (Eugénie-les-

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

Les formations du Mio-Pliocéne se sont déposées 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 aquiferes 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 I’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 Kkarstifiés (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 I’ 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 tres allongée puisqu’il mesure 85 km de long pour 6 km de large. Les points hauts

du bassin culminent a 540 m.

41



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

Le Gabas a creusé les molasses argilo-sableuses éo-miocenes sur lesquelles se sont déposés
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 caractére 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 rivieres 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
Pyrénées-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, c¢’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 homogéne 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 ’amont du Gabas est suivi par la CACG. De son
coté, le Laudon ne dispose d’aucune station de mesure mais le CG40 réalise des mesures tous

les 2 mois sur le Laudon a Audignon.
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1.4.3 Réseaux du suivi qualitatif

La qualit¢ 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 LO1.

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 partic amont du bassin versant du Gabas se situe dans la zone des
coteaux Béarnais, caractérisée par des cultures de mais et fourrageres 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 a la zone Adour et coteaux Landais caractérisée par la culture
intensive du mais et sa valorisation par I’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 1/5¢éme (données AEAG) de la partie aval du bassin versant du Gabas

et localisation de la source du

La culture du mais nécessite

Dans la région d’Audignon I’

nappes (Figure 1-18). Des pompes sont installées dans le Gabas durant tout I’été tandis que le

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

prélévement.

Marseillon

un apport important d’eau des le mois de mai jusqu’a septembre.
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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 I’aval et dirigée vers les champs.

Les débits du Gabas et du Laudon sont treés influencés par ces périodes d’irrigation. Les
¢tiages 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 & Coudures (capacité stockage = 1 Mm’®). Le Laudon, quant a 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 regoit 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 prélévements dans le Laudon, b. systémes 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 utilisés 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
I’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 ’alimentation d’un des deux

forages du Marseillon (diagraphies)

- dans le temps, notre approche couvre un suivi des masses d’eau a 1’échelle

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

Le nombre de points échantillonnés ainsi que la fréquence des campagnes ont ét¢ 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 prélévements ont été réalisés dans la lagune, que
I’on trouvera sous I’acronyme SM (source du Marseillon) dans la suite de ce manuscrit, mais

¢galement a la sortie des forages F1 et F2.
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Figure 1-19 : Représentation des campagnes de prélévements 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 parall¢le 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 (LO01 et L03) et de trois points sur le Gabas
(GO01, GO07, GA, Figure 1-21). Puis, seuls les points les plus proches de la Source (LO01 et
GO01) ont ét¢ maintenus pour la suite de 1’étude. Les prélévements ont préférentiellement été
réalisés au seau depuis des ponts. Quand les niveaux étaient trop bas, les prélévements 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 kilométre a 1’ouest du Marseillon
(Figure 1-14 et Figure 1-21), a pu étre échantillonnée. Les prélévements 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 : Prélévement 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 ét¢ disposés sur les points de

suivis SM, LO1 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 G01
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1.5.3 Mesures et prélévements dans le forage F1

A une échelle beaucoup plus fine, le forage F1, profond de 106 métres 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
prélévements d’eau réalisés a I’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, bureau d’étude Hydro Assistance,

UPMC). Le mode de prélévements 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 réalisés 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 prélevements 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 P'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-Paléocéne 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 D’anticlinal d’Audignon de nombreux forages, principalement d’irrigation ont é&té
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 aotit 2011, puis en aolt 2012 des échantillons provenant des forages de la région
d’Audignon ont pu étre collectés (Figure 1-24). Dans le chapitre 4, ’hydrogéologie a 1’échelle

de I’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 réalisés en octobre 2010 et janvier 2013.

1.5.4.3 Forage de la partie captive de ’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 prélévement 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’élevages 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 pdles et ces vecteurs, des prélévements ont été 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 prélévements (Figure 1-26).

53



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

~.» Drains enterrés

=4
“""—“J Fossés drainant

- Apports directs
“&  Apports indirects

\ Apports par

ruissellement

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-

Paléoceéne.

Deux drains se jetant dans le Laudon, nommés 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
systeme 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
¢chantillonnés 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 fagon 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 mais, 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 prélevements ont pu servir a I’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 I’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 I’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 pm. Un des flacon est acidifi¢ a 1’acide nitrique a 68 % jusqu’a un pH < 2 pour 1’analyse
des cations et I’autre est placé au congélateur jusqu’a ’analyse des anions. L’ensemble de ces

mesures a été réalisé au laboratoire Bioemco.

e Les concentrations en Ca®" et Mg®™ 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 NOj’, CI, SO42' et PO43’ sont mesurées en chromatographie
ionique a phase liquide (HPLC Dionex, colonne AS12) La précision attendue est de
5%.

e La concentration en HCOs™ 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 ¢léments 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 systemes
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 l’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 nombres 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 I’oxygene et du bore.

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

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

Ex: pour’azote R =["N."N]
pour I’oxygéne R =["%0."°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 - Rétalon
6Cchanti}lon (%0) — ( e ) X 1000
Rétalon

Les étalons de référence sont propres a chaque élément. Pour ’azote il s’agit de 1’azote
atmosphérique N, pour lequel °N/'*N = 3.613.107 (Mariotti, 1982). Pour "oxygéne, 1’étalon

de référence international est un échantillon moyen des eaux océaniques, le SMOW (Standard
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Mean Ocean Water) avec '*O/'°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 espéeces isotopiques. Il se note a et se calcule dans

le cas de ’azote par : o = k"N / k14N

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

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

de ce chapitre.

2.2 Isotopie 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 (NHy4"),
- les gaz: ammoniac (NHj3), diazote (N;), protoxyde d’azote (N,O), dioxyde d’azote
(NO,), monoxyde d’azote (NO)

- D’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 1’application directe d’engrais azotés, des dépdts atmosphériques,
mais aussi de la nitrification de composés azotés et des rejets d’eau usée (domestique ou
d’¢levages). Ces différentes sources sont caractérisées par des compositions isotopiques en
N et "®O 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 ¢galement des processus qui

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

2.2.1 Lecycle de I’azote et fractionnement isotopique

Lors des réactions de transformation des composés de 1’azote et de 1’oxygene, les liaisons
¢tablies avec des éléments isotopiques légers se rompent l1égérement plus facilement que les
liaisons engageant des isotopes lourds. Les fractionnements isotopiques de 1’azote (Wada and
Hattori, 1978) et de I'oxygéne (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.
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Figure 2-1: Principales transformations de I’azote dans les écosystémes (d’aprés Kendall 1998)

La minéralisation (ou ammonification) de 1’azote est un processus hétérotrophe conduisant a
la production de NH," a partir de la matiére organique (MO) des sols. Dans des systémes non
fertilisés, la quantit¢ 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 température, 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. I1

s’agit d’une réaction d’oxydo-réduction chémolithothrophe qui se déroule en 2 étapes :
I’oxydation du NH,;" en NO,™ (nitritation ou nitrosation)

- T’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 NO,
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 1’02 atmosphérique (=
+23.5 %o, (Kroopnick and Craig, 1972; Mayer et al., 2001). En négligeant le fractionnement
isotopique durant I’incorporation de I’oxygene de 1’eau et de ’atmospheére, la composition
isotopique de 1’oxygene des nitrates, issus strictement du processus de nitrification, se calcule

de la fagon suivante :

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

Dans les sols, la volatilisation de I’ammonium (NH;") en ammoniac (NH3) peut avoir lieu,
surtout en présence de pH basiques. Ce processus s’accompagne alors d’un important
enrichissement de I’azote de ’ammonium résiduel. Le facteur d” »enrichissement isotopique »
de la réaction est évalué¢ autour de - 20%o0 (Letolle, 1980), ce qui conduit, au terme de la

nitrification, a des nitrates enrichis en 5N,

Enfin, la dénitrification qui consiste en la conversion des NO;™ en N,O puis N, se produit en
milieu anaérobie. Les nitrates servent d’accepteur final d’¢lectrons lors de la dégradation de la
matiere 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 NO;3™ et en MO (milieu

réducteur).
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Les étapes limitantes de la dénitrification sont les deux premiéres étapes (NO; = NO,” >
NO) qui impliquent la rupture de liaisons N-O. Ce sont ces ruptures qui engendrent le
fractionnement isotopique li¢ 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 péles 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 8'°N voisin de 0 %o. Les valeurs de 8'°0 sont trés variables [+20 a +70 %o]
du fait des réactions complexes qui se produisent dans la haute atmospheére et qui induisent

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

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

1982) et 8'°0 = 23.5 %o (Kroopnick and Craig, 1972).

- Les nitrates issus des lisiers et des rejets domestiques sont caractérisés par des 8'°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 §'°0 est

compris entre -5 et +10 %o du fait de la contribution de 1’oxygene de I’eau et de ’air.
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Figure 2-2 : Compositions isotopiques attendues des 3'°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 1’origine des nitrates dans les eaux superficielles

et souterraines est complexe du fait :

de I’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 D’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 1’azote et de 1’oxygéne 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).

o Réduction des NO; en NOy

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.

o Réduction du NO; en N,O

Les NO, sont ensuite transformés en oxyde nitreux (N,O) grace 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 représentatives de celles des nitrates initialement présents dans

I’échantillon.

Le NO; gazeux s’accumule dans 1’espace de téte (head-space) du vial et va étre analysé sur un

spectrometre de masse de rapport isotopique (DeltaVplus, Thermo Scientific) couplé a un gaz
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bench (Thermofinnigan Gas Bench II). La précision de la mesure est de 0.5%o pour le 8°N et

de 1 %o pour le 5'*0.

Figure 2-3: Photos de la colonne et de la pompe (& 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 : §''B

Le bore est un ¢lément léger (masse atomique =10) que l'on retrouve naturellement a I'état de
trace dans I’ensemble des systémes aquatiques. Il possede deux isotopes stables, que sont le
108 et Ie 11B, 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%o (Barth 1998; Chetelat et Gaillardet, 2005, Figure 2-4). Le caractére
hautement soluble du bore (sous forme d’acide borique H;BO; 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 systemes. Il 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 6''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: Synthése des compositions isotopiques observées pour différentes sources naturelles
et anthropiques du bore (établie a partir des travaux de " Vengosh, 1994; ® Einhut,
1995 ; @ Komor, 1997; “ Mossadik, 1997; ©© Barth, 1998, 2000; "® Widory 2004, 2013 ; ©
Kloppmann, 2009 ; 19 petelet, 2009 ; 'V Millot, 2010 et "? Bronders, 2012

2.3.1 Traceurs des contaminations anthropiques
Les eaux usées

Dés 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 évidence des eaux usées d’origine industrielle ou domestique dans des eaux
souterraines ou de surface (Barth, 1998, 2000 ; Bassett ef al., 1995 ; Chetelat et Gaillardet,
2005 ; Leenhouts ef 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 3''B 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 8''B faibles (+5 a +12 %o, Figure 2-4).
Les contaminations agricoles

Basset et al. (1995), Komor (1997) et Widory et al. (2004) ont également prouvé 1’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 8''B dans les engrais est communément admise entre -10 & +12
%0, Widory et al. (2013) a mis en évidence des 8''B 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 %o) du pole
fumier (8"°N > 5 %o). Le couplage de ces mesures isotopiques permet donc en principe de

distinguer les poles 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 ef 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 I’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 I’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 1'Institut de Physique du Globe de Paris (IPGP). Aprés une
premiere 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
spectrométre 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 €tre 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 pul 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 polystyréne sur lequel sont
greftés 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 HNOs puis d’eau a pH 9, pour étre dans les conditions

favorables a la rétention du bore.

L’¢échantillon est port¢ a un pH = 9 par ajout d’ammoniaque distillé (Lemarchand et al.,
2002). Une fois 1'échantillon passé sur la résine, la colonne est rincée avec de l'eau et du
NaNOs; pour €luer les cations et les anions restants dans la résine. Enfin, le bore retenu sur la
résine est ¢lué avec du HNOj; (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 été réalisées en utilisant un fondant (K,COs3), 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

. . . 11+ /10 . .
Les concentrations en bore et les rapports isotopiques B/ "B des solutions obtenues en sortie
de colonne sont mesurés sur un spectrométre 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 a 8''B = 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 (2s) (Louvat ef 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 ét¢ 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 I’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 étudi¢ comme traceur de 1’origine des
pollutions fécales. En raison de leur caractere 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 ef 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 ’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., 20006).

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 marqueurs

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 ¢€té¢ proposées comme indicateurs, notamment en raison de leur
caractére anaérobie qui rend peu probable leur croissance dans 1’environnement. Cependant,
la survie et la multiplication des Bacteroidales dans 1’environnement mériteraient d’étre

précisées.

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 divisés en 4 génogroupes de GI a GIV.
Ils font partie de la flore intestinale habituelle ou occasionnelle des mammiféres. 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
réguliecrement 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’eaux usées et de féces de différentes origines a mis en évidence
une répartition particuliére des différents génogroupes selon leur origine (Blanch et al., 2006;
Schaper et al., 2002). Ainsi, les génogroupes I et IV sont retrouvés majoritairement dans les
¢échantillons d’origine animale tandis que les groupes II et III 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 II 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 GI 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 criteres. 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 4 un seuil de significativité, fixé a 10* copies/100mL (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 I (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 GII, dans une proportion supérieure a 20 % de la totalit¢ 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 derniére campagne (janvier 2013), un traceur génétique supplémentaire, spécifique de
la contamination fécale de type « oie-canard-poulet » (Green et al., 2012) a pu étre testé 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 prélévements 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 envoyés par glaciere le jour méme au laboratoire d'Eurofins Expertise Environnementale

basée a Maxéville.

Analyses

Les indicateurs standards de contamination fécale ont ét€¢ 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 I’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 l'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 I’eau (temps de
résidence) permet de tester ou de compléter les hypothéses construites grice 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 systéme 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 ’industrie
depuis les années 1930. Les CFC-11 et CFC-12, sont principalement utilisés dans les
réfrigérateurs et les systémes de climatisation, les CFC-113 sont des solvants et I’hexafluorure
de soufre (SF¢) est utilisé pour ses propriétés d’isolant thermique et électrique. Depuis les
années 1950 pour les CFCs et 1960 pour les SF¢, ces gaz s’accumulent dans 1’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 SF4 repose sur le fait que
I’eau présente dans la zone non saturée est en équilibre avec 1’atmosphére, lorsqu’elle entre
dans la zone saturée 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 SF¢) dans I’atmospheére
depuis le début de leur émission (Figure 2-6),

2) larépartition homogene de ces gaz dans I’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

Théoriquement, 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
phénomeéne 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 Vogel, 1981). La mesure des concentrations des gaz nobles Argon et
Neéon permet alors de calculer la température de recharge et de faire une correction de cet

exces d’air (Ayraud ef al., 20006)

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 particuliérement les CFC-11 et CFC-113 sont par ailleurs treés sensibles a la
dégradation microbienne qui opere 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 ages. 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 plutoét de mélanges de plusieurs flux au sein d’un forage ou d’un
aquifére. Cependant, méme si la détermination d’un « age » 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 ¢té réalisées par la plateforme de datation CONDATE de I’Observatoire des

Sciences de I’Univers de Rennes.

Prélévement et conditionnement

Lors du prélevement, des précautions doivent étre prises pour €viter tout contact de 1’eau avec
I’atmosphere. Pour les CFCs et SF6 ’eau 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 échantillonné, 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 ef al., 1999) décrite dans les travaux de Ayraud ef al., (2006), Labasque ef
al., (2006, Figure 2-8). Les concentrations en CFCs et SF6 sont obtenues par bullage a
I’azote, puis par piégeage a -100°C (Hayesep DO trap). Une désorption a chaud est ensuite
réalisée afin d’injecter les gaz extraits dans un chromatographe équipé d’un détecteur a
capture d’¢lectron (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 ét¢ employé sur des

¢chantillons sélectionnés pour répondre a des questions spécifiques.

2.6 Synthese des prélevements 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 prélévements automatiques en
période de crue) ont été collectés.

Si les concentrations des éléments majeurs (Ca2+, Mg2+, Na', K*, HCO;5, NOy, S04, PO43')
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 II-1
résume le type d’analyse et le nombre d’échantillons concernés pour les différents suivis

menés durant cette étude.
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Paramétres
Isotopes NO3 Isotopes B Microbiologie | Datation Anions Cations physico-
chimiques
Nombre Total | oo\ et 5180 5118 bactéroidales | o e |NO3 ¢ so4 PO4 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 1B I |
Suivi régulier &8 = 2 Z S g
€ Laudon LO1 /L03 38; 28 22 7 16 0
Gabas G01 / GO7/ Gaval 36;27;29 10 6 13 0
SM 82 3 3= T 0
Suivi de crues  |Laudon LO1 79 7 o 10% 0
Gabas G0O1 50 4* 3* 7k 0
févr-11 5 5 3 5 5
Diagraphies F1
ol sept-11 6 6 2 5 6
Casterra 9 1 0 1 0
Prilivemiants trop plein Banos" | 14 3 0 5 0
S Fossés 10 8 8 7 0
P . Drains 8 4 4 1 0
supplémentaires = =
STEP / Drain domestique 4;1 351 1573 1;0 0
Pluie 5 L i 0 0
Crétacé Roquefort/ Arue 2;2 2;2 1;1 0 1:1
Prélevements |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 II- 1 : Synthése des analyses réalisées sur les différents types de prélévement
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Chapitre 3 : Caractérisation du compartiment

de surface

D’une manicre 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 paralléle 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’eau est de
I’ordre de 1 43 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 débit 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
parallele 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 journali¢res 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
parametres. La réponse du débit du Gabas vis-a-vis des précipitations est rapide (le pic
indique un décalage de 1 jour). Ce phénomene se traduit par des crues et décrues tres 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 a la crue de janvier 2013, ou il a atteint 1 m’/s.
Cependant la morphologie tres incisée et étroite de son lit provoque des montées des eaux
soudaines et importantes mais la superficie de son bassin versant treés inférieure a celle du

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

3.2 Caractérisation géochimique

Avant de présenter 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’¢tude, quatre de nos propres prélévements (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

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 a 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 NO; trés
localisée dans la partie aval du BV du Gabas. Cependant, les trés faibles concentrations
mesurées sur le Laudon pour cette date (14 mg/L) semblent appuyer la premicre

hypothese.

=> Les préléevements 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
légere amélioration vers 1’aval avec des concentrations autour de 35 mg/L, 1a encore peut-

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

=> Enfin, la derniére campagne, réalisée 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 1’agriculture domine, les contraintes
météorologiques, lithologiques, pédologiques et hydrologiques influencent les pratiques
agricoles offrant une hétérogénéité spatiale et temporelle de la qualit¢é 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 'UPMC sur les eaux du Gabas a Audignon

sont présentés ci-dessous en paralléle 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 ’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 : Synthése 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 53 232 153 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 07

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 uS/cm contre 320 + 50 uS/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 Cl” 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 1égérement plus élevées avec une moyenne
a 7.8 contre 7.6 pour le Laudon et présentent des températures estivales légerement plus
importantes que celles du Laudon. Malgré ces différences de valeurs absolues, le pH et la
température de I’eau évoluent de la méme fagon. 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 différe en fonction

des éléments mais aussi selon le cours d’eau.

Le Laudon

Sur le Laudon, les périodes de crues provoquent des modifications importantes de la chimie
des eaux. La conductivité et les concentrations en Ca’", Mg2+, Na*, CI', SO4* 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
¢léments 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 NOs', 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 manicre générale, sur le Gabas I’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 riviere intégre des phénomeénes a une échelle régionale avec un débit

largement supérieur a celui du ruisseau (Figure 3-1). Ainsi, on observe pour les périodes de
P . . . + 2+ - .

crues, de légeéres diminutions des concentrations en Na', Mg~ et CI et des augmentations des
. + . N . 24

concentrations en K" mais aucune tendance ne s’observe sur les concentrations en Ca™ et en

SO~

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
Mg2+, 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)

96



Chapitre 3 : Caractérisation du compartiment de surface

200 - 100
~B-Gabas —@-Laudon —Q Gabas
[ Gabas crues @ Laudon crues

80 o
__ 150 9
= =)
(ad
oo
E. 60 Q
— o
' en 100 ]
9 e
T 40 Bw
— ~3
w
50
20
0 0
2005, %, %0, Y, .. %, 20, 0n., %0, %n,, 64
%o Mg %%y %y %y g % % % s s
920 100
-i-Gabas -@-Laudon —Q Gabas
80 I Gabas crues @ Laudon crues
70 '3' 80
— U
= LA
"";a 60 o
=,
£ 60 =
o~ )
& o
S 40 a
3
30 Z
W
20 20
10
0 0
s, . %0, Vs, ., B4, R, ., Ch., %, 6
%2, 5 104 0 92, 7 05, 4 084, 2 12/ n 03,4, 2 O, > %, 2 %, 3 %, 3
14 - 100
--Gabas -@-Laudon —Q Gabas
@ Gabas crues @ Laudon crues
12
80
10 o
— ol
—
= s =
2 .
— &
r-""\l 6 +1]
bo wn
s a0
| aw
s -
20
2
0 0

2 2 >, 2 0 2 2, 2, 0 F
Vo5 o Y10 Yo 96/02 2 05 - 0g s %15 17 203 s %06 s %09 15 /0, 2s o V2

Figure 3-5 : Evolution des concentrations en HCO;', 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*, CI' 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 NOj3, S042' et PO43' 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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Les différences de faciés géochimiques mais aussi, I’amplitude des variations lors des
périodes pluvieuses témoignent des différentes alimentations du Gabas sur 120 km et du
Laudon sur seulement 14 km. Les débits de ces cours d’eau mais aussi la surface et
I’occupation des sols de leur bassin versant respectif sont différents et influencent la
composition géochimique de leurs eaux. Les concentrations en Mg®", Na', CI” et SO,* plus
importantes sur le Laudon reflétent une origine locale de ces ¢éléments. La caractérisation
géochimique des différents drains, fossés et cours d’eau temporaires pour une meilleure

compréhension de la contamination en nitrates de surface, est présentée ci-dessous

3.3 Origine de la contamination en nitrate en surface

L’ensemble des échantillons collectés en surface lors de cette étude a fait I’objet d’une
analyse en composantes principales (ACP) dans le but d’observer les corrélations existant
entre les différents échantillons et entre les paramétres mesurés. Le principe de construction et

d’interprétation d’une ACP est disponible en annexe (Annexe 3).

L’analyse a été réalisée sur 17 échantillons du Gabas et 17 échantillons du Laudon hors
périodes de crues, et sur I’ensemble des échantillons de drains (n=7), fossés (n=10) et
affluents du Laudon (n=4) toutes périodes confondues. Seuls les échantillons pour lesquels

I’ensemble des variables a été mesuré sont pris en compte pour la construction des axes.

Compte tenu de leur caractere tres spécifique mis en évidence précédemment, les échantillons
du Gabas et du Laudon en crue ont été ajoutés en tant qu’observations supplémentaires (n=12)

et ne participent donc pas a la construction des axes.

Les axes fl et 2 représentent 57 % de la variabilité totale qui existe entre les différents
échantillons considérés (sauf Gabas et Laudon en crue). L’axe f1 est définit positivement par
la conductivité totale, les ions calcium, sodium, chlorures, bicarbonates et magnésium. L’axe
2 est porté dans sa partie positive par les ions nitrates et sulfates et dans sa partie négative par

le pH et la température de 1’eau.

100



Chapitre 3 :

Caractérisation du compartiment de surface

Figure 3-8 :

Variables (axes fl etf2 : 57,52 %)

0,75

co3

-0,75

-1
-1 0,75 0,5 0,25 a 0,25 0,5 0,75 1

f1 (40,55 %)

Espace des variables de I’ACP construites sur 57 échantillons des eaux superficielles

de la zone d’étude pour la période estivale de 2011 (data UPMC)

Tableau 3-2 : Matrice des corrélations des différentes variables de PACP réalisée sur 57

échantillons

UPMC)

des eaux superficielles de la zone d’étude pour la période estivale de 2011 (data

Variables CI NO3 SO4 Ca Mg K Na CondHCO3 T°C pH PO4

cl 1

NO3 01 1

so4 06 05 1

Ca 06 02 03 1

Mg 07 01 01 07 1

K 02 -01 -01 02 02 1

Na 09 01 04 05 06 01 1
Cond 08 02 04 08 08 02 06 1

HCO3 07 00 03 07 07 02 06 09 1

TC o0 -03 -03 00 04 01 01 01 01 1
pH -2 -04 03 01 00 -01 00 01 01 00 1
PO4 -2 01 -01 -02 -01 03 -02 -02 -03 00 -01 1
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Le tableau 3-2 présente les coefficients de corrélation (r) existant entre deux parameétres. Plus
r est proche de 1, plus les éléments sont fortement et positivement corrélés entre eux. Plus r
est proche de -1, plus les éléments sont anti-corrélés.

La table des corrélations montre ici que les variations de conductivité sont principalement
liées aux variations des concentrations des bicarbonates (r = 0.9), des chlorures (r = 0.8), du
calcium (r =0.8), du magnésium (r = 0.8) et du sodium (r = 0.6). On observe également une
forte corrélation entre les ions Ca’’, Mg”" et HCO; (r=7) qui témoigne d’une origine
commune a ces 3 éléments, probablement liée a la présence de carbonates (calcaires et

dolomies).

La figure 3-9 représente la dispersion de 1’ensemble des échantillons qui ont permis de
construire les axes fl et f2 ainsi que les échantillons des cours d’eau en crue qui se

superposent a ces axes, sans y contribuer.

L’ACP offre une autre représentation des différences de faciés géochimiques des eaux du
Gabas et du Laudon en période de basses eaux, avec une conductivité et des concentrations en
S04, Mg2+, Cl" et Na™ supérieures a celles du Gabas. Tandis que les échantillons du Gabas
sont tirés vers les pH et les températures maximales. Les échantillons de crues (figurés vides)
apparaissent bien séparément des échantillons en basses eaux et tendent vers des conductivités

inférieures indiquant des phénomenes de dilution.

Les drains (1 et 2) et fossés (1 et 2) présentent des faciés géochimiques tres variés, que ce soit
entre les différents points mais également entre les différentes dates d’échantillonnage. Cela
parait cohérent avec les variations rapides de géochimie observées sur les eaux du Gabas et du
Laudon. Le compartiment de surface réagit rapidement aux conditions hydrologiques et

météorologiques.
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Biplot (axes f1 et f2 : 57,52 %)
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Figure 3-9 : ACP réalisée sur 17 échantillons du Gabas hors crues ; 17 échantillons du Laudon
hors crues ; 23 échantillons de drains, fossés et affluents du Laudon toutes périodes confondues.

En observation supplémentaire, les échantillons du Gabas et du Laudon en crues.

On constate sur cette ACP que les eaux du Drain 1 mais aussi un échantillon du Fossé 1
(20/06/12) apparaissent isolés des autres points et sont caractérisés par des conductivités et
des concentrations maximales en Mg2+, HCO5, Na' et CI'. Le Drain 1 correspond aux eaux
d’une nappe perchée de faible extension qui drainent différents pdles (champs, habitation,
¢levages, Figure 1-27). Les contributions de ces poles sont susceptibles de varier au cours du
temps, en fonction des conditions hydrologiques ce qui entraine des variations de la
géochimie de ces points. Les concentrations élevées en CI', Na*, Mg®" de ces eaux pourraient

étre a ’origine de celles mesurées dans le Laudon.
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La comparaison des faciés géochimiques de ces deux cours d’eau de taille
significativement différentes permet d’observer des alimentations et des
fonctionnements a une échelle régionale et locale. Il apparait alors que les formations
des sables fauves qui recouvrent par endroits les calcaires a ’affleurement au sein de
I’anticlinal mais présents également tout autour de D’anticlinal pourraient étre
responsables des concentrations plus importantes en Na*, CI, Mg*", Ca** et HCO5™ du
Laudon par rapport au Gabas. Le Gabas, bien qu’il recoupe également ces formations
porte également la signature de la partie amont du bassin versant. C’est ce qui explique

également les variations plus marquées du Laudon vis-a-vis des crues que le Gabas.

3.3.1 Observation du rapport NO3/Cl

Le comportement chimique des chlorures dans les eaux naturelles est conservatif car il n’est
pas sujet aux processus physiques, chimiques ou biologiques. C’est pourquoi le rapport NOs’
/CI peut étre utilisé pour mettre en évidence des phénomenes de mélanges ou de processus
biologiques responsables de la distribution des concentrations en NO;3; dans les bassins
versants (Mengis ef al., 1999 ; Vitoria et al., 2004 ; Liu et al., 2006 ; Li et al., 2013)

Les engrais chimiques sont généralement caractérisés par des teneurs élevées en azote et
faibles en chlorures. Les effluents domestiques et animaux présentent, au contraire, des
concentrations en Cl” élevées et des rapports NO3;/CI faibles (Liu et al., 2006 ; Li et al.,
2013). Enfin, le rapport NO3/CI" diminue en cas de dénitrification ou de consommation des
nutriments par les plantes sans que cela ne modifie les concentrations en Cl'.

La Figure 3-10 présente les variations du rapport molaire NO3;/Cl" en fonction des
concentrations molaire en CI” des eaux du Gabas, du Laudon et des différents pdles et vecteurs

potentiels de nitrate.
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Figure 3-10 : Concentrations en chlorures et rapports molaires des NO;/CIl" des échantillons du
suivi mensuel du Gabas et du Laudon et des pdles et vecteurs potentiels de nitrate identifiés dans

la zone d’étude. Les dates soulignées et les figurés vides correspondent aux périodes de crues.

Les valeurs des échantillons de drain domestique et de sortie de STEP sont cohérentes avec
celles attendues pour le pdle « eaux usées » a I’exception de 1’échantillon de STEP du
15/01/13 qui présente un rapport NO3;/CI” beaucoup plus élevé et des concentrations en Cl°
inférieures et qui pourraient s’expliquer par la forte contribution de 1’eau de ruissellement lors

des importantes précipitations de janvier 2013.

Les drains et vecteurs

L’ensemble des échantillons des Fossés 1 et 2 et Drains 1 et 2 proposent de larges gammes de
rapport NO;/CI” et de concentrations en Cl". On constate que les échantillons qui présentent
les NO3/CI" les plus élevés et les concentrations en Cl les plus faibles sont majoritairement
des échantillons correspondant a des périodes de crues (dates soulignées dans la Figure 3-10)
ou succédant a une crue (échantillon du Drain 1 du 19/01/12) et inversement, on trouve vers
les NO;3/CI les plus faibles et avec des concentrations en Cl” variables, les échantillons des
périodes « seches ». Cependant, il convient de noter que les différents échantillons n’ont pas

tous été prélevés aux mémes dates, puisque certains n’étaient pas toujours en eau ou
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accessibles. En effet, le Drain 1 n’a jamais pu étre échantillonné en période de crue du
Laudon car il était alors sous le niveau de la riviere.

Cette répartition des échantillons «crues» / «période seéche » semble indiquer une
contribution d’un pdle « agricole » (engrais) pour les échantillons de drains et fossés des mois
de janvier 2012 et 2013 tandis que I’autre groupe tendrait vers un pdle plus organique (eaux

usées domestiques ou déjections animales).

Le Gabas et le Laudon

Les échantillons du Laudon montrent des concentrations en Cl” et NOj3™ trés variables allant
respectivement de 0.2 a 1.1 mmol/L (19 a 42 mg/L) et de 0.2 2 0.6 mmol/L (12 a 39 mg/L) et
comprises dans les gammes mesurées sur les drains et fossés. Les résultats suggerent que les
eaux du Laudon sont plus ou moins influencées par des rejets organiques (domestiques ou
animaux) selon les périodes d’échantillonnage. Les échantillons qui présentent les
concentrations en Cl” les plus importantes et les rapports NO;/Cl  les plus faibles (qui tendent
vers le pdle organique) correspondent aux périodes d’automne 2010, 2011 et 2012. Au
contraire, les échantillons caractérisés par les concentrations en CI les plus faibles et les

rapports NOs/CI les plus élevés (signature agricole) correspondent a des périodes de crues.

Pour les échantillons du Gabas, le rapport NOs;/Cl varie autant que sur le Laudon mais les
concentrations en chlorures sont constantes. Cette distribution ne permet pas d’observer de
contribution du pole eaux usées sur le Gabas et pourrait étre due a des phénomenes

biologiques de dénitrification.

Le Laudon apparait donc influencé par un pole riche en chlorures dont la contribution n’est
pas perceptible sur les échantillons du Gabas. Ces chlorures peuvent étre le traceur de déchets
organiques et pourraient étre drainés par le Laudon depuis les nappes perchées comme celle

qui alimente le drain n°1.
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Observation de ’effet des crues

Afin de préciser la dynamique de la contamination en nitrate lors des périodes de crues, les
¢chantillons obtenus grace aux préleveurs automatiques positionnés sur le Gabas et le Laudon
en période de crues sont reportés sur la Figure 3-11. La crue « 1 » a eu lieu en février 2011, la
« 2 » en janvier 2012, la « 3 » en avril 2012 et la « 4 » (mesurée uniquement sur le Laudon)

en janvier 2013.
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Figure 3-11 : Concentrations en chlorures et rapports molaires des NO3/Cl des suivis mensuels
et suivis de crues du Gabas et du Laudon, la fleche violette indique le sens de I’évolution pour les
échantillons du Laudon en crue et la fleche verte pour le Gabas en crue. Crue 1 : février 2011,

Crue 2 : janvier 2012, Crue 3 : Avril 2012 et Crue 4 (uniquement sur le Laudon : Janvier 2013.

En ce qui concerne le Laudon, on constate que les échantillons prélevés en crue voient leur
rapport NOs/Cl" augmenter et leur concentration en Cl” diminuer. Cela traduit une diminution
de la contribution du pole « riche en chlorures» a 1’alimentation du Laudon.

Pour le Gabas, les rapports NO;/Cl” augmentent aussi, sans variations des concentrations en
CI', excepté pour la crue d’avril 2012 (crue 3) qui enregistre les concentrations en CI les plus

fortes du suivi du Gabas.
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En période de crue, les eaux du Gabas et du Laudon évoluent dans le méme sens. Cela
témoigne d’une plus forte contribution du pole « précipitations et ruissellement» a
I’alimentation des deux cours d’eau qui masque les alimentations différentes observées

en basses eaux.

L’observation des rapports NO3;/Cl” en fonction des Cl des différents échantillons prélevés en
surface témoignent d’une variabilité spatiale et temporelle importante de la contamination en
nitrate en termes de concentration mais aussi de la nature de ces nitrates.

Au vu de ces résultats, il apparait que la géochimie du Laudon est trés impactée par les
conditions hydrologiques, c’est ce qui a motivé le choix des différents échantillons pour la

caractérisation isotopique de 1’azote et de 1I’oxygene des nitrates.

3.4 Caractérisation des poles de nitrates

Les sources potentielles de nitrates peuvent étre classées en trois groupes (Figure 2-2) :
- Les apports atmosphériques

" Les engrais (directement sous formes NO3")

- La nitrification de différentes formes d’azote : N organique des sols, engrais NH,",

déchets organiques principalement sous forme d’urée

Les gammes de 8'°N et 8'°0 des nitrates caractérisant ces différentes sources peuvent étre trés
larges (Kendall, 1998 ; Kendall et al., 2007) car elles regroupent des environnements
extrémement variés, soumis a des conditions climatiques, hydrologiques différentes qui ont un
impact trés important sur la nature des nitrates produits. La caractérisation isotopique des
différentes sources potentielles de nitrates collectées dans la zone d’étude permet de mieux

contraindre les gammes attendues pour ces nitrates.

Les résultats de 5'°N des échantillons solides et les 8"°N et 8'°0 des échantillons liquides sont

synthétisés dans les Tableau 3-4 et sont discutés ci-apres.
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Tableau 3-3 : Compositions isotopiques de I’azote et de I’oxygene des nitrates des échantillons de

pluie et d’eaux usées

Echantillons "liquides" 615N-NO3 (%) 6180-NO3 (%o)

Pluie du 19-03-12 1.6 78.6
STEP Coudures 19-01-12 17.3 8.5
STEP Coudures 15-01-13 9.5 6.2

Drain Domestique 20-03-12 16.3 6.1

Tableau 3-4 : Composition isotopique de 1’azote total des échantillons solides de perles urées, de

déchets organiques et de sols prélevés au nord de la station du Marseillon (GS) et a I’est (FS).

Echantillons "solides" 615N total (%)
perles urées -0.9
fumier volaille 9.3

bouse 26-05-11 B
bouse 27-05-11 5.9
fientes canard 3.6
Sol 20-09-11 GS 6.5
Sol 27-09-11 GS 76
Sol 19-03-12 GS 70
Sol 27-09-11 FS 70
Sol 28-10-11 FS 6.8
Sol 30-11-11 FS 6.6
Sol 14-12-11 FS 6.9
Sol 06-01-12 FS 71
Sol 19-01-12 FS 78
Sol 19-03-12 FS 6.1
Sol 24-08-12 FS 65
Sol 23-10-12 FS 6.1
Sol 18-01-13 FS 6.5

o 0"°N et 6”0 des nitrates de la pluie

Trois échantillons de pluie ont pu étre collectés dans I’enceinte de la station du Marseillon.
Deux d’entre eux correspondent a des échantillons cumulés sur un mois et le troisiéme
correspond a une pluie ponctuelle (19 mars 2012). Si les prélévements cumulés présentent
I’avantage d’intégrer des variations de chimie qui peuvent étre importantes, 1’absence de
conditionnement de 1’échantillon pendant un mois ne permet pas d’assurer la préservation des

concentrations et des compositions isotopiques des nitrates. C’est pourquoi, 1’analyse
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isotopique a porté sur 1’échantillon ponctuel 19 mars 2012. Les nitrates contenus dans cette
eau de pluie sont caractérisés par un 8'°N = +1.6 %o et un 8'°0 = +78.6 %o, ce qui est cohérent
avec la trés large gamme de 8'°0 observées dans les différentes études et généralement

admises entre +25%o et +75 %o (Durka et al., 1994 ; Kendall, 1998).

o 0°N et 6'°0 des nitrates des eaux usées

Les échantillons d’eau recueillie en sortie de station d’épuration (n=2) et provenant d’un drain
domestique (n=1) montrent des 5'°N compris entre +9.5 et +17.3 %o et des 8'°0 entre +6.1%o
et +8.2 %o. Les valeurs de 8'°N sont tout a fait cohérentes avec les valeurs observées dans la
littérature pour des nitrates issues d’eaux usées, cependant, les valeurs de &'°0 sont
1égérement supérieures au 8'°0 théorique (= + 4 £ 0.5 %o) attendu pour des nitrates issus d’un
processus de nitrification dans le systeme étudié. Cela peut étre dii @ un processus de

L, e . . . L, . ., e . 15 18 . , .
dénitrification qui a la spécificité d’enrichir a la fois en "N et en O les nitrates résiduels.

e 0°N des perles urée

Comme il I’a été expliqué dans le chapitre 1, dans la région d’Audignon, les engrais les plus
utilisés sont les perles urées, qui se présentent sous la forme de petites perles blanches. Un
échantillon a pu étre analysé et présente un 8'°N = +0.9%o, ce qui est cohérent avec les valeurs

de la littérature de -2.3 & -0.4 %o (Choi et al., 2002; Wassenaar, 1995; Widory et al., 2013).

e o°Ndes déjections animales et fumier

Les échantillons de déjections fraiches de canards et de fumier de volaille montrent des 8'"°N
respectifs de +3.6 et +9.3 %o tandis que le 8'°N moyen des bouses de vaches (n=2) est de 6.9
+ 0.7 %o. Les déchets « frais » présentent des 8'°N plus faibles que le fumier de volaille. La
différence peut provenir du fait que de la paille est ajoutée dans le fumier, ce qui peut
modifier le 8'°N total lors de la mesure de 1’échantillon. Dans la littérature, les 8'°N des

fumiers de volaille sont compris entre 7.9 et 13.8%o0 (Wassenaar, 1995; Widory ef al., 2013).
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Chapitre 3 : Caractérisation du compartiment de surface

o 0"°N des échantillons de sols

Les échantillons de sols montrent un 8 Nrotal moyen de 6.8 = 0.5 %o (n=13). Ces valeurs sont
cohérentes avec la gamme généralement observée de -10 a +15%0 (Kendall et al., 2007).
Cependant, cet azote total est présent principalement sous forme organique et les nitrates issus
de la minéralisation/nitrification de cet azote ne sont pas forcément caractérisés par des
compostions isotopiques proches du pool de départ. La nitrification et/ou la volatilisation de
I’ammoniac engendrent des fractionnements isotopiques de I’azote (chapitre 2).

Ces mesures de 8'°N et le calcul des 5'*0 des différents poles potentiels de nitrates permettent
de redéfinir les cadres représentant les gammes de 8'"°N et 8'0 attendues pour des nitrates

issus de différents poles et de mieux discriminer les processus qui les affectent (Figure 3-12).
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Figure 3-12 : & "N et 5'°0 des différents péoles de nitrates de la zone d’étude. Pour les
échantillons solides (sols, perles urées, déchets organiques, le 3'°N correspond au 3"°N de I’azote
total et le 5'0 est une valeur théorique calculée sur le principe d’incorporation d’oxygéne de

Pair (= 23.5%0) et de I’eau du milieu lors de la nitrification.
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Les mesures de 8'"°N et 8'°0 réalisées dans le cadre de ce travail sont en adéquation avec les
gammes trouvées dans la littérature. Elles permettent d’affiner les gammes de valeurs
attendues pour les différentes sources de nitrate dans ce contexte local. Ce sont ces nouvelles

gammes de compositions isotopiques qui seront repris dans la suite du manuscrit.

3.4.1 Caractérisation isotopique des eaux de surface

La composition isotopique des nitrates d’une sélection d’échantillons du Laudon (n=21) et du
Gabas (n=10) ont été¢ mesurées. Les échantillons du Laudon ont été sélectionnés en fonction
des différentes conditions hydrologiques (crues et basses eaux) mais aussi pour étre
représentatifs de la large gamme de concentrations en nitrates mesurées dans ses eaux. Afin
de pouvoir comparer les deux cours d’eau entre eux, les échantillons du Gabas de certaines de
ces dates ont été analysés. Les eaux des drains et fossés ont également été sélectionnées pour

étre représentatives de la gamme de concentrations en nitrates rencontrées localement.

[NO3] vs 6°N

La Figure 3-13 présente les 8'°N des nitrates en fonction de leurs concentrations des
¢chantillons cités ci-dessus ainsi que celles de la pluie et des eaux usées (STEP et drain

domestique).
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Figure 3-13 : Concentrations en nitrate et compositions isotopiques de I’azote 15 des nitrates des
échantillons du compartiment de surface ainsi que des péles et processus responsables des
signatures isotopiques des nitrates (les figurés vides correspondent aux échantillons en période

de crue).

Les échantillons du Laudon montrent des compositions isotopiques entre 7.4 et 14.7 %o (= 0.9
%0) pour des concentrations allant de 12 a 39 mg/L (Figure 3-13). Néanmoins, on peut
observer que les 8'°N les plus faibles sont observées pour les échantillons du 30/04/12 (9.1
%0), 16/01/13 11h (8.1 %o0) et 16/01/13 22h (7.4 %o), qui correspondent a des périodes de crues
du ruisseau. Ces observations confirment ce qui a été mis en évidence précédemment, a savoir
un comportement particulier en ce qui concerne les eaux du Laudon en période de crues avec

des nitrates d’origines potentiellement différentes.

Pour le Gabas, les 5'°N ne présentent pas de valeurs aussi basses que sur Laudon, puisqu’elles
sont comprises entre 9.3 et 15.3 %o (+ 0.4 %0) pour des concentrations allant de 13 a 45 mg/L
(Figure 3-13). Les concentrations les plus faibles sont associées aux 8N les plus élevés et
inversement. Ainsi, I’échantillon du 12/08/11 présente la concentration la plus faible (13
mg/L) en nitrate mais aussi le 8N le plus enrichi (15.3%o0) et inversement pour 1’échantillon
du Laudon en crue du 05/01/12 (45 mg/L et 9.3 %o). La diminution des concentrations en

nitrate quand elle s’accompagne de I’enrichissement en '°N peut étre due a des phénoménes
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de mélanges de pdles dont les contributions respectives évoluent au cours du temps, mais

¢galement au processus de dénitrification.
PN ys 6"%0

Le 30 des nitrates de I’ensemble de ces échantillons ont été mesurés et sont présentés sur la

Figure 3-14 en fonction du 8"°N.
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Figure 3-14 : Compositions isotopique de I’azote et de ’oxygéne des nitrates des eaux du
compartiment de surface et valeurs attendues, issues de la littérature, pour les différents poles

potentiels de nitrate (modifié d’apreés Kendall, 1998)
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L’ensemble des échantillons du compartiment de surface est caractérisé par des &'°O
supérieurs aux 4%o attendus pour des nitrates issus d’une « simple » nitrification mis a part

pour un échantillon du Gabas du 05/01/12 qui correspond a une crue.

L’enrichissement couplé du 8N et du 8'®O témoigne de D’existence de processus de
dénitrification plus ou moins poussés selon les périodes considérées et les différents
¢chantillons. Les compositions isotopiques les plus enrichies sont mesurées sur 1’échantillon

du 19/01/12 du Drain 1.

Aucun prélévement ne met en évidence la contribution directe d’engrais de type NO; (8'°N =
0+5%o) dans les cours d’eau. Cependant, il faut noter qu’aucun prélévement n’a pu étre réalisé
dans des conditions optimales pour la mise en évidence de telles contributions. En effet,
aucun échantillon ne correspond a une crue survenant juste aprés I’apport d’engrais. S’il
existait, un tel apport serait probablement ponctuel dans ’espace et le temps et ne semble pas
affecter la qualité des eaux de surface de fagon conséquente. Les compositions isotopiques les
moins enrichies semblent indiquer une origine organique des nitrates par nitrification de
fumiers (lisiers) ou eaux usées domestiques ou animales suivis par des processus de

dénitrification plus ou moins poussés.

Si I’on recentre le graphique autour des échantillons du Gabas et du Laudon (Figure 3-15) on
constate une distribution particuliere des échantillons du Gabas et du Laudon entre des
périodes de basses eaux, caractérisées par des 8'°N > 11%o et 5'*O > 8%o et les échantillons de
crues (figurés vides), caractérisés par des 8"°N < 12%o et 8'°O < 7%o. Les deux cours d’eau

présentent la méme tendance.
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Figure 3-15 : Compositions isotopique de I’azote et de I’oxygéne des nitrates des eaux du Gabas
et du Laudon ainsi que les tendances attendues dans le cas de dénitrification et de nitrification.

Les figurés vides correspondent aux périodes de crues.

Cette répartition des différents échantillons en fonction du régime hydrologique peut
s’expliquer par un changement de contribution des pdles alimentant le Laudon et le Gabas. En
période de basses eaux, les cours d’eau sont alimentés par un réservoir dont les eaux sont
fortement dénitrifiées tandis que pendant les périodes de hautes eaux, le réservoir apportant
les nitrates est moins impacté par ce processus de dénitrification. Ces observations ne
traduisent pas de simples phénomeénes de dilution puisqu’aucune tendance reliant les

concentrations en nitrates aux débits des rivieres n’a été observée (Figure 3-13).

Les compositions isotopiques des nitrates des eaux de surface semblent toutes indiquer
une origine organique de ces nitrates avec des variations des contributions des poles et
des processus de dénitrification fortement dépendants des conditions hydrodynamiques.
Cependant il n’est pas possible de distinguer une origine humaine d’une origine animale avec
’utilisation seule des isotopes des nitrates car ces deux sources sont caractérisées par les

mémes valeurs de 8N et de 5'°0.
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La composition isotopique du bore a été mesurée sur une sélection de certains échantillons du
compartiment de surface. Le choix s’est fait sur la base des concentrations en nitrates et des

conditions hydrodynamiques.

3.4.2 Isotopie du Bore: 3''B

De la méme facon que pour les isotopes stables de 1’azote et de 1’oxygene des nitrates, des
¢chantillons des eaux de surface mais également des échantillons solides représentant des
poles potentiels de bore (et de nitrates) ont été analysés pour caractériser leur concentration et

leur composition isotopique en bore.
3.4.2.1 Résultats et discussion de I’analyse du bore sur les poles

Pour les échantillons solides, une fusion alcaline a été préalablement réalisée (voir chapitre 2,
section 2.3.3) et les compositions isotopiques ont été mesurées sur la solution résidu de fusion
/ eau acidifiée.

Ainsi, la concentration massique de bore dans ces échantillons a été calculée a partir des
concentrations en bore des solutions, ramenées aux volumes passés sur colonne et a la masse
d’échantillon ayant subi la fusion. Les concentrations massiques et le 8''B de ces échantillons

sont présentés dans le Tableau 3-5.

Tableau 3-5 : Concentrations massiques et 3''B des échantillons solides potentiellement sources

de nitrates.

Echantillons [B] 8B
solides ng/g (%)
perles urées X X

dej. Canards 5 8.6
dej. Vaches 12 2.6
fumier de Volaille 23 -3.3
Echantillons [B] 8B
liquides pg/L (%o)
STEP 83.3 1.9

drain domestique 100.3 -7.4
pluie Marseillon 1.6 27.7
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Les concentrations mesurées dans ces ¢chantillons d’origine animale (déjections fraiches de
canard, de vache et fumier de volaille) comprises entre 5 et 23 pg/g, sont cohérentes avec la
littérature, puisque Widory et al. (2004) rapporte des concentrations allant de 1.8 a 13.4 ng/g

sur des expérimentations de lessivages de lisiers de porcs, de bovins et de volaille.

En ce qui concerne I’échantillon de perles urée, la teneur en bore était en dessous de la limite

de détection, ce qui est cohérent avec les valeurs de la littérature (Widory et al., 2004).

Les compositions isotopiques de ces échantillons sont plus surprenantes. Les échantillons de
fientes de canard et de fumier de volaille présentent des 8''B respectifs de 8.6 %o et -3 %o, ce
qui est inférieur aux valeurs rapportées par Widory et al. (2004) allant de 15 a 26 %o.

L’échantillon de bouse de vache est caractérisé par un 8''B de 2.6 %o, ce qui est 13 aussi
inférieur a la large gamme rencontrée dans les études allant de +6 a +30 %o (Komor, 1997;
Widory et al., 2004, 2013 ; Kloppmann et al., 2009 ; Bronders et al., 2012). Komor (1997) et
Widory et al. (2004) expliquent que ces larges gammes sont dues a des régimes alimentaires

des animaux, trés variés d’une zone géographique a une autre.

Ces compositions isotopiques sont représentées le long de I’axe des ordonnées sur la Figure 3-

16 avec leur concentration massique respective.
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Figure 3-16 : Concentrations et composition isotopique du bore contenu dans les échantillons du

compartiment de surface.

En plus de ces poles « engrais » et « animaux », les échantillons de sortie de STEP et du drain
domestique ont ¢été analysés. Les concentrations ¢levées, de 83 et 100 pg/L et les
compositions isotopiques faibles, de 1.9 et -7.4 %o sont caractéristiques des gammes

rencontrées pour les eaux usées domestiques (Chetelat et Gaillardet, 2005, Figure 3-16).

L’échantillon de pluie recueilli dans la nuit du 19 mars 2012 a la station du Marseillon montre
une concentration de 1.62 pg/L et un 8''B de 27.7%o. Ces valeurs sont font partie de la
fourchette haute des &''B mesurées sur les pluies de Dax (n=12) qui présentent une
concentration moyenne de 9.1 + 2.8 pg/L et des 5''B allant de 2 & 26.5%o avec une moyenne

de 11.4 + 6.6%0 (Millot et al, 2010).

Les échantillons du Gabas, du Laudon et des drains et fossés sont reportés dans la Figure 3-16

et discutés dans la section suivante.
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3.4.2.2 Résultats et discussion de I’analyse du bore sur les eaux de surface

D’apres la Figure 3-16, on constate que la majorité des échantillons des eaux de surface sont
regroupés et présentent des concentrations relativement faibles (< 12 pg/L) et des &''B

¢levées (de 12 a 32 %o).

Les eaux du drain n°2 apparaissent avec des concentrations et des 8''B communément
associées a une origine animale du bore, or les valeurs mesurées sur les échantillons de
déchets animaux de la zone d’étude sont tres différentes. Ces valeurs pourraient étre dues, soit
a:
- un apport important de bore provenant de lisiers ou d’effluents d’¢levages non
identifiés,
- un mélange entre des eaux de pluies, des déchets animaux et des eaux usées

domestiques

Les concentrations en bore du Laudon et du Gabas varient de 2a 12 ug/L et de 4 a 9 pg/L
respectivement et les 3''B des deux sont comprises entre 14 et 28 %o. De telles valeurs apparaissent
cohérentes a la fois avec une origine météorique mais aussi avec une origine animale du bore (Figure

3-16).

L’échantillon d’eau de pluie recueilli en mars 2012 présente une concentration en bore
inférieure a celles du Gabas et du Laudon. Néanmoins, les données de Millot et al. (2010)
montrent une forte variation des concentrations du bore dans les eaux de pluies de Dax (de 4 a
13 pg/L) et ne permettent donc pas d’exclure une origine purement météorique du bore dans
les eaux du Gabas et du Laudon. Des analyses supplémentaires de I’eau de pluie tombée a
Marseillon seraient trés intéressantes pour préciser le pole météorique du bore a Audignon et

sa variabilité temporelle.
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Par ailleurs, les mesures de &''B réalisées sur les déchets animaux de la région montrent des
valeurs tres différentes de celles du Gabas et du Laudon et ne permettent pas de détecter une
origine animale du bore dans les eaux du Gabas et du Laudon. Des expériences de lixiviations
sue les échantillons solides de fumier et lisiers de la zone d’étude permettraient de mieux

caractériser la signature isotopique du bore en solution, issue du pole « animal ».

Enfin, la présence d’argiles dans les lits du Gabas et du Laudon pourrait induire un
phénomeéne d’adsorption du bore sur ces particules, entrainant a la diminution des

. . Coq . 11 . , . .
concentrations en solutions et I’enrichissement en ~ B de la partie résiduelle en solution.

Au vu de ces éléments, il ne semble pas évident de caractériser 1’origine du bore, néanmoins,

plusieurs hypothéses peuvent étre formulées :

- une origine purement « naturelle » via les apports météoriques,

- un mélange a deux pdles entre du bore d’origine météorique ([B] faibles et 5''B ¢élevés) et
un pdle animal ([B] moyennes et 8''B faibles),

- un mélange a deux pdles entre du bore météorique et un pdle eaux usées domestiques,

- un mélange a trois pdles entre un pole météorique, un pole animal et un pdle eaux usées.

Il est a noter qu’en ce qui concerne les données de bore, aucune distinction ne peut étre faite

entre les échantillons des périodes seches et des périodes de crues.

3.4.3 Analyse des marqueurs Microbiologiques

Lors de plusieurs campagnes (temps secs et temps de pluie), des prélévements ont pu étre
réalisés sur différents points de surface pour des analyses microbiologiques et plus
spécifiquement pour la détection et la caractérisation des indicateurs alternatifs permettant de
discriminer une origine humaine ou une origine animale des contaminations fécales dans les

caux.
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3.4.3.1 Résultats sur les eaux de surface

Le nombre d’échantillons par point est trés variable, le Gabas et le Laudon ont été analysés 12
et 15 fois chacun tandis que les eaux de la STEP et de la Casterra (ruisseau temporaire
affluent du Laudon) n’ont été prélevés qu’une seule fois, pendant la campagne de janvier
2013. Les résultats sont présentés point par point. Des graphiques présentent les
concentrations des différents Bactéroidales pour les points qui ont été prélevas plus de 2 fois

(Figure 3-17).

STEP

Le rejet de la STEP de Coudures a été analysé le 15/01/13. Des Bactéroidales « humains »
ont ¢ét¢ mesurés, Cependant, aucun phage du génogroupe GII n’a été¢ détecté. Ceci peut
s’expliquer par le fait que seulement 10 % des selles humaines présentent des phages GII
(Schaper et al., 2002). Néanmoins, la présence de phages GIII, qui sont relativement rares
dans I’environnement et associés aux contaminations humaines confirment les résultats
obtenus avec les Bactéroidale. Aucun Bactéroidale d’origine animale (ruminant ou porcin) n’a
pu étre détecté, ni le marqueur « oie, canard et poulet ». Ceci permet de conforter 1’utilisation
de ces traceurs pour détecter des contaminations d’origine humaine.

Casterra

L’¢échantillon prélevé sur la Casterra (affluent du Laudon) le 16/01/13 est caractérisé par une
contamination mixte : humaine, ruminant et porcin. Aucune contribution de bactériophages de

type GII n’a été observée.

Fossé n°l

Les cinq échantillons du Fossé n°1 (« affluent» du Gabas) sont tous caractérisés par la
présence de Bactéroidales spécifiques « Humain » 4 des concentrations supérieures a 10*
copies/100mL (Figure 3-17), confirmée par la présence de phages de type GII sur deux
campagnes correspondant aux crues du 30/04/12 et 17/01/13 (Figure 3-17). Aucun
Bactéroidale porcin ou bovin n’a pu étre mis en évidence, malgré des limites de détection

assez basses pour ces dates (10% et 10° copies/100mL).
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Affluent « i »

Cinq échantillons ont été prélevés sur 1’affluent « i » du Laudon (confluence au niveau de la
source du Marseillon). Le prélévement du 05/04/11 présentent une contamination d’origine
humaine mise en évidence par des concentrations de Bactéroidales « humain » supérieures a
10* copies/100mL (Figure 3-17). L’échantillon du 18/01/13 qui correspond a une période de
fortes pluies, est caractérisé¢ par une contamination mixte humaine, « porcin et ruminant » (a

la limite du seuil de significativité). Aucun bactériophage de type GII n’a été détecté.

Gabas

Sur les 12 échantillons du Gabas, des concentrations significatives (> 10* copies/100 mL) de
Bactéroidale de type « humain », « ruminant » et porcins ont été mesurées respectivement sur
8, 7 et 5 dates (Figure 3-17). La contamination d’origine humaine est confirmée par la
présence de phages de type GII pour cing prélévements du 05/01/.12, 06/01/12, 21/03/12,
16/01/13 et 18/01/13.

Laudon

Parmi les 15 échantillons du Laudon, 11 d’entre eux présentent des concentrations
significatives 10* copies/100 mL) de Bactéroidale « humains » (Figure 3-17). Cette
contamination fécale humaine a pu étre confirmée par la présence de phages de groupe GII
dans deux échantillons, correspondant aux crues de janvier 2012 et janvier 2013. Dans une
moindre mesure, le Laudon présente ¢galement des contaminations fécales d’origine animale,
mises en évidence par la présence de marqueurs « bovins » sur 9 prélévements et « porcins »

sur 4 préleévements, correspondant tous aux échantillons de la crue de janvier 2013.
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Figure 3-17 : Représentation des concentrations en Bactéroidales (UFC/100mL), mesurées sur

les eaux de surface. Les figurés vides correspondent aux valeurs inférieures a limite de

quantification (variable). Les étoiles noires correspondent aux échantillons pour lesquels des

bactériophages de type GII ont été détecté.

Afin de synthétiser ce grand nombre d’informations, un tableau reprend ces résultats en
exprimant, par point, le pourcentage d’échantillons présentant une contamination significative
(Tableau 3-6). La figure 3-18 représente spatialement le type de contamination observé sur

les différents points échantillonnés.
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Tableau 3-6 : Pourcentage d’échantillons caractérisés par une contamination fécale d’origine
humaine (Bacteroidales et phage GII), ruminant et porcin et résultats positifs (P) ou négatifs (N)

du test réalisé avec le marqueur « oie-canard-poulet».

Point Nomb_re Humaine Ruminant Porcin  [Test "canard'
d'échantillons| Bactéroidales phages Gll
% % % % P/N
STEP 1 100 0 0 0 N
Casterra 1 100 0 100 100 P
Fossé 1 5 100 40 0 0 N
Affluent "i" 5 40 0 20 20 P
Gabas 12 67 33 58 42 P
Laudon 15 73 13 60 27 P
Gabas (n=12) Casterra (n=1)

Fossé n°1 (n=5)

(n=1) i

Figure 3-18 : Localisation des différents points échantillonnés et représentation qualitative de la

nature des contaminations fécales observées
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3.4.3.2 Discussion sur ’apport des outils microbiologiques

Afin d’interpréter les résultats obtenus, une carte représentant la localisation des points ainsi

que les différents types de contamination fécale qui y sont rencontrées (Figure 3-18).

Sur le Gabas, les contaminations fécales humaines peuvent s’expliquer par les rejets d’eaux
traitées en sortie de station d’épuration et notamment en période de crues, ou les stations
fonctionnant en systéme unitaire sont contraintes de rejeter une partie des eaux sans traitement

préalable.

Les fossés ou drains, comme le « Fossé n°1 », qui regoivent ponctuellement les eaux du drain
domestique précédemment cité, peuvent également expliquer ces contaminations, en

particulier en période de basses eaux.

Sur le Laudon, aucune STEP ne déverse d’eaux traitées, mais les rejets domestiques directs ou
les réseaux d’assainissement autonome peuvent étre responsables de ce type de rejets dans

I’environnement.

Les contaminations animales sur ces deux cours d’eau peuvent s’expliquer par la présence de
nombreux élevages répartis sur ’ensemble du bassin versant du Gabas ainsi que par la
pratique d’épandage de lisiers et fumiers. En amont du bassin versant, les élevages sont
principalement de types bovins et porcins, ce qui peut facilement expliquer les fortes
concentrations mesurées sur les eaux du Gabas. Dans la partie avale du bassin versant, qui
englobe également celui du Laudon, les élevages sont principalement de types « volaille »,
certains ¢levages bovins sont présents mais aucun ¢élevage de porcs n’est observé.

Cette répartition des différents types d’élevage semble cohérente avec les différences de
concentrations et de types de contaminations fécales existant entre les deux cours d’eau

et permet de valider I’intérét de ces traceurs.

Cependant, ces observations microbiologiques ne permettent pas de distinguer les
contaminations fécales issues directement des élevages (par ruissellement sur les parcours des
animaux, par des fuites des lieux de stockage des effluents) et celles issues des différents
¢pandages de fumiers et lisiers qui ont cours dans le bassin versant du Gabas. Le temps de

survie de ces différents microorganismes (Bactéroidale et bactériophages, E. Coli et
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Entérocoques), dans les lisiers et fumiers puis dans les sols est trés variable et assez mal
connu. A ceci, s’ajoutent les différents modes de réalimentation du Gabas et du Laudon en
période estivale et qui peuvent, surtout pour le Laudon, faire intervenir des contaminations
provenant du bassin versant du Louts ou bien, pour le Gabas, diminuer les concentrations par
dilution via les eaux du barrage du Gabas. Il semble difficile de distinguer des pollutions
provenant des élevages de ceux issus des épandages. Cependant, I’absence d’élevage de
porcs dans le bassin du Laudon et la détection d’indicateurs microbiologiques de type
« porcin » dans les eaux du Laudon et de son affluent « i » au cours des épisodes de crues
de janvier 2013 laissent penser a une origine par du ruissellement sur des champs qui

ont pu étre amendés par des lisiers de porcs.

Ces outils microbiologiques témoignent donc d’une origine mixte (humaine et animale) de la
contamination fécale observée dans le Gabas et le Laudon. Ces observations permettent donc
de compléter les résultats obtenus par 1’analyse des isotopes des nitrates et du bore. Les
premiers ayant mis en évidence la nature organique de la contamination en nitrate des cours
d’eau. Tandis que les faibles concentrations et les valeurs ¢levées des compositions

isotopiques en bore n’avaient pas permis de trancher entre les deux types de contamination.

3.5 Conclusions sur le compartiment de surface

Le suivi temporel réalisé sur les eaux du Gabas et du Laudon a permis de mettre en évidence
un faciés géochimique propre a chacun de ces cours d’eau, pouvant facilement s’expliquer par
les différences de lithologie, de débits, de superficie, de type d’occupation des sols de leurs
bassins versant respectifs. L’étude du Laudon permet ainsi de caractériser le compartiment de
surface a I’échelle de la zone d’étude et d’étre comparée avec les eaux du Gabas qui integrent
des phénomenes a 1’échelle régionale. Néanmoins, en ce qui concerne les concentrations en

nitrates, aucune tendance entre les deux cours d’eau n’est observée.

Les périodes de crues ont permis de mettre en évidence des changements de faciés
géochimiques des cours d’eau, davantage marqués pour le Laudon. Ces changements pouvant
s’expliquer par de la dilution par les eaux de pluie pour certains éléments (Cl, Na, Mg, Ca,
SO,) et ’augmentation significative des teneurs en K et de PO, causé par le ruissellement sur
les surfaces agricoles. En ce qui concerne les nitrates, aucune tendance n’a été identifiée pour

ces périodes de crues. En effet, les concentrations peuvent alternativement augmenter ou
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diminuer dans les deux cours d’eau. Cela peut s’expliquer par le fait que le cycle de 1’azote
est complexe et que la production et la consommation des nitrates au sein des compartiments
sols et eau, sont contrdlés par de nombreux phénomenes et processus, de plus, au cours de

I’hiver, les pluies lessivent les sols et les stocks diminuent.

L’analyse des isotopes stables des nitrates a ainsi permis de mettre en évidence un
changement de « nature » des nitrates rencontrés dans le Gabas et le Laudon au cours du
temps, pouvant s’expliquer par des changements de pdles contributifs entre les périodes
s€ches et pluvieuses, ou de processus biologiques (dénitrification). Néanmoins, les 8N et les
8'%0 sont toujours (et partout) caractéristiques de nitrates issus de la nitrification de déchets

organiques.

L’apport couplé de ’analyse du bore, dans le cas des eaux de surface n’a pas permis de
discriminer une contribution d’origine humaine ou animale, du fait des faibles concentrations,
cohérentes a la fois avec une origine purement météorique ainsi qu’avec un phénomene
d’adsorption sur les minéraux argileux qui constituent le lit des rivieres. De plus, les mesures
de 8''B réalisées sur les échantillons solides de déchets organiques animaux (fientes de
canards, bouse de vaches, fumier de volaille) ont montré des valeurs proches de celles
obtenues pour les sources d’origine domestique rendant difficile la distinction entre ces deux

poles.

Enfin, les outils microbiologiques ont permis de mettre en évidence une contamination fécale
d’origine humaine sur les eaux du Gabas et du Laudon indépendamment des conditions

hydrodynamiques ainsi que des contaminations animales, plus marquées en périodes de crues.

La différence de résolution temporelle mise en ceuvre pour chacun de ces outils ne permet pas
forcément de confronter les résultats de tous les traceurs, sur tous les échantillons. Cependant,
le couplage des différents traceurs s’est avérée trés intéressante dans 1’étude des
contaminations en nitrates des eaux de surface car ils s’appuient sur des éléments différents
(chimie, biologie) qui ne sont pas sensibles aux mémes processus (dénitrification, adsorption,
durée de vie limitée). Ainsi, les traceurs microbiologiques ont mis en évidence la contribution
d’eaux usées domestiques a I’alimentation du Gabas et du Laudon, qui n’avait pas pu étre
précisée par les isotopes du bore, probablement du fait de fractionnement isotopique sur les

argiles.
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Chapitre 4 : Caractérisation spatiale des

contaminations en nitrates des eaux souterraines

Afin d’identifier I’origine des nitrates dans la source du Marseillon, une étude spatiale de la
géochimie des différentes masses d’eau souterraine a été menée, d’abord a une échelle
régionale puis a I’échelle de I’anticlinal d’Audignon. Le but de cette étude consistait a

répondre a deux questions principales que sont :

- Comment évolue la chimie et les concentrations en nitrate au sein des réservoirs
calcaires du Crétacé ?
- La Source du Marseillon est-elle un cas particulier vis-a-vis de la problématique

nitrate a I’échelle de I’anticlinal d’Audignon ?

Cette étude spatiale repose sur des analyses réalisées durant cette thése mais aussi sur des

données publiques disponibles sur la banque ADES.

4.1 Fonctionnement des masses d’eau souterraines a I’échelle régionale

4.1.1 La notion de masse d’eau souterraine

Les différents forages et sources, répertoriés dans la base de données ADES sont attribués a
différentes masses d’eau. Selon la Directive Cadre sur I’Eau (DCE-2000/60/CE) une masse
d’eau est définie comme « un volume distinct d’eau souterraine a I’intérieur d’un ou de
plusieurs aquifeéres ». La délimitation des masses d’eaux souterraines est fondée sur des
criteres hydrogéologiques et elles correspondent d’une fagcon générale a une zone d’extension
régionale représentant un aquifére ou regroupant plusieurs aquiféres en communication
hydraulique, de taille importante. Seuls les aquiferes pouvant étre exploités a des fins
d’alimentation en eau potable (critéres quantitatifs, qualitatifs, techniques et économiques)

sont considérés comme « masses d’eau souterraine ».
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A T’échelle régionale, les masses d’eaux considérées dans cette étude pour 1’observation de
I’évolution spatiale de la chimie des eaux sont, les réservoirs géologiques des plus récents au

plus anciens Figure 4-1):

- les sables fauves du Mio-Pliocene (code : FG066),

- les calcaires et faluns Miocéne (FG070)

- les calcaires et sables de 1’Oligocene a I’Ouest de la Garonne (FG083)

- les sables, calcaires et dolomies du 1’Eocéne-Paléocéne captif sud Adour-Garonne
(FG082)

- les calcaires du sommet du Crétacé supérieur captif sud-aquitain (FG081)

- les calcaires de la base du Crétacé supérieur captif sud-aquitain (FG091)

Il est important de noter que le terme « Eocéne-Paléoceéne » regroupe les aquiféres du Dano-
Paléocéne et de I’Eocéne. Ce regroupement en une seule masse d’eau comme outils de gestion
cache une tres forte hétérogénéité de ces deux aquifeéres. Cependant, la distinction entre le
Dano-Paléocéne et I’Eocene est tres difficile a faire en raison du peu de renseignement
géologiques disponibles pour les différents forages rencontrés dans ces formations.
Cependant, 1’utilisation ici des données de chimie est davantage destinée a une comparaison
fonctionnement a I’échelle de 1’anticlinale vs fonctionnement a 1’échelle régional. Nous nous

contenterons donc de cette définition par masse d’eau et non par aquifere.

Au sein de I’anticlinal d’Audignon, les masses d’eau du Crétacé supérieur occupent le cceur
de la structure tandis que le Dano-Paléocéne (regroupé avec 1’Eocéne a 1’échelle régionale
dans les bases de données), est situé sur la bordure. Sur ces calcaires, la présence de sables
fauves est rapportée sur les cartes et les coupes géologiques (Oller, 1986) qui pourraient étre
susceptibles de réalimenter les aquifeéres carbonatés. Cependant, aucun ouvrage (forage ou

source) n’est répertorié dans la base de données ADES.
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Figure 4-1 : Localisation des forages des différentes masses d’eau pour la caractérisation spatiale de la chimie des eaux souterraines régionales
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4.1.2 KEtat de Part sur les 4ges des eaux

L’axe principal des écoulements souterrains a 1’échelle régionale a une orientation parallele a
I’ Adour, du Sud-Est vers le Nord-Ouest.

Dans le document « Outil de gestion des aquiferes du sud du bassin Adour-Garonne, concept
géologiques et hydrogéologiques », Bourgine ez al. (1997) font part des mesures de “H et de
¢ réalisées sur les eaux souterraines du Sud Adour. Le couplage de ces deux outils est
intéressant car des concentrations élevées de *H mettent en évidence la contribution d’eaux
trés récentes, tandis que la mesure des activités en "*C permet de dater des eaux plus

anciennes et donc dépourvues de tritium.

Pour la majorité¢ des points allant du Crétacé a ’Eocéne moyen a 1’échelle régionale, les
concentrations en “H sont inférieures 4 2 UT (unités tritium), ce qui témoigne de I’absence de
recharge actuelle pour ces eaux (Bourgine ef al., 1997) Les activités "C indiquent alors les
ages les plus élevés de la région (>20 000 ans) pour les eaux des sables infra-molassiques de
I’Eocéne (Gondrin, Burosse, Nogaro). Les points de Mont de Marsan et d’Hagetmau, situés
respectivement au nord et au sud de la structure d’Audignon sont caractérisées par des eaux

anciennes également.

Cependant, au sein de ce fonctionnement régional, certains points situés au niveau de
I’anticlinal d’Audignon (Marseillon, Audignon, Fargues) montrent des concentrations
importantes en H (de 3 417 UT) ¢galement mis en évidence par Oller avec 11 UT mesurées
a Marseillon (Oller, 1986). Pour ces mémes points, les activités plus élevées en '*C attestent
du rajeunissement des eaux du Crétacé et du Dano-Paléocene au cceur de 1’anticlinal
d’Audignon, par mélange avec des eaux plus récentes et probablement superficielles.

Ces résultats montrent donc que malgré un écoulement régional allant du sud-ouest vers le
nord-est, I’anticlinal d’Audignon fait figure de zone de recharge au sein des calcaires du

Crétacé et du Dano-Paléocéne.
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4.1.3 Caractérisation chimique des eaux souterraines a I’échelle régionale

Les caractéristiques géochimiques des forages de 1’anticlinal (Crétacé et Dano-Paléocéne) ont
été observées et comparées avec les faciés géochimiques des forages situés dans les parties

captives de ces aquiféres mais aussi d’autres réservoirs a 1’échelle régionale.

Un travail de synthése des caractéristiques techniques et données de composition chimique
des forages et sources des différentes masses d’eau a 1’échelle régionale a été réalisé a partir

de la banque de données ADES (Tableau 4-1).
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Tableau 4-1 : Caractéristiques techniques et compositions chimiques des eaux souterraines

régionales, les concentrations correspondent a des mesures ponctuelles (data ADES) en gras, les

échantillons UPMC.
Code BSS Commune Prof T Cond pH [NO3 SO4 CI HCO3| Ca Mg Na K
09782X0016 F3 Audignon ASA 114 15,1 614 7,0 21,0 87 23,0 320 990 13,0 100 23
09782X0024 F1 Audignon F1 106 17,8 581 7.3 24,2 7,8 20,1 274 95,8 13,9 101 14
09782X0025 F2 Audignon F2 35 17,8 580 7,3 23,8 75 20,3 275 94,9 143 101 14
Base du Crétacé | 49787x0010 source Banos 3 15,0 596 7,2 18,3 8,6 21,9 273 | 1082 53 13 07
Fz:;l 09782X0013 F4 Eyres moncube 105 15,0 576 7,4 30,0 6,9 21,0 300 97,0 9,0 9,7 1,4
09781X0008 F Montaut 101 15,0 585 6,9 39,0 4,4 24,0 290 760 200 11,0 15
09768X0039 F Saint Lon les Mines 170 16,4 651 7,4 0,0 180 550 310 750 17,0 450 20
09768X0040 F2 Saint Lon les Mines 50 16,4 727 7,4 0,0 180 750 320 750 160 450 2,0
09261X0057 F2 Arue Lassale 80 10,4 181 7,7 1,4 43 1,1 82 25,0 1,1 7,2 1,7
09782X0006 P1 Audignon Source 2 18,0 578 7,3 23,8 7,2 20,1 262 95,6 16,9 9,9 1,4
Sommet Crétacs| 09507X0039 F Cassen 55 17,2 602 7,6 45,0 3,4 33,0 270 90,0 38 170 45
Ssup 09266X0104 F Freche 644 28,6 917 7,3 00 2700 230 200 | 1100 300 280 12,0
(ReE 09513X0021 GMM1 Mont de Marsan 1850 55,8 910 7,3 00 2400 51,0 160 820 260 480 130
09261X0008 F1 Roquefort stade 74 17,1 507 7,4 7,8 6,7 15,0 280 60,0 20,0 93 1,6
09261X0010 N2 Roquefort Chemin 150 15,2 500 7,5 9,8 8,1 15,0 260 660 150 8,9 1,9
09781X0009 F Maylis Saint Germain| 80 14,0 868 71 390 290 310 460 | 1700 11,0 130 21
09781X0013 F Maylis Sourigues 184 13,8 552 7.3 30,0 6,5 20,0 310 | 1000 54 1,0 14
09781X0015 P219  Maylis Lacrouts 551 15,6 589 7,6 130 21,0 21,0 300 750 200 150 24
09783X0033 F Montsoue Cuma 120 16,3 524 7,7 7.8 19,0 16,0 280 620 250 11,0 16
09783X0002 FACR3 Montsoue Labarthe 75 15,8 530 76 11,0 220 18,0 290 640 260 120 17
09783X0022 F Montsoue Bahus 67 15,3 659 7,7 37,0 130 23,0 350 890 270 120 18
09782X0019 F Sainte Colombe 105 13,8 532 73 5.9 21,0 17,0 290 96,0 45 9,6 1,0
09783X0018 F1 Saraziet 110 15,3 634 7,4 240 230 200 330 800 200 11,0 19
09781X0010 S saint Aubin Peyrader] 0 17,8 545 7,4 13,0 9,6 18,0 310 720 220 11,0 15
09781X0007 F Saint Aubin Sartout 80 14,3 603 71 33,0 13,0 250 310 | 1100 9,3 100 1.2
09781X0005 Saint Aubin Abbaye 118 13,8 509 7,5 10,0 10,0 17,0 290 800 120 120 17
10052X0006 F1 Burosse 650 29,0 343 7,8 0,0 3.2 19,0 185 31,0 7,8 220 35
09784X0010 F3 Castelnau 372 27,8 350 7.4 0,0 17,0 52 190 45,0 7,3 160 68
P:::“:c";e 09536X0008 F Demu 782 44,7 289 7,8 0,0 6,4 8,2 163 31,0 4,4 18,3 73
e 09774X0026 F1 Donzacq 81 16,4 601 7,5 18,0 18,0 19,0 310 800 190 13,0 21
09784X0020 F Eugenie 67 34,4 1260 6,6 00 3500 680 240 | 1300 450 830 200
09784X0029 CHICOY Eugenie 84 24,5 1150 7,7 00 3500 60,0 250 | 1200 450 650 16,0
09783X0019 F Fargues 106 15,0 640 7,6 15,0 140 20,0 360 760 27,0 9,7 1,2
09788X0069 F5 Geaune 490 29,8 336 7,5 0,0 13,0 9,2 180 51,0 46 6,5 4,0
09533X0016 F Gondrin 728 24,0 344 71 0,0 30,0 6,5 171 32,0 7,2 25 62
09506X0059 S Gousse source 0 17,7 536 7,7 25,0 150 33,0 240 84,0 6,0 20 21
09506X0060 F Gousse Ladebat 38 15,3 710 7,2 300 31,0 480 290 98,0 5,5 360 43
09782X0021 F4 Hagetmau 701 29,9 822 7,5 0,0 1400 71,0 210 61,0 190 760 100
09782X0027 F Horsarrieu Cassouret | 603 23,0 916 7,9 0,0 1300 92,0 240 600 320 830 96
09528X0026 F Nogaro 1098 40,0 289 7,8 0,0 9,2 7,7 162 33,0 7,4 126 54
09788X0004 F2 Pecorade Larioucla 487 27,9 333 7,6 0,0 12,0 4,9 180 47,0 5,5 9,0 4,4
09788X0011 F3 Pecorade Dubasque 482 29,3 321 7,6 0,0 13,0 5,0 190 50,0 4,8 8,1 4,3
09795X0219 F4 Sorbets 535 27,9 325 7,4 0,0 13,0 52 180 53,0 5.2 7,2 4,2
09526X0064 S Hontax source 0 14,3 647 7,0 50,0 9,0 30,0 300 | 1100 48 130 1.2
09526X0090 F Hontax Bacoge 50 14,2 663 6,8 51,0 9,5 31,0 300 | 1100 49 130 1.2
Eocéne (sables | 09526X0212 F Houga 45 15,0 653 7,4 62,0 11,3 30,0 286 | 1120 61 100 14
fauves) 09514X0015 F2 Laglorieuse F2 20 14,1 388 7,8 14,0 57 20,0 190 60,0 2,3 9,6 1,0
RG06E 09521X0003 SOURCE Pujo le Plan La Bourie 0 14,0 561 6,7 47,0 31 25,0 260 95,0 5,0 100 24
09514X0050 F Pujo le Plan 22 14,8 460 7,2 27,0 05 17,0 230 80,0 2,9 11,0 18
09514X0040 F Pujo le Plan Bordes 42 14,8 460 7,2 27,0 05 17,0 230 80,0 2,9 10 18
09771X0007 P35 Dax 30 15,6 656 7,4 21,0 560 380 260 99,0 6,5 240 51
09771X0030 F25 Dax 337 19,2 279 7,9 0,0 2,7 14,0 150 44,0 3.2 100 1.2
OILEG";:;'E 09771X0091 F35  Dax 380 19,0 304 81 0,0 35 18,0 150 | 380 41 120 11
09505X0006 F1 St Paul les Dax 180 16,2 297 8,2 0,0 05 16,0 150 41,0 3.2 120 18
09505X0010 F2 st Paul les Dax 400 21,1 235 8,2 0,0 05 14,0 120 26,0 21 140 16
_ 09498X0073 F St Paul les Dax 55 14,4 294 7,7 0,0 1,6 16,0 150 44,0 2,9 8,9 13
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Les données de chimie (n=56) ainsi synthétisées (Tableau 4-1) ont fait I’objet d’une analyse
en composantes principales (ACP, Figure 4-2) afin d’observer les corrélations existant entre
les différents parameétres mais aussi entre les différents points d’eau observés qui pourront
étre mis en perspective de leur caractéristiques géologiques, tectoniques et hydrogéologiques.
Etant donné la grande différence du nombre d’observations (forages et sources) par masse
d’eau, une pondération a été attribuée a chaque observation (1/nombre de forages par masse
d’eau) afin de mieux observer les différences entre les différentes masses d’eau. Le méme
travail sans pondération a également ¢ét¢ mené et présente une répartition semblable des

observations et des variables que I’ACP pondérée.

Variables (axes F1 et F2 : 76,94 %)

0,5

-0,75

-1
-1 -0,75 -0,5 -0,25 0 0,25 0,5 0,75 1

F1(46,41%)

Figure 4-2: Espace des variables de ’ACP construites sur 56 observations de chimie des eaux

souterraines régionales pour la période estivale de 2011 (data ADES et UPMC)
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Les axes F1 et F2 représentent pres de 77 % de la variabilité totale des échantillons (
Figure 4-2), ce qui est un trés bon pourcentage pour I’interprétation des corrélations. L’axe

F1 est fortement et positivement porté par la conductivité totale, le Na™, le SO4*, le Mg*", le
K", le CI" ainsi que la température de ’eau. L’axe F2 est positivement porté par les NO3, les
HCO5 et le Ca®" tandis que dans sa partie négative sont représentés, le pH, la profondeur
totale du forage et la température.

L’axe F2 semble correspondre au systéme calco-carbonique avec une anti-corrélation tres

marquée entre le pH d’un c¢6té et les Ca®* et HCO;™ de I’autre.

La matrice de corrélation est représentée dans le tableau 4-2.

Tableau 4-2 : Matrice des corrélations de I’ACP réalisée sur 56 échantillons d’eaux souterraines

régionales pour la période estivale de 2011 (data ADES et UPMC)

Variables  Prof Ca Mg S04 cl T NO3 Na K C pH HCO3
Prof 1
Ca -0,1 1
Mg 03 04 1
SO4 0,6 0,3 0,7 1
cl 0,2 0,4 0,5 0,5 1
T 0,9 0,0 0,4 0,7 0,3 1
NO3 -0,4 0,7 -0,1 -0,2 0,1 -0,3 1
Na 0,4 0,2 0,6 0,7 0,9 0,5 -0,2 1
K 0,6 0,3 0,6 0,9 0,5 0,8 -0,2 0,7 1
C 0,2 0,8 0,8 0,7 0,7 0,3 0,4 0,7 0,6 1
pH 0,1 -0,8 -0,3 -0,2 -0,3 0,0 -0,6 -0,1 -0,2 -0,6 1
HCO3 -0,3 0,8 0,4 0,0 0,4 -0,2 0,7 0,1 -0,1 0,7 -0,7 1

L’ ACP a permis de mettre en évidence de tres fortes corrélations entre :

la température et la profondeur (coefficient de corrélation = 0.9), qui semble cohérente

avec le flux géothermique.

- les ions Ca*" et HCO; (0.8), par ailleurs anti corrélés au pH (-0.8) et qui correspond 4 la
dissolution des carbonates de calcium.

- les NO;s™ avec le Ca*™ (0.7) et le HCO;™ (0.7), ce qui laisse penser que ce sont surtout les
aquiferes calcaires qui sont exposés aux contaminations en NOs".

- les SO4* avec la température et la profondeur, qui indique une origine « naturelle » de ces

sulfates, et non une origine anthropique.
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- par ailleurs, les SO4”sont fortement corrélés au Mg®", Na* et K*, ce qui peut témoigner de
circulations d’eau en contact avec des bordures évaporitiques des diapirs présents dans la

région.

L’¢tude de I’espace des individus (Figure 4-3) permet d’observer les corrélations entre les

différents points d’eau. On observe alors plusieurs groupes d’individus :
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Figure 4-3 : Espace des individus de ’ACP construites sur 56 observations de chimie des eaux
souterraines régionales pour la période estivale de 2011 (vert : base du crétacé sup, kaki :
sommet du crétacé sup, orange : éocéne-paléocéne, violet : éocéne, bleu : oligocéne, rouge :

miocéne, data ADES)
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n°l) Les eaux issues de forages profonds, chaudes, avec un pH élevé, des concentrations en
Ca®" et HCOs5™ faibles et surtout dépourvues de NO;". Cela concerne a la fois les forages de
I’Eoceéne-Paléocéne (Sorbets, Castelnau, Geaune, Pecorade, Gondrin, Burosse, Nogaro,

Demu) mais aussi les eaux de I’Oligoceéne (Dax et St Paul les Dax).

n°2) Les eaux dont les profondeurs et les températures sont variables mais caractérisées par
des conductivités maximales et concentrations importantes en SO42', Na', K : Hagetmau,
Horsarrieu pour I’Eocéne-Paléocéne, Fréche et Mont-de-Marsan pour le Crétacé. Les forages
d’Eugénie sont également caractérisés par des concentrations importantes en Na®, SO,> et K*
mais avec des concentrations trés élevées en Mg® et Cl et des conductivités maximales

(>1000 puS/cm) et des profondeurs inférieures a 90m.

n°3) Les eaux tres chlorées de Dax (P35, Oligocéne) et Saint-Lon-les-Mines (Crétacé) et des

conductivités relativement ¢élevées (> 650 pS/cm)

n°4) Les eaux souterraines superficielles (<40 m) du Mio-Pliocéne (sables fauves) a Hontax,
Houga et la source de Pujo le Plan, caractérisées par les concentrations maximales en NO3 (>

50mg/L), et enrichies en Ca>* (= 110 mg/L) et HCO3™ (= 300mg/L)

n°5) Les eaux plus ou moins riches en Ca’' et HCOs', avec des concentrations variables en
NOj caractérisées par des conductivités, températures et des profondeurs moyennes a faibles.
Ces eaux correspondent pour une tres grande majorité aux forages recoupant le Crétacé ou
I’Eoceéne-Paléocene situés sur les structures anticlinales d’Audignon, Roquefort et Cassen

(Figure 4-1).
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4.1.4 Conclusions sur le fonctionnement géochimique

Les eaux les plus minéralisées, Hagetmau, Eugénie, Horsarrieu, Mont de Marsan, Fréche,
Saint-Lon les Mines témoignent de parcours longs dans des aquiféres profonds, confirmés par
les mesures de tritium et de '*C qui attribuent un temps de résidence de 11 000 a 27 000 ans
pour les eaux d’Eugénie, et de 20 000 ans pour celles d’Hagetmau (Bourgine et al., 1997).

L’ACP permet d’observer que les eaux du Crétacé et de I’Eocéne-Paléocene situées sur les
anticlinaux ne peuvent étre distinguées par leur facies géochimique. Ceci peut s’expliquer par
les observations faites par Bourgine et al. (1997), qui mettent en évidence 1’existence de flux
ascendants depuis le Crétacé jusqu’a I’Eocéne inférieur sur la structure d’Audignon. Ce
groupe permet ¢galement de mettre en évidence des caractéristiques communes entre les

différentes formations anticlinales.

Au vu de ces informations de géochimie et de datation des eaux souterraines, I’anticlinal
d’Audignon apparait comme étant une zone d’émergence permettant la mise en contact
des aquiféres du Crétacé et du Dano-Paléocéne par drainance ascendante rendant
indissociables, d’un point de vue géochimique, les eaux des deux aquiféres. Les calcaires
a Paffleurement conférent a ’anticlinal d’Audignon un role de zone de recharge avec la

mise en contact d’eaux plus récentes et superficielles.

4.2 Evolution spatiale des concentrations en nitrates des eaux souterraines

Afin de mieux comprendre la contamination des eaux souterraines en nitrates, les valeurs
mesurées en été 2011 sur ’ensemble des forages (Tableau 4-1,Figure 4-4) sont représentées
sur la carte d’occupation des sols (Figure 4-4). Les concentrations en nitrates varient de 0 a 62

mg/L et sont réparties en 5 classes de couleurs.
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Figure 4-4 : Carte des concentrations en nitrate des eaux souterraines régionales (du Mio-

Pliocéne au crétacé supérieur) pour I’été 2011 sur fond d’occupation des sols (Corine Land

Cover, data ADES, UPMC)

La distribution de ces concentrations peut tre discutée en paralléle avec deux paramétres : la

profondeur des forages et 1’occupation des sols.
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Nitrates et profondeur des ouvrages

La Figure 4-5 représente les concentrations en nitrate en fonction de la profondeur maximale

atteinte par les différents forages (une profondeur de 0 m est attribuée a toutes les sources).
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Figure 4-5 : Distributions des concentrations en nitrates (été 2011) en fonction de la profondeur
des ouvrages des masses d’eau de la base et du sommet du Crétacé supérieur, de I’Eocéne-

Paléocéne, de I’Oligocéne, du Miocéne et du Mio-Pliocéne (data ADES et UPMC)

Les différents points d’eau considérés sont caractérisés par des profondeurs trés variables que
ce soit entre les différentes masses d’eau et au sein méme d’une masse d’eau donnée (Figure
4-5). C’est notamment le cas pour les forages de 1’Eoceéne-Paléocéne (min = 38 m, max =
1098 m) et du Crétacé supérieur (min = 55 m, max = 1850 m). Ceci s’explique facilement par
la géométrie des couches géologiques dans la région. En effet, plusieurs structures
anticlinales, dont celle d’Audignon, mettent a [I’affleurement les couches de 1’Eocene-
Paléocene et du Crétacé qui sont alors facilement et largement exploitées pour 1’irrigation ou

I’AEP. En dehors de ces structures, les couches plongent rapidement et les forages se font
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alors plus rares du fait de la profondeur importante de la ressource. De plus, 1’Eocéne-

Paléocéne regroupe en réalité les aquifeéres du Dano-Paléocéne et de I’Eocéne.

La majorité des concentrations en nitrates les plus faibles (= 0 mg/L) sont associées aux
forages les plus profonds (>200m). A I’inverse, dans I’aquifére superficiel des sables fauves
du Mio-Pliocéne, les forages ne dépassent pas les 80 m de profondeur et présentent les
concentrations maximales de nitrate (62 mg/L). Le forage de Maylis Lacrouts présente une
concentration bien supérieure aux autres forages de méme profondeur. La connaissance des
caractéristiques techniques de ce forage (position des crépines) pourrait aider a interpréter
cette différence. En effet, au vu de la concentration mesurée dans le deuxiéme forage de
Maylis de 39 mg/L de 80m de profondeur, il semble probable que le forage de Lacrouts 551

m capte au moins une partie des eaux plus superficielles, chargées en nitrates.

En ce qui concerne le Crétacé et I’Eocéne-Paléoceéne, les concentrations sont trés différentes
selon leur localisation géographique. En effet, autour de I’anticlinal d’ Audignon, les eaux sont
trés peu contaminées par les nitrates, ce qui peut s’expliquer par la profondeur importante des
couches géologiques. Ainsi a Mont de Marsan (Crétace¢), le forage de plus de 1800 m

enregistre des concentrations inférieures a 0.5 mg/L.

Les forages de I’anticlinal de Roquefort (Crétac€) ne s’inscrivent pas dans ce schéma, puisque
malgré leur profondeurs faibles a moyenne (<150m), les concentrations en nitrate sont faibles
(<10 mg/L).Ces faibles concentrations peuvent alors s’expliquer par les différents types

d’occupation des sols qui existent dans de la région de Roquefort.

Nitrate et occupation des sols

A D’échelle régionale, 1’occupation des sols est fortement contrastée de part et d’autre d’une
ligne Dax/Mont-de-Marsan, avec les grandes foréts des Landes au Nord et des terrains
majoritairement agricoles au Sud (Figure 4-4). La présence de grandes foréts au niveau de
Roquefort parait alors tout a fait cohérente avec les faibles concentrations mesurées dans les
eaux peu profondes de Roquefort et d’Arue. La méme observation peut étre faite sur les
forages de 1’Oligocéne et du Miocéne autour de Dax, a la limite d’une zone urbanisée (ville de

Dax) et de la forét.
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Toutefois, 1’absence de nitrate dans les forages peu profonds de Saint-Lon-les-Mines ne peut
étre expliquée par ces phénomenes (occupation des sols et profondeur). En revanche sur ces
forages, au-dessus des formations calcaires captées on trouve une épaisse couche d’argiles (de
30 a 70 m d’épaisseur). Ces argiles peuvent alors agir comme une barriére vis-a-vis de

Pinfiltration des eaux de surface contaminées en nitrate.

4.3 Zoom sur Panticlinal d’Audignon

Au vu de ces différentes observations, il apparait que I’anticlinal d’ Audignon est caractérisé
par un fonctionnement particulier vis-a-vis des nitrates. La distribution des concentrations en

nitrates a I’échelle de cette structure est donc observée plus particulierement ci-dessous.

4.3.1 Caractérisation spatiale des concentrations en nitrate

Au cceur de I’anticlinal d’Audignon, les concentrations mesurées en aout 2011 sur les forages
F1 et F2 et la lagune du Marseillon sont de 24 mg/L (Tableau 4-1 et Figure 4-6). Ces valeurs
sont intermédiaires vis a vis des autres points du Crétacé de I’anticlinal. La source de Banos,
située a 2 km a I’ouest de la source du Marseillon et le forage agricole F3 d’Audignon, a 1.5
km au Sud, présentent des concentrations en nitrates inférieures a celles du Marseillon,
respectivement de 18 et 21 mg/L. Au contraire, les forages d’Eyres-Moncube et de Montaut,
situés respectivement a Skm a I’Est et 6 km a 1’Ouest présentent des concentrations de 33 et
39 mg/L. Les eaux de Montaut correspondent donc aux concentrations les plus importantes

mesurées dans les eaux du Crétacé.
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Figure 4-6 : Carte géologique de I’anticlinal d’ Audignon et concentrations en nitrates (classées
en 5 catégories) des eaux souterraines du Crétacé (losanges noirs) et du Dano-Paléocéne (carrés

blancs) pour I’été 2011 (data Infoterre, ADES et UPMC). Les formations

Ces observations reposent sur des mesures ponctuelles correspondant a la période estivale de
2011. Afin de mieux caractériser 1’état de la contamination des eaux souterraines a cette
échelle spatiale, les chroniques de nitrate et des niveaux piézométriques des forages ayant des
concentrations en nitrate supérieures ou égales a celles du Marseillon sont présentées ci-

dessous (data ADES, Figure 4-7).

4.3.2 Evolution temporelle des concentrations en nitrate

Les longueurs des chroniques disponibles ainsi que les pas de temps d’échantillonnage sont
tres différents selon les forages observés. Avant 2006 les prélévements n’étaient réalisés

qu’une seule fois par an, pendant la période estivale, depuis 2006-2007, au moins deux
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prélevements sont réalisés. Dans la plupart des cas, ces prélévements ont lieu en début et en

fin de période d’irrigation quand les forages sont en fonctionnement.
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Figure 4-7 : Evolution des concentrations en nitrate des forages du Crétacé et de I’Eocéne-

Paléocéne de I’anticlinal d’Audignon (data ADES)

Ces différents forages présentent tous une augmentation non linéaire des concentrations en
nitrate au cours de ces deux derni¢res décennies et également des variations saisonnicres
(visibles a partir de 2006) plus ou moins importantes selon les forages (Figure 4-7). Les
Figure 4-8 et Figure 4-9 permettent d’observer plus précisément ces variations saisonnieres du

Crétacé et du Dano-Paléocéne.

e A Montaut, les concentrations en nitrate sont passées de 27 mg/L en 1990 a 48 mg/L en
2012 (Figure 4-7). Les variations saisonnicres sont de I’ordre de 5 a 10 mg/L selon les

années, avec des minima observés en juillet ou aott.
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e A Eyres-Moncube, en 1988 les concentrations en nitrate étaient de 18 mg/L tandis qu’en
2012 elles oscillent autour de 31 mg/L (Figure 4-7). Entre 1990 et 1993, les
concentrations sont passées de 20 a 34 mg/L avant de retourner a des valeurs de 20 mg/L.

Les variations saisonniéres sont inférieures a 5 mg/L.

e Les eaux du puits P1 du Marseillon présentent les mesures les plus anciennes (Oller 1986)
avec des concentrations croissantes de 5 mg/L en 1975 a 21 mg/L en 1986 (Figure 4-7
puis une phase plus constante de 2001 a 2012 avec des valeurs oscillant autour de 25
mg/L. Le pas de temps plus resserré que sur les autres forages permet d’observer des

variations saisonniéres de I’ordre de 3 a 4 mg/L selon les années (Figure 4-8).
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Figure 4-8 : Chroniques a partir de 2002 des concentrations en nitrate des eaux de Crétacé

mesurées dans les forages de Montaut, Eyres-Moncube et Marseillon (data ADES, UPMC). Les

fléeches indiquent les dates qui ont permis I’analyse spatiale.
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Pour I’Eocéne-Paléocene, les eaux de Maylis Saint Germain passent de 25 mg/L en 1996
a des valeurs oscillant aujourd’hui entre 30 et 48 mg/L (Figure 4-7). Les prélévements
sont réalisés environ quatre fois par an, entre fin avril-début mai et aolt-septembre selon
les années. Les concentrations enregistrent alors des variations saisonnieres pouvant aller

jusqu’a 15 mg/L (Figure 4-9).

Le forage de St Aubin Sarfout montre des concentrations allant de 17 mg/L en 1992 a des
valeurs comprises entre 25 et 45 mg/L de nos jours (Figure 4-7). C’est ce forage qui
présente les concentrations les plus variables avec des chutes de 20 mg/L, comme a

Montaut, les minimas sont souvent observés en juillet-aott (Figure 4-9)

Enfin, pour le forage de Sarraziet, la chronique débute en 1990 a 18 mg/L et finit par
osciller entre 23 et 35 mg/L ces derni¢res années (Figure 4-7). Les prélévements sont

réalisés deux fois par an et les concentrations varient de 10 a 20 mg/L selon les années

(Figure 4-9).

150



Chapitre 4 : Caractérisation spatiale des contaminations en nitrates des eaux souterraines

55
Maylis St Germain
50 sofos/20 19.‘17!11 24/09/12
‘ 1
45 13,25}01 asiiafin | I \ |
Sl [\ 30/09/08 osjosfos A | % | I
=T} 40 20/06/07 | '\Lf'hf | 28y04/op /'/#_“Ws-’m E, l'zsms::&m
E 05/10/05 ' ‘1% { | Josf1o/08| | A *ms 3p/0a/12
— A [\ 2205508 | |/ 177081 "“"‘"“3 it |
" IS | M \f \ | T |
gm 35 19{0:!0;_.- \\imw‘os .I é]ajﬂ? n*ms !&n’m 0*; 1 Qr’-’,?’b ‘.-_\..: As,mmz
09/07/03 fisprres N | s ‘
— ———h 19/04/05 f' 101‘0%6 A BA{H
30 1sfo7f08 "= | 22/05/07
|
25 oméas
20
01/09/2002 28/05/2005 22/02/2008 18/11/2010 14/08/2013
50
a5 Saint Aubin Sartout S 12/06/12
14/06/07 19/08/08  08/06/05 A e ‘I
A 3 i A e
40 T 22osivafl /| F A~
i / ¥ :nzfas,'u',"
-~ f floy ok f i | K asrosf1n
bo 10/04/05 / - | | 30/09/10 14@:‘1 ‘z#mhz
S 30 A ﬁo.‘ s0fos/os| | | A [ | 1
£ > /130 |/ f 1/
T 15/07/04 | \ |/ A {
G B Wy gl g L] A f
> 5 ‘ 25/07, ' 5&5{06 k‘z;fus,m? mfémg
—_— 20 29/07/03 "'. 20/0f
us,f'l_u}d';.
15 ¥
10
5
01/09/2002 28/05/2005 22/02/2008 18/11/2010 14/08/2013
50
Sarraziet
45 03/05/10
40 Bfoajo7 02/05/11
: 01,"09[{}9 26/04/12
35
-~
-11]
"g’ 30 07/07/09 10/07/12
Lo
m 18/07/05
25 109/
g 15/07/04 4 Ann.rn?m
—_ 20 iy | . oy W8 25/07/07 20/07/10 T
15
10
5
01/09/2002 28/05/2005 22/02/2008 18/11/2010 14/08/2013

Figure 4-9 : Chroniques a partir de 2002 des concentrations en nitrate des eaux du Dano-

Paléocéne mesurées dans les forages de Maylis St Germain, St Aubin Sartout et Sarraziet (data

ADES). Les fléches indiquent les dates qui ont permis I’analyse spatiale.
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Sur les figures 4-8 et 4-9 on constate que pour les forages du Marseillon, Sarraziet, Montaut et
Saint Aubin Sartou les échantillons qui ont été utilisés pour I’analyse spatiale présentée dans
la section 4.3.2. correspondent a des minimas de ces variations saisonnicres tandis que les
forages d’Eyres-Moncube et Maylis Saint Germain correspondent a des maximas. Le
décalage dans les dates de prélévements sur les différents forages rend difficile la
comparaison de ces variations saisonnicre entre les forages. Seuls les forages de Maylis Saint
Germain, de Montaut et d’Eyres-Moncube présentent des concentrations toujours supérieures
a celles enregistrées dans le Marseillon.

Des prélevements mensuels synchrones entre les différents ouvrages sur une année
hydrologique pourraient apporter des informations précieuses sur 1’évolution spatio-

temporelle de la contamination en nitrate des eaux souterraines de I’anticlinal d’ Audignon.

Les chroniques des niveaux piézométriques des forages ont également été étudiées,

lorsqu’elles étaient disponibles.

4.3.3 Observation des niveaux piézométriques
Sur la période considérée pour cette étude, allant de 2007 a 2013, seuls les niveaux

piézométriques journaliers mesurés a Montaut, Eyres-Moncube, Marseillon sont présentés

dans la Figure 4-10, les forages de Maylis St Germain n’étant pas des piézometres.
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Figure 4-10 : Chroniques piézométriques mesurées a la source du Marseillon et dans les forages
agricoles de Montaut, Audignon, Eyres-Moncube et sollicitant 1'aquifére du Crétacé ainsi que

dans le forage de Sarraziet dans le Dano-Paléocéne (source : ADES)

A Montaut et Eyres-Moncube des rabattements estivaux d’une vingtaine de metres pour le
premier et d’une dizaine de metres pour le second sont mesurés. Ils sont dus aux importants
pompages agricoles pour l’irrigation du mais. Les variations mesurées sur la source du
Marseillon sont beaucoup moins importantes, les rabattements ne sont pas systématiques et ne
dépassent pas les 3 m (Figure 4-10). Ceci peut s’expliquer par le fait que le puits ou est
mesur¢ le niveau du Marseillon n’est pas exploité pour I’irrigation mais aussi par le fait que le
Marseillon correspond a une émergence naturelle du Crétacé, ce qui assure une alimentation

constante depuis les eaux souterraines.

A Montaut, on observe une relation assez marquée entre les concentrations en nitrate et les
niveaux piézométriques avec systématiquement des concentrations minimales mesurées
lorsque les niveaux sont les plus bas et inversement, des concentrations maximales mesurées
lorsque les niveaux remontent. Cette tendance se retrouve de manic¢re moins marquée dans les

eaux d’Eyres-Moncube. En ce qui concerne les eaux du Marseillon les concentrations en
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nitrate n’apparaissent pas corrélées aux niveaux de la source. Cela traduit des phénomenes

plus complexes avec la participation de plusieurs pdles d’alimentation.

La source du Marseillon est caractérisée par des concentrations en nitrate intermédiaires par
rapport aux autres forages et sources de 1’anticlinal d’Audignon. Les faibles variations des
niveaux piézométriques et des concentrations en nitrate laissent supposer la participation
d’une eau d’origine profonde, qui viendrait tamponner I’impact d’une eau plus superficielle,
trés visible sur les eaux de Montaut et d’Eyres-Moncube. La caractérisation isotopique de
I’azote et de I"oxygene des nitrates des eaux souterraines a €té menée afin d’identifier ces

différents pdles d’alimentation de la source du Marseillon.

4.4 Caractérisation isotopique des nitrates des eaux souterraines

Pour ces analyses isotopiques, les échantillons ont été sélectionnés afin d’étre représentatifs
des deux formations aquiferes (Crétacé et Dano-Paléocéne) mais aussi des différentes

concentrations mesurées lors de la campagne de 2011.

Concentration en NO; vs O°N

Les compositions isotopiques de 1’azote des nitrates sont présentées en fonction des
concentrations sur la Figure 4-11 afin de visualiser facilement quelles sont les eaux
susceptibles d’alimenter en nitrate la source du Marseillon.

Les concentrations en nitrates sont trés variables au sein de I’anticlinal d’Audignon, comme il
a ¢té¢ vu précédemment, allant de 8 mg/L pour les eaux de Montsou¢ Cuma a 49 mg/L a
Maylis Saint Germain, Les 8'°N varient entre 5.6%o (Saint Aubin Source de Peyradére) et

11%o0 Audignon.
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Figure 4-11 : Concentrations et composition isotopique de I’azote des nitrates des eaux

souterraines régionales du Crétacé et de I’Eocéne-Paléocéne (les figurés vides correspondent aux

échantillons non prélevés en juillet-aout 2011)

Les eaux du Marseillon représentées par les forages F1 et F2 et les eaux de la lagune (SM)

sont caractérisées par des 8'°N trés proches, respectivement de 8, 8.3 et 9.2 %o.

Les eaux d’Eyres-Moncube, Montaut et Maylis St Germain présentent des nitrates avec
des concentrations variables mais caractérisés par des 8'°N égaux avec respectivement
9.4, 9.4 et 9.5%o. Ces valeurs de 5'°N sont également trés proches de celles de la lagune

du Marseillon (9.2 %o).

D’un autre coté les eaux de Banos, Montsou¢ Bahus, Montsoué Labarthe et Fargues,
présentent également des valeurs de 8N trés proches des eaux du Marseillon malgré des

concentrations inférieures.

Les eaux de St Aubin Sartou et de Sarraziet qui présentent des concentrations supérieures
, \ . f e 15 . P
ou égales a celles du Marseillon sont caractérisées par des 6 "N légerement inférieures de

7.1 et 6.9 %o.
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- Les eaux de la source de Saint Aubin Peyradére et des forages de Montsou¢ Cuma et

. , . 1 o~y N .
Maylis Lacrouts présentent des concentrations et des 8'°N inférieurs a ceux du Marseillon.

- Les eaux de Sainte Colombe et du forage d’irrigation d’Audignon F3 (cadre violet)
présentent a la fois des concentrations inférieures et des 8'°N supérieures aux eaux de
Marseillon. Ces différences peuvent étre dues a des processus de dénitrification qui

pourraient affecter les nitrates au cours de leur trajet.

Afin de mieux caractériser les processus affectant les nitrates, les résultats de §'°O sont
présentés en fonction des 8'°N dans la Figure 4-12

o N vs 60

L’ensemble des échantillons des eaux souterraines (Crétacé et Dano-Paléocene) de 1’anticlinal
d’Audignon présentent des 8'°N compris entre + 5.7 et + 11.4 %o et des 5'*0 entre + 2.9 et 8.5
%o0. Ces valeurs ne reflétent pas la contribution d’engrais de type nitrate, ni des nitrates

atmosphériques.

Les 3'°0 attendus pour des nitrates issus de la nitrification ont été calculés a ~ 4 %o a partir
des valeurs de 8'*0-H,O des eaux de pluies de Dax (Millot ef al., 2010). Les valeurs de 8'°0
mesurées dans les eaux souterraines sont pour la grande majorité, supérieures a cette valeur.
Afin de mieux distinguer les différents prélévements, un zoom de la Figure 4-12 est proposé

(Figure 4-13).
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Figure 4-12 : Compositions isotopiques de I’azote et de I’oxygéne des nitrates des eaux
souterraines régionales du Crétacé (losanges) et du Dano-Paléocéne (carrés) et valeurs attendues

dans la littérature pour les différents poles de nitrates.
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Figure 4-13 : Zoom sur les compositions isotopiques de ’azote et de ’oxygene des nitrates des

eaux souterraines régionales du Crétacé (losanges) et du Dano-Paléocéne (carrés)

On constate alors que les nitrates des eaux souterraines étudiées se répartissent entre deux
poles, I’un caractérisé par des 8'°N et 8'°0 faibles (respectivement +5.7%o et + 2.9%o) et un

autre avec des valeurs enrichies 4 la fois en 8"°N et 'O (jusqu’a +11.4 et +8,5 %o).

On peut alors identifier deux groupes sur la base des valeurs de 5'*0, nommé arbitrairement

ESR1 (eaux souterraines 1) et ESR2 (eaux souterraines 2).

- Un groupe d’eaux souterraines caractérisés par des 8'°0 < 4 %o (ESR2) et donc compatibles
avec une origine de nitrification et des 8O > 4%, qui impliquent d’autre processus
(dénitrification, mélange).

Les 8"°N des nitrates du premier groupe varient de +5.7 & + 8.2%o. Pour les plus faibles
valeurs (Montsou¢ Cuma Saint Aubin Peyradere) plusieurs sources d’azote peuvent étre a
I’origine de la nitrification : I’azote organique des sols, les engrais ammonium et les déchets
organiques type « fumiers et eaux usées ». Compte tenu des 8'°N plus élevés de St Aubin

Sartout, Maylis Lacrouts et Montsou¢ Labarthe ainsi que les concentrations en nitrates allant
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jusqu’a 24.4 mg/L (Figure 4-11), une nitrification a partir de déchets organiques, de type

fumier et eaux usées (animales ou domestiques) semble plus cohérente.

- L’autre groupe (ESR1) est caractérisé par des 8'°N allant de 7.9 a 11.4%o et des 8'°0 de 6.4
a 8.5%o. Ces valeurs sont typiquement associées a des nitrates ayant subi de la dénitrification.

Deux hypothéses peuvent alors étre formulées :

1) des nitrates issus de la nitrification de déchets organiques (méme composition

isotopique que le groupe 1) et,

2) des nitrates ayant déja subi de la dénitrification avant d’alimenter les eaux

souterraines, par exemple dans les sols.

Cependant, mises a part les eaux de Saint Aubin Sartout qui présentent une concentration en
nitrate de 24.4 mg/L, toutes les eaux du peme groupe sont plus riches en nitrates que celles du
1" groupe. Il apparait donc plus probable que les signatures isotopiques des eaux du second
groupe, dont les eaux du Marseillon, soient le résultat d’un mélange avec des eaux dénitrifiées
présentant des 8'°N et 5'°0 supérieurs & 8%o et 7%o. De telles valeurs ont été largement

rencontrées sur les eaux de surface (Gabas, Laudon, Drains et Fossés).

Les nitrates des eaux du Marseillon d’apres ces données isotopiques apparaissent
comme étant un mélange entre un péle profond, caractérisé par des nitrates issus dont
la composition isotopique refléte une nitrification de déchets organiques (eaux usées
domestiques, fumiers ou lisiers) et un pole de surface caractérisé par des 3N et 80

élevés trahissant des processus de dénitrification.
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4.5 Conclusions sur la contamination en nitrate des eaux souterraines

régionales

Les différentes observations, de géochimie, d’isotopes et de piézométrie menée a 1’échelle
régionale ont permis d’apporter des éléments de réponse aux questions posées au début de ce

chapitre.

- Comment évoluent la chimie et les concentrations en nitrate au sein du Crétacé ?

- dans la partie profonde et captive, représentée uniquement par le forage de Mont de
Marsan, les concentrations en nitrate sont inférieures a 0.5mg/L. Au niveau de 1’anticlinal de
Roquefort, le Crétacé présente une concentration d’environ 10 mg/L, ce qui est nettement
inférieur aux valeurs mesurées a Audignon et qui peuvent s’expliquer par 1’absence de
pratiques agricoles dans le secteurs de Roquefort, principalement occupé par la forét des
Landes. Enfin, au sein de I’anticlinal d’Audignon, les concentrations mesurées dans les eaux
du Crétacé varient de 18 mg/L a Banos a 39 mg/L a Montaut, ce qui semble témoigner de
contaminations en nitrate locales (échelle de I’anticlinal) probablement liée au

fonctionnement de recharge que représente 1’anticlinal et ses calcaires a 1’affleurement.

- Le Marseillon est il un cas particulier a I’échelle de I’anticlinal d’ Audignon ?

Les eaux du Marseillon sont caractérisées par des concentrations en nitrate intermédiaires par
rapport aux eaux souterraines du Crétacé et du Dano-Paléoceéne de I’anticlinal d’Audignon.
Les variations saisonni€res de ces concentrations et les niveaux piézométriques beaucoup plus
faibles qu’a Montaut et Eyres-Moncube peuvent étre mis en relation avec le role d’exutoire
naturel des eaux du Crétacé que représente la source du Marseillon qui assure une
alimentation continue par des eaux souterraines profondes.

Ces hypotheses apportées par une approche régionale du fonctionnement des eaux
souterraines et des eaux de surface ont été confrontées aux observations faites a une échelle
beaucoup plus locale, au sein méme de la colonne d’eau du forage F1. Ce forage de 106 m de
profondeur offre une possibilité d’étudier 1’évolution du faciés géochimique des eaux

alimentant le forage via les quatre niveaux crépinés.
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4.6 Evolution de la qualité de la colonne d’eau du F1

L’eau pompée en sortie du forage F1 constitue un mélange des différents niveaux sollicités
par le pompage. Le positionnement et la taille des crépines mais surtout la nature de la roche
encaissante (calcaires, dolomies, calcaires marneux) et de ses caractéristiques
hydrodynamiques contrdlent la qualité chimique des eaux captées.

La Figure 4-14 présente les caractéristiques techniques du forage ainsi que la description
géologique des formations rencontrées. Le diameétre de I’ouvrage est de 584 mm de 0 a 30 m
de profondeur puis il est réduit a 311 mm jusqu’a 106 m de profondeur. Les quatre niveaux de
crépines sont positionnés a 22-30m, 28-46m, 52-64m et 70-76m. Le massif de gravier filtrant

entre le tubage et I’encaissant n’est visible qu’a partir de 74 m de profondeur.

Le log géologique permet d’observer une succession de formations calcaires avec des
passages marneux et la présence de dolomies vers les niveaux les plus profonds. On note la
présence de trois failles a remplissage marneux ou argileux a 48 m (2m d’épaisseur), 80m (1m

d’épaisseur) et a 84.50m (3m de profondeur).
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Figure 4-14 : Coupe technique du forage F1, description des formations rencontrées et
positionnement des points de prélévements (étoiles pleines : prélévements communs a février et

septembre 2011, étoile vide : prélévement supplémentaire pour septembre)
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En février puis en septembre 2011, le SIEM a procédé a des travaux d’entretien de la colonne
de pompage du forage F1. La téte de forage a été relevée ainsi que les 12 metres de colonne

retenant la pompe, rendant accessible I’intérieur du forage (Figure 4-15).

Figure 4-15 : Les différentes étapes de la remontée de la pompe par les équipes d’Hydro-

Assistance en février 2011. a : la téte de forage F1, b : la cabine de protection est soulevée, c : la
téte de forage et la colonne sont remontées, d : la colonne de pompage en mauvais état, e : la

pompe du forage F1

Des diagraphies en régime naturel et en conditions de pompage  ainsi que des prélévements
d’eau aux différents niveaux de crépines (uniquement en condition de pompage) ont été
réalisés. Le Tableau 4-3 reprend pour chacune des opérations, le type d’intervention réalisé en

régime naturel ou en pompage ainsi que les conditions de pompage.
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Tableau 4-3 : Synthése des types de mesures et prélévements réalisés en février et en septembre

2011 en conditions naturelles et en pompage

Campagnes

15 Février 2011

19 Septembre 2011

Examen en régime naturel

Examen vidéo
Diagraphies (Température,
Conductivité et Débit)

Examen vidéo
Diagraphies (Température,
Conductivité et Débit)

Examen en pompage

Examen vidéo
Diagraphies (Température,
Conductivité et Débit)

Examen vidéo
Diagraphies (Température,
Conductivité et Débit)

Diagraphie O, (Rennes) Prélévements
Prélévements
Débit de pompage 213 m¥h 270 mi/h
Position de la pompe 122m 18 m
2h30 2h

Durée de pompage

4.6.1 Examen vidéo de la colonne d’eau

Des inspections vidéos sur toute la longueur du forage ont été réalisées pour les 2 campagnes,
a la fois en régime naturel et en condition de pompage (Figure 4-16, Tableau 4-3). Elles ont
permis de diagnostiquer 1’état du forage, de repréciser le positionnement des crépines et
d’observer les nombreuses concrétions qui se sont formées sur les parois du tubage au cours
du temps obstruant de plus en plus les ouvertures des crépines (la derniére zone de crépines de

l'ouvrage est recouverte a 70 % de concrétions).

En pompage, on observe pour les deux campagnes que la partie inférieure de la colonne, en
dessous de 74 m, est quasiment statique et 1égerement turbide. Puis a partir de 92.10 metres,
la colonne d'eau est totalement statique avec des nuages de matiéres en suspension.

A la base de I’ouvrage on a pu observer la présence de crevettes d'eau douce cavernicoles lors
des deux opérations. Ceci semble indiquer l'existence d'une relation directe entre 'ouvrage et
une nappe d'eau libre. Cela permet de faire I’hypothese que la base de 1’ouvrage se trouve

dans un contexte karstique au sein de ces formations de roches carbonatées massives.
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Figure 4-16 : Photos de la caméra utilisée pour les examens vidéo et images de I'intérieur du

forage aux profondeurs de 27.6, 28,1 et 76,1 m

4.6.2 Diagraphies de flux

Des diagraphies de débits ont été réalisées sur ’ensemble de la colonne d’eau lors des 2
campagnes, a la fois en régime naturel et en pompage (Tableau 4-3), les résultats sont
présentés sur la Figure 4-17.

Les diagraphies de production réalisées en condition de pompage témoignent d'une répartition
des arrivées d'eau treés hétérogene et croissante, avec des débits tres faibles en profondeur et

maximum vers la surface (de 0 a 30 m).

En dessous de 75 m de profondeur, seulement 2% du débit total sont produits tandis que le
premier niveau (de 28 a 46 m) contribue a 66 et 84% du débit total respectivement en février

et septembre 2011 (Tableau 4-4 et Figure 4-17). A 30 m la réduction du diametre de 508 a
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240 mm provoque des turbulences et rend difficile la mesure de débit dans la partie supérieure
du forage. La distribution des pourcentages de débits doit étre considérée avec précaution du
fait du positionnement de la pompe « en surface » a 12 m en février puis 18m en septembre.
Ces diagraphies ne permettent pas de juger des propriétés hydrodynamiques intrinséques des
différentes formations rencontrées le long du forage mais plutdt du fonctionnement global de
celui-ci en condition de pompage.

En régime naturel, si les débits mesurés sont tres faibles, on observe tout de méme qu’entre

les profondeurs 70 et 40 m, le débit est plus important, surtout en février.
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Figure 4-17 : Diagraphies de débit réalisées sur le forage F1 en février (violet) et septembre 2011
(orange) en condition de pompage (Hydro Assistance) et log technique du forage F1 avec la

position des niveaux de crépines (traits bleus pointillés) et du tubage plein (traits violets pleins)
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Tableau 4-4 : Pourcentages de débits le long de la colonne d’eau pour les 2 campagnes (Hydro-

Assistance)
15 Février 2011 19 Septembre 2011
Profondeur Pourcentage Profondeur Pourcentage
par rapport au débit par rapport au débit
(m) total (%) (m) total (%)

41.1-42.8 43.7 28 51.1
42.8-46.6 22.7 41-425 23.1
52.3-52.6 9.6 42 -46.3 8.7
56.5-57.3 4 52.3-64.6 7.6
63.2-634 2.7 70.6 - 75.5 7.6
70.6 —75.4 15.4 88.9-93 1.9
754-91.5 1.9

4.6.3 Diagraphies de température, conductivité et oxygéne dissous
Des sondes multi-parametres ont été introduites dans le forage F1 pour réaliser des

diagraphies de conductivité et de température de la colonne d’eau. La Figure 4-18 présente les

résultats obtenus en février et en septembre en régime naturel et influencé.
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Figure 4-18 : Résultats des diagraphies réalisées en février 2011 (violet) et septembre 2011

(orange) en régime naturel (pointillés) et conditions de pompage (traits pleins)

La température

Les 4 diagraphies présentées ci-dessus (Figure 4-18) présentent toutes une tendance a
I’augmentation des températures avec la profondeur, avec une différence maximale de 1°C
entre la surface et 100 m de profondeur (précision + 0.4 °C). Entre les mesures de février et
septembre, on note un écart d’environ 1°C sur I’ensemble des profondeurs avec des valeurs
plus élevées en février qu’en septembre ce qui ne parait pas cohérent avec les conditions
météorologique de ces 2 périodes. Il pourrait donc s’agir d’un biais engendré par les sondes

utilisées.
Mise a part ce léger décalage de température entre les deux campagnes, on note des profils
quasiment identiques entre les diagraphies réalisées en régime naturel d’un coté et en

condition de pompage de 1’autre coté.
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En dessous de 80 m, la température varie trés peu, et les valeurs sont les mémes entre les
régimes influencé et naturel. Cela est cohérent avec les observations vidéo et de débit qui

montraient de tres faibles arrivées d’eau depuis ce niveau de crépines (n°4).

En régime naturel, on observe deux changements brusques de la température a 77 et 64 m de
profondeur, ce qui correspond aux niveaux de base des crépines n°2 et n°3 ainsi qu’une
certaine homogénéité¢ entre 64 m et la surface. Ceci est cohérent avec les observations de

débits maximums a ces profondeurs en régime naturel.

En revanche, en condition de pompage, les changements brusques de température sont
observés a 78 et 40 m, ce qui correspond aux niveaux de base des crépines n°l et n°3. La
encore, cela semble cohérent avec I’observation des débits qui montrent des niveaux

producteurs a 70 et 40 m en condition de pompage.

La conductivite

Les mesures de conductivité in-situ permettent toutes d’observer une forte homogénéité de la
minéralisation totale le long de la colonne d’eau avec des valeurs autour de 570 = 5 uS/cm en
février et 560 £ 5 uS/cm en septembre (précision a + 1%). Lors des diagraphies de septembre,
on observe entre 30 et 24 m des variations brutales de la conductivité avec des valeurs
alternativement supérieures (~600 uS/cm) et inférieures (~540 uS/cm). Ce niveau correspond
au sommet de la crépine n°l et a la réduction du diamétre de tubage de 50 a 25 cm. L’absence
de massif filtrant (observée en vidéo) est susceptible d’engendrer des circulations entre
I’encaissant et I’intérieur du forage qui pourrait provoquer des changements de conductivité.
Ces variations observées a la fois en pompage et en régime naturel pourraient également

correspondre a des arrivées d’eaux ponctuelles d’origines différentes.

Les tendances observées sur la colonne d’eau se retrouvent globalement de février en
septembre. Les données de conductivité indiquent une forte homogénéité du point de
vue de la minéralisation totale de la colonne d’eau mise a part entre 24 et 30m de
profondeur en septembre. Les mesures de température montrent une eau plus chaude
en profondeur avec de légéres variations qui correspondent aux différents niveaux

producteurs : crépines n°1 et 3 en pompage et n°1 et 2 en régime naturel.

169



Chapitre 4 : Caractérisation spatiale des contaminations en nitrates des eaux souterraines

Oxygéne dissous

Lors de la campagne de février 2011, une diagraphie des concentrations en oxygene dissous a
¢été réalisée. Les résultats sont présentés sur la Figure 4-19, ils montrent une diminution des

valeurs d’O; dissous avec la profondeur, entre 3.8 et 3.2 mg/L.
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Figure 4-19 : Diagraphie des concentrations en oxygene dissous (Géosciences Rennes)

En complément de ces mesures in situ, des prélévements au sein de la colonne d’eau ont été
réalisés a différentes profondeurs (5 en février et 6 en septembre, Figure 4-14) grace a une
pompe immergée (MP1) reliée a un tuyau en polyéthyléne. Les mesures et les prélévements
sont réalisés dans un seau rempli par débordement. En février 2011 des échantillons ont été
prélevés a 30, 41, 52, 73 et 85 m de profondeur et en septembre un prélévement a 65 m a été
ajouté pour affiner davantage 1’étude de la colonne d’eau, nous nous sommes arrétés a 82 m

pour le dernier prélévement.

Ces prélevements réalisés sans 1’utilisation de « packer » (dispositif pneumatique qui se
plaque contre les parois du tubage) ne permettent pas d’isoler les différents niveaux de
crépines. Si I’échantillon a 85 m est représentatif de la crépine la plus profonde (n°4),
I’échantillon a 73 m intégre bien évidemment 1’arrivée d’eau de la crépine n°3 mais

¢galement 1’eau provenant du fond de la colonne. Ainsi, le prélévement réalis¢ a 30 m
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correspond a I’eau provenant de la crépine n°1 mais aussi @ un mélange des eaux issues des

crépines n°2, 3 et 4 dans les proportions dépendant des flux mesurés lors de la diagraphie.

4.6.4 Résultats des prélevements : pH, conductivité et température, O, et Redox
Des mesures de pH, conductivité et température de 1’eau, ont été réalisées dans le seau sur
I’eau pompée aux différentes profondeurs pour les deux campagnes. En février seulement, la

concentration en oxygene dissous et le potentiel redox ont également pu étre mesurés.

e pH, conductivité et température
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Figure 4-20 : Mesures de pH, conductivité et température pour les campagnes de février

(losange pleins) et septembre 2011 (carrés vides)

Le pH ne présente pas de variations significatives avec la profondeur, ce qui semble cohérent
avec I’homogénéité de la colonne d’eau observée grace aux diagraphies.

Les mesures de conductivité varient trés peu avec la profondeur, 586 £ 4 uS/cm et 584 + 4
uS/cm respectivement en février et septembre. Ceci confirme les valeurs mesurées en
diagraphie. La différence de valeurs entre les diagraphies (= 570 uS/cm) et les prélévements

(= 585uS/cm) peut s’expliquer par I'utilisation de sondes différentes.
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Enfin, les mesures de températures sont difficilement comparables avec celles obtenues en
diagraphies, du fait de I’absence de mesures aux profondeurs 72 et 80 m pour la campagne de
février et du fait que I’eau dans le seau a potentiellement eu le temps de se rééquilibrer avec la

température de 1’air (plus chaud en septembre qu’en février).

e 0O, et Redox

En février 2011, des mesures d’oxygene dissous et de potentiel Redox ont pu étre réalisés sur

les échantillons issus des différentes profondeurs (Figure 4-21).
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Figure 4-21 : Evolution des concentrations en oxygéne dissous en mg/L et mesure du potentiel

redox pour la campagne de février 2011

Les mesures d’oxygene dissous montrent une légére diminution des concentrations entre les
eaux a 30 m (4 mg/L) et celles a 85 m (3.8 mg/L), avec un maximum a 53 m (4.5 mg/L). Il est
possible que les échantillons aient pu se rééquilibrer avec 1’oxygene atmosphérique lors de la
mesure dans le seau, toutefois ces valeurs sont cohérentes avec les données de la diagraphie
« Oy » (Figure 4-19).

Le potentiel Redox de la colonne évolue de 150 a 24 mV entre 30 m et 85 m, celui-ci reste
supérieur a zéro, témoignant de conditions oxydantes du milieu sur I’ensemble de la colonne

d’eau.
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Ces mesures réalisées dans la colonne d’eau ne permettent pas d’attester des mémes

conditions oxydantes au sein de I’encaissant.

4.6.5 Résultats : Concentrations des ¢léments majeurs

Pour chaque profondeur, un échantillon d’1 litre a été prélevé pour I’analyse des
concentrations en ¢léments majeurs ainsi que les compositions isotopiques de 1’azote et de

I’oxygene des nitrates. Les méthodes d’analyse sont décrites dans le chapitre 2 et en annexe.
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Figure 4-22 : Concentrations en (de gauche a droite) potassium, sulfates, sodium, magnésium,
chlorures, nitrates et calcium en mg/L pour les campagnes de février (losange pleins) et

septembre 2011 (carrés vides)

Certains ¢léments ne présentent pas de tendances significatives le long de la colonne d’eau.
C’est le cas des K', SO42', Na' et des CI qui sont caractérisés par des concentrations
moyennes respectives de 1.3 = 0.1 mg/L, 7.5 £ 0.2, 9.7 = 0.1 mg/L et 19.7 = 0.4 mg/L en
février 2011 et 1.3+ 0.1, 7.2+ 0.5, 10.2 £0.2 et 19.9 + 0.3 mg/L en septembre 2011.
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D’autres éléments montrent une tendance significative avec la profondeur :

- Les concentrations en nitrate présentent des diminutions de 5.8 mg/L en février et de 4.6
mg/L en septembre entre les niveaux 30 et 82-85 m. Le plus fort gradient se situant entre
70 et 80 m. Les concentrations en surface (30m) sont de 25.2 et 23.7 mg/L contre 19.4 et
19.7 mg/L a 85 m.

- Les concentrations en calcium sont également décroissantes avec la profondeur. En
février, on mesure 89.7 mg/L en surface (30m) contre 78.2 mg/L en profondeur (85m),

tandis qu’en septembre on passe de 96.1 a 89.6 mg/L entre 30 et 82 m de profondeur.

- Enfin, le magnésium est le seul ¢lément qui présente une augmentation significative avec
la profondeur. Les concentrations en magnésium sont trés proches entre les deux périodes
et leur variation est du méme ordre de grandeur (de 13.4 a4 18.4 mg/L en février et de 13.2
a 17.6 mg/L en septembre 2011). C’est entre 70 et 80 métres que les variations sont les

plus importantes.

Les profils observés sont similaires entre février et septembre. En septembre, les
concentrations en NO3™ et Mg®" sont légérement supérieures tandis que les concentrations en
Ca et Na sont inférieures a la campagne de février.

Le long de la colonne d’eau, le rapport Ca*/Mg*" diminue significativement. La présence
d’un réservoir calcaire-dolomitique a partir de 80 m (Figure 4-14) pourrait expliquer cette
tendance. La diminution significative des teneurs en nitrates avec la profondeur pourrait avoir

deux causes :

1) un apport d’eau circulant dans des niveaux aquiferes différents et soumis a des niveaux de

contamination moindre en nitrates et/ou

2) la dégradation des nitrates par des bactéries dénitrifiantes en milieu anaérobie

Comme il a été vu dans le chapitre 2, le processus de dénitrification qui conduit a une
diminution des concentrations en nitrate s’accompagne généralement de ’enrichissement en
>N des nitrates résiduels. La composition isotopique en "N des nitrates des échantillons
collectés en février et septembre 2011 et caractérisés par des concentrations variables en

nitrates a été mesurée.
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Figure 4-23 : Evolution des concentrations en nitrates (mg/L) et des compositions isotopiques de

I’azote des nitrates de février et septembre 2011

Evolution avec la profondeur

Pour chacune des campagnes, les 8"°N et les 8'°0 ne montrent aucune augmentation avec la
profondeur (Figure 4-23). Cela indique que la diminution des concentrations en nitrates
observée dans la colonne d’eau pour les deux dates, n’est pas due a de la dénitrification. Ce
qui permet de retenir I’hypothése de la contribution d’une eau d’origine différente moins
chargée en nitrates. De plus, I’évolution du rapport Ca*/Mg®" avec la profondeur permet de
penser que cette eau a traversé des horizons différents plus riches en dolomie. Les mesures de

gaz dissous (CFC et SF6) réalisées sur ces différents prélévements sont présentées dans le
chapitre 6.
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Evolution entre les deux campagnes

Les concentrations en nitrate mesurées en septembre sont légérement inférieures a celles de
février. Cette différence est davantage marquée pour les prélévements de 30 et 41m ou 1’on
note un écart de 1.5 mg/L tandis qu’a 82 et 85m les concentrations sont similaires. Cette
diminution générale des concentrations s’accompagne d’une augmentation du 8'°N et du §'*0
de février a septembre, avec des valeurs moyennes de 6.3 + 0.6 %o en février et 8.7 + 0.5 %o
en septembre pour le §'°N et de 4.2 £ 0.5 %o et 6.2 + 0.4 %o pour le '*0. Ces observations
mettent en évidence la contribution d’une eau dénitrifiée qui participe a I’alimentation du
forage en septembre 2011, surtout dans les horizons superficiels. Cette dénitrification peut
avoir lieu au sein méme de I’aquifeére (Mariotti, 1994) ou bien, avant son infiltration dans le
compartiment de surface, ce qui serait cohérent avec les tendances mesurées dans les eaux de

surface.

Les diagraphies ainsi que les prélévements réalisés a différentes profondeurs ont permis
d’identifier une eau dans les horizons profonds (= 85 m) présentant un faciés
géochimique différent, légérement plus chaude, plus magnésienne et moins chargée en
nitrates.

Au vu de I’ensemble de ces résultats, il semble que cette eau soit caractérisée par des
temps de séjours plus longs dans des réservoirs dolomitiques conduisant a une

diminution du rapport Ca/Mg.

4.7 Conclusions du chapitre 4

La caractérisation spatiale de la géochimie des eaux souterraines régionales a permis de
mettre en évidence le fonctionnement particulier de 1’anticlinal d’Audignon et les relations
existant entre les eaux du Crétacé et du Dano-Paléocene a cette échelle. Les contaminations
en nitrates des aquiféres carbonatés ¢tant notamment circonscrites a la zone d’affleurement
des calcaires.

La comparaison des différents forages (et sources) de ’anticlinal a montré que les eaux du
Marseillon présentent des concentrations en nitrates moyennes par rapport aux autres

forages du Crétacé et du Dano-Paléocene. Les variations saisonniéres des concentrations en
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nitrates et des niveaux piézométriques sont beaucoup moins importantes que celles mesurées
aux forages de Montaut et d’Eyres-Moncube, pourtant proches (< 5 km) et également
alimentés par les calcaires du Crétacé. Ceci pourrait mettre en évidence une plus forte
contribution du poéle profond sur I’alimentation de la source du Marseillon.

L’étude de la colonne d’eau du forage F1 (Marseillon, 106 m de profondeur) a permis de
mettre en évidence ce pdle « profond », caractérisé par des eaux légérement plus chaudes et
plus magnésiennes et moins chargée en nitrates mais aussi une variabilit¢ a 1’échelle
saisonniere de I’alimentation des niveaux plus superficiels avec la contribution d’une eau
davantage dénitrifiée en septembre par rapport a février.

L’étude plus approfondie de 1’évolution temporelle des faciés géochimiques des deux forages
(F1 et F2) et de la lagune du Marseillon pourrait aider a la compréhension du fonctionnement

et de ’alimentation de la source du Marseillon.
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Chapitre 5S: Hydrodynamique et géochimie du

Marseillon

Afin de mieux caractériser 1’évolution des contributions des pdles profonds et superficiels,
une approche temporelle a plusieurs échelles a été menée sur la géochimie des eaux du
Marseillon. Les outils isotopiques et microbiologiques ont ainsi pu étre mis en parallele des
résultats obtenus sur les eaux de surface et les eaux souterraines.

Dans un premier temps, les caractéristiques hydrodynamiques de la piézométrie mesurée dans

la lagune du Marseillon ont été décrites.

5.1 Evolution de la piézométrie du Marseillon

La piézométrie de la source du Marseillon a été présentée dans le chapitre 4 en parallele des

autres forages de 1’anticlinal. Dans ce chapitre, la chronique du Marseillon est détaillée.

5.1.1 Variation saisonniére

Aucune tendance pluriannuelle sur les 15 ans d’enregistrement (ADES, Figure 5-1) n’est
observée. Cependant, des variations saisonnieres plus ou moins importantes sont observées
avec une double variabilité. Les niveaux les plus hauts oscillent autour de 41 m NGF et sont
atteints entre mars et mai. Les niveaux les plus bas sont enregistrés entre juillet et aofit et sont
trés variables. Certains étés, les enregistrements témoignent de chutes de plus de 2 m, comme
c’est le cas en 2002, 2003, 2005, 2006, 2010 et 2012, conduisant a un asséchement de la
lagune (Figure 5-2). Pour les autres années, les niveaux minima oscillent autour de 40,50 m
NGF. Ces diminutions interviennent pendant les étiages et ont une origine météorologique et
anthropique, liée a la recharge mais aussi aux pompages estivaux pour I’irrigation combinée a
la production d’eau potable. Cette évolution est aussi observée sur d’autres piézometres de la
zone d’affleurement du Crétacé et du Dano-Paléocene (voir chapitre 4).

Lors de notre étude (cadre jaune, Figure 5-1), les étés 2011 et 2012 ont présenté des contextes
hydrodynamiques tres différents (Figure 5-2), avec en 2011 de faibles rabattement (niveaux
minimum = 40.30 m) et en 2012 des rabattements d’environ 2m (niveaux minimum =~ 38.70

m, Figure 5-1).
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Piézomeétrie
(m NGF)

,N.&,w‘\,.w A S ) L\fw M

40 - i
39 ﬁ l
38 T T T T T T T T T T
2200 2800 22100 2805 130, 280~ L0 280 B30 280, 2. 280> 3302 2670, 0, 2670, 11
09,,708,,~08,,702,,703,,706,,70s,, 705,705 ,,°70q,,~0q,,703,,703 ,, 702 ,, /02, 70z ,, 0
72995 71999 “200p 200, 200 * 2003 * 2004 “ 005 2005 "0, 2005 2009 " 2019 * 201, 7207, "2015 20z,

Figure 5-1 : Chronique du niveau piézométrique de la source du Marseillon (m NGF) mesurée

dans le puits P1 et période d’étude (cadre jaune) (source : ADES)

Figure 5-2 : Lagune du Marseillon en aoiit 2011 (a gauche) et aoiit 2012 (a droite)
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5.1.2 Comportement hydrodynamique en pompage

Les niveaux piézométriques sont enregistrés toutes les 30 minutes a la fois sur le puits P1 et
sur le forage FR (Figure 1-8). Les deux chroniques, zoomées sur la période de juin 2011 a
novembre 2013 (Figure 5-3), montrent des variations saisonnieres similaires entre les deux
forages, avec notamment une diminution importante des niveaux en juillet 2012. Toutefois,
les amplitudes infra journaliéres sont trés différentes avec des variations supérieures a 1m

mesurées sur le forage FR et inférieures a 0,50 m sur le P1.
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Figure 5-3 : Enregistrements semi-horaires des niveaux piézométriques mesurés dans le forage

FR et le puits P1 (données CG40)

Ces variations infra journaliéres sont provoquées par les pompages dans les forages F1 et F2.
En effet lorsque 1’on surimpose les heures de fonctionnement des pompes avec les chroniques
semi-horaires des niveaux piézométriques (Figure 5-4), on constate qu’en ce qui concerne le
puits P1, les niveaux minima sont atteints lorsque les deux forages (F1 et F2) fonctionnent
simultanément. Tandis que dans le forage FR, les rabattements apparaissent a chaque mise en

fonctionnement de la pompe du forage F1 (Figure 5-4).
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Figure 5-4 : Evolution de la piézométrie infra horaire dans P1 (graphique du haut) et FR
(graphique du bas) et des fonctionnements alternatifs ou synchrones des pompes des forages F1

(en violet) et F2 (en orange)

Ces différentes réponses (amplitude, fréquence) semblent cohérentes avec la localisation des
différents ouvrages, P1 étant situé¢ a égale distance de F1 et F2 tandis que FR est trés proche
de F1 (Figure 1-8). De plus, les différences d’amplitude mesurées sur les deux ouvrages
peuvent s’expliquer par le fait que la piézométrie de la lagune réagit de fagon plus tamponnée

qu’au sein d’un forage.
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5.1.3 Réponse de la piézométrie a la pluviométrie

La région d’Audignon constitue a la fois un exutoire des calcaires du Crétacé via la source du
Marseillon mais également une zone de recharge du fait de I’affleurement des calcaires a
travers lesquels les eaux de pluie peuvent s’infiltrer.

Les chroniques de piézométrie mesurée dans la lagune ainsi que les chroniques de pluie
enregistrées a Saint Sever (Figure 5-5) ont fait 1’objet d’une analyse statistique dans le but
d’¢étudier la réponse des niveaux piézométriques de la source du Marseillon a la pluie. Un
corrélogramme croisé a été réalisé (Figure 5-6) avec les chroniques de pluies journalicres
comme fonction d’entrée et la piézométrie mesurée dans le puits P1 (valeur journaliere a

minuit) comme fonction de sortie.
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Figure 5-5 : Chroniques de la pluie journaliére enregistrée a Saint Sever et la piézométrie
journaliére mesurée sur la lagune sur la période d’étude et périodes utilisées pour I’analyse

statistique
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L’analyse a été réalisée sur deux courtes périodes allant d’avril 2011 a juillet 2012 et
d’octobre 2012 a octobre 2013. Ces chroniques ont été coupées ainsi afin de ne pas contenir
les importants rabattements estivaux rencontrés en 2010 et 2012, partiellement dus aux
pompages agricoles.

- Chronique n°1 : du 10/04/11 au 09/07/12 (n = 457 jours = 15 mois)

- Chronique n°2 : du 19/10/12 au 07/10/13 (n = 354 jours = 12 mois)

Pour ces deux analyses, le pas de temps d’observation (k) a été fixé a 1 jour tandis que la

troncature utilisée (m) est de 60 jours.
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Figure 5-6 : Corrélogrammes croisés entre la pluviométrie journaliére a Saint Sever et la
piézométrie journaliére du Marseillon sur la chronique n°1 (n= 457 jours) et la chronique n°2

(n =354 jours) et k (pas de temps d’observation) =1, m (troncatures) =60 jours.
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Les graphiques obtenus pour les deux périodes considérées sont différents. Dans le cas de la
premiere période, le corrélogramme croisé montre une corrélation assez faible (< 0.2) avec un
maximum a 10 jours. Tandis que pour la deuxieme période, on peut considérer qu’il n’y a pas
de corrélation significative entre la pluie et la piézométrie.

Ces deux périodes montrent que les variations de piézométrie mesurées au Marseillon ne sont

pas reliées a la pluie a cette échelle de temps.

5.2 Etude des chroniques Haute Fréquence : piézométrie, conductivité et

concentrations en nitrate

5.2.1 Observation des chroniques

Les concentrations en nitrate et la conductivité des eaux du Marseillon sont suivies grace a
une sonde multi paramétres située sur un tuyau ou s’écoulent alternativement les eaux
pompées dans le F1 et le F2. Le pas de temps de la mesure est la demi-heure, les mesures
correspondent donc soit a I’eau provenant de F1 soit a celle provenant de F2. Les valeurs
journaliéres ont été extraites des chroniques semi-horaires (valeur journaliére a minuit, Figure

5-7).

Depuis juillet 2011, les concentrations en nitrate sont disponibles au centieme de mg/L. Les
valeurs enregistrées par la sonde présentent un décalage de 2 mg/L par rapport a nos mesures
(data non présentées), les concentrations de la figure 5-7 ont donc été recalculées pour
permettre une cohérence des données. Les enregistrements des nitrates entre le 29/07/11 et le
07/10/13 montrent des minimums a = 21 mg/L mesurées entre fin octobre-début décembre.
Les maximums annuels de concentration sont observés au cours du mois de janvier (= 25
mg/L en janvier 2012 et = 26 mg/L fin janvier 2013). Au cours des mois d’aolit-septembre on
observe ¢galement une augmentation des concentrations, jusqu’a 24 mg/L en aotit 2011, 23.5

mg/L en aout 2012 et 25 mg/L en aott 2013.
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Les chroniques de conductivit¢ montrent les mémes tendances au cours de 1’année que les
concentrations en nitrate. Les valeurs minimales, autour de 570 puS/cm sont mesurées en
octobre-décembre et les maximales, autour de 585 puS/cm sont rencontrées en janvier et en

aout.

Les chroniques de température de I’eau sont de moins bonne qualité avec des lacunes trés
importantes. Cependant les mesures permettent d’observer que les variations de la
température sont inférieures a 1°C, avec des minimums de 15.2 °C en hiver et un maximum

de 15.8 °C au mois d’aott 2012.
A cette échelle d’observation, on peut observer une forte similitude entre I’évolution des
concentrations en nitrates et la conductivité. En revanche, ces paramétres ne semblent pas étre

directement reliés avec la piézométrie de la source.

Ces chroniques ont fait ’objet d’un traitement statistique afin d’observer les corrélations

existantes entre ces différents parameétres.
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Figure 5-7 : Chroniques haute fréquence de la piézométrie mesurée dans P1, de la concentration
en nitrate et de la conductivité mesurées dans le réseau commun a F1 et F2 et de la température

de ’eau mesurée dans FR (données CG40).
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5.2.2 Analyses statistiques

Afin d’¢évaluer les corrélations existantes entre les différents parametres (niveaux
piézométriques du Marseillon, conductivité et concentration en nitrate), des corrélogrammes
croisés ont été réalisés sur les chroniques disponibles les plus longues et les plus complétes
(Figure 5-8).

Pour ces analyses statistiques, le pas de temps choisi est journalier pour éviter 1’influence
importante des pompages AEP sur la piézométrie de la source. La période considérée s’étend

du 02/09/11 au 07/10/13 (chronique la plus longue sans lacune).

5.2.2.1 Piézométrie vs NOj3 et Piézométrie vs Conductivité

Les corrélogrammes croisés obtenus (Figure 5-8) mettent en évidence des corrélations
significatives (r = 0.38 et 0.43) entre la piézométrie de la lagune et les concentrations en
nitrate d’une part et la conductivité d’autre part. Cependant, cette corrélation est caractérisée
par des temps de réponse assez longs mais du méme ordre de grandeur, 79 et 96 jours, soit

environ 3 mois pour ces deux parametres.
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Figure 5-8 : Corrélogrammes croisés entre la piézométrie du Marseillon et les concentrations en
nitrate (en bleu) et la conductivité (en rouge) mesurées sur le réseau commun a F1 et F2
(chroniques journaliéres n =767 jours, pas de temps d’observation : k =1 jour,

troncature : m = 250 jours.
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5.2.2.2 Concentrations en nitrate VS Conductivité

L’observation des chroniques haute-fréquence montre une corrélation trés forte entre
I’évolution des concentrations en NOs” et la conductivité des eaux (Figure 5-3, Figure 5-9). Le
corrélogramme croisé construit a partir des enregistrements de la conductivité en entrée et des
nitrates en sortie confirme la forte corrélation existant entre ces deux parametres (r = 0.8) et
permet d’évaluer un décalage temporel de 6 a 7 jours.

Cela semble signifier que les nitrates sont associés a des masses d’eau davantage
minéralisées. Or, les eaux superficielles présentent généralement des conductivités inférieures
que les eaux souterraines. On observe donc ici I’influence des circulations souterraines sur

I’apport de nitrates aux eaux du Marseillon.
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Figure 5-9 : Corrélogramme croisé entre la conductivité et les concentrations en nitrates
(chroniques journalieres du 19/10/12 au 07/10/13, n = 354 jours, pas de temps d’observation :

k=1 jour, troncature : m=60 jours)

Les chroniques de piézométrie mesurées dans le FR et dans le puits P1 permettent
d’observer des réponses différentes aux pompages réalisés alternativement ou
simultanément dans F1 et F2. L’étude des chroniques acquises a haute fréquence permet
d’observer une corrélation significative entre les niveaux piézométriques du Marseillon
et les concentrations en nitrate d’une part et la conductivité des eaux de F1 et F2 d’autre
part avec une inertie importante de I’ordre de 3 mois entre les variations de piézométrie
et les variations chimiques. Ces chroniques montrent également une corrélation tres
forte entre la conductivité et les concentrations en nitrate, avec un décalage d’une

semaine entre ces deux parameétres.
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5.3 Variabilité mensuelle

Pour des raisons pratiques (exploitation de la ressource, état de la lagune) les trois points de
suivi (F1 ; F2 et SM) n’ont pas pu étre prélevés a toutes les campagnes. Les résultats du suivi
régulier des eaux du Marseillon sont présentés dans les Figure 5-10, Figure 5-11, Figure 5-12,
Figure 5-13, en parallele de la piézométrie de la lagune. Les méthodes analytiques utilisées

pour mesurer les concentrations des différents éléments offrent une précision de 5%.

= Parameétres physico-chimiques

Les eaux du Marseillon présentent une minéralisation moyenne avec des conductivités
comprises entre 560 et 600 uS/cm sans variations saisonnieres ou tendance particuliere entre
les trois points de suivis (F1, F2 et SM).

Les valeurs de pH varient entre 7 et 7.5 a ’exception de la campagne de juin 2011 ou les 3

points ont des pH voisins de 8, valeurs plus proches de celles des eaux de surface.

Les températures de la lagune présentent les valeurs les plus variables, elles oscillent entre
15 et 19 °C ce qui parait logique puisqu’elle est ouverte vers 1’extérieur et est donc plus
influencée par les températures de I’air. Lorsque F1 et F2 sont mesurés en méme temps, il
apparait que les températures du forage F1, sont tres légérement inférieures a celles du F2.
Cependant, les nombreuses lacunes de mesure ne permettent pas de valider ces observations
sur I’ensemble de la période de suivi. D’autre part, ces températures supérieures ou égales a
16 °C sont des valeurs relativement ¢élevées, notamment par rapport a d’autres forages de la

zone d’affleurement.
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Figure 5-10 : Evolution de la température de I’eau, de la conductivité et du pH mesurés lors du

suivi mensuel a sur les eaux du forage F1, F2 et SM (data UPMC)
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= Concentrations en Ca**, HCO; et Mg®*

=>» Les concentrations en calcium des eaux du Marseillon (Figure 5-11) sont comprises entre
82 et 102 mg/L. Elles ne présentent pas d’évolution saisonni¢re. On observe que les
prélevements réalisés sur I’année 2011 présentent des valeurs trés proches entre les trois
points d’observations tandis qu’en 2012, les écarts entre les différents forages et la lagune

sont plus importants sans pour autant établir de tendances nettes entre les trois points.

=> Les concentrations en bicarbonates (Figure 5-11) sont comprises entre 240 et 330 mg/L
et ne présentent pas de variations saisonnieres non plus si ce n’est une tendance a la baisse

les derniers mois.

Les ions Ca®" et HCO5™ dans les eaux souterraines et notamment le karst, ont communément
une origine autochtone. Ils proviennent essentiellement de la dissolution des calcaires. Les
apports atmosphériques sont négligeables. En revanche, dans certains cas (type de cultures,
sols acides) des applications de chaux (CaO) sur les sols sont pratiquées et le Ca peut alors

avoir une origine anthropique externe.

=> Les concentrations en magnésium des eaux du Marseillon (Figure 5-11) sont comprises
entre 12.4 et 16.5 mg/L et ne présentent pas de variations saisonnieres. Cependant, on
observe tres clairement que les concentrations mesurées dans le forage F2 sont les plus
importantes 14.9 + 0.8 mg/L. Au contraire, les eaux de la lagune présentent les valeurs les
plus faibles 13.6 = 0.7 mg/L, tandis que les eaux de FI1 présentent des valeurs

intermédiaires de 14.3 £ 0.5 mg/L.

Le magnésium a une origine interne au systéme. Il provient de la dissolution des roches telles
que les dolomies mais il peut également étre associé¢ a la présence d’argiles. Les apports
atmosphériques sont négligeables. Dans le cas ou le magnésium est purement autochtone
(dissolution de dolomies), le rapport Ca/Mg est un indicateur du temps de résidence des eaux
dans I’aquifére étant donné que la dissolution de la dolomie est un processus plus lent que

celle de la calcite (Emblanch 1997 ; Plagnes 2000).
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Figure 5-11 : Concentrations en Mg**, Ca*" et HCO; du suivi mensuel 4 bimestriel sur les eaux

du forage F1, F2 et SM (data UPMC)
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= Concentrations en CI', Na" et K

=>» Les concentrations en chlorures dans les eaux du Marseillon varient entre 18 et 22 mg/L,
sans tendance saisonniere. Les valeurs entre les 3 points de suivi sont trés proches [Cl]g; =

20.3 £ 1 mg/L, [Cl]g =20.3 £ 1 mg/L et [Cl]sy = 20.8 + 1.4 mg/L .

Les chlorures sont des éléments conservatifs car non impliqués dans des réactions

susceptibles de les éliminer de la solution. Ils peuvent avoir des origines trés diverses :

- autochtones, ils peuvent provenir de la dissolution de dépot évaporitiques,

- allochtones, via les dépdts atmosphériques des aérosols marins (concentrations
décroissantes des cotes vers l’intérieur des terres) et des rejets industriels de HCI
(Meybeck 1983, 1986 ; Négrel, 1999) ou bien encore par le salage des routes, les rejets
d’eaux usées et les amendements agricoles (ex : KCI). Ils sont généralement des bons

traceurs des activités anthropiques exercées sur les bassins d’alimentation (Plagnes, 1997)

Les échantillons de pluie collectés au sein de la station du Marseillon (n = 5) en mars 2012,
avril 2012, octobre 2012 et janvier 2013 ont permis de mesurer des concentrations
météoriques variant de 1.5 a 4.7 mg/L. Ce qui est cohérent avec les valeurs mesurées par
Millot et al., (2010) pour les pluies de Dax allant de 1.8 2 9.6 mg/L.

Dans la région d’Audignon, le salage des routes est trés exceptionnellement pratiqué et les
industries sont plutdt rares. En revanche, I’utilisation de KCI en début de cultures du mais est
courante. Par ailleurs, aux alentours de la structure anticlinale, des diapirs sont observés (ex :
Dax) pouvant aussi étre a 1’origine de remontées de formations saliferes et d’un apport de

chlorures dans les eaux souterraines.

=>» Les concentrations en sodium sont faibles et varient peu. Elles sont comprises entre 9.5 et
10.4 mg/L et les concentrations maximales forment un plateau entre aott 2011 et janvier

2012. Les valeurs des trois points de suivi sont trés proches.

=> Les concentrations en potassium sont faibles entre 1.3 et 2.1 mg/L avec [K]p = 1.5+
0.2 mg/L, [K]r et [K]sm = 1.5 £ 0.1 mg/L. Aucune tendance saisonniere entre les trois
points de suivi n’est observable. Ces valeurs ne semblent pas favoriser I’hypothése
d’apports de KCl sauf si le potassium est retenu dans les argiles, dans les sols ou

consomm¢ par les plantes.
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Dans les eaux calcaires, les ions sodium et potassium sont généralement présents a de faibles
concentrations et leur origine est souvent externe au systéme via les apports atmosphériques.
Toutefois, ils peuvent aussi provenir de l’interaction avec des minéraux silicatés ainsi que
d’échanges cationiques avec des argiles ou des substances organiques (Kloppmann, 1995).
Dans les horizons de surface, le Na" et le K sont reconcentrés par évaporation, de méme que
pour le CI'. Cependant, le K” est potenticllement remobilisé par activité biologique. De plus,
comme dit précédemment, l’utilisation de KCIl sur les champs en début de culture est
fréquente. La différence de comportement entre les Cl™ (lessivés) et les K (adsorbés, voir

consommés) peuvent conduire a des concentrations non proportionnelles dans les eaux.
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Figure 5-12 : Concentrations en CI, Na" et K du suivi mensuel a bimestriel sur les eaux du

forage F1, F2 et SM (data UPMC)
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= Concentrations en NOj3', SO42' et PO43'

=>» Les concentrations en nitrate des 3 points de suivi (Figure 5-13) varient entre 20.4 et 26.3
mg/L et présentent des évolutions similaires dans le temps avec des concentrations
globalement plus ¢élevées en hiver et plus faibles en été.

Méme si les écarts sont faibles, on note que les concentrations en nitrate minimales sont
souvent observées dans les eaux de F2 ([NO;]g, = 23.2 £ 1.3 mg/L) et a ’inverse, des
valeurs significativement plus ¢élevées sont mesurées dans les eaux de la lagune ([NO3 [sm

=242+ 1.7mg/L).

Comme vu précédemment (chapitre 1.), ’origine des nitrates est multiple mais toujours
allochtone et anthropique. Les sources majeures sont constituées par les activités agricoles,
via l'utilisation d’engrais et les effluents d’¢élevages ainsi que les eaux usées domestiques.
L’azote nitrique appliqué en surface est transporté aux cours d’eau par lessivage ou s’infiltre
dans la zone non saturée avant d’atteindre les eaux souterraines. De fait, il est potentiellement
un trés bon marqueur des activités anthropiques. Néanmoins, les processus biogéochimiques
sont susceptibles de modifier les concentrations en nitrate dans les sols et les eaux de surface

(ex : dénitrification, chapitre I.)

=>» Les concentrations en sulfate des eaux du Marseillon sont comprises entre 5 et 10 mg/L.
On observe une légere tendance a I’augmentation entre les prélévements de 2011 et ceux
de 2012 avec une augmentation moyenne de l’ordre de 1 mg/L sur ’ensemble des

¢échantillons (F1, F2 et SM) a compter d’octobre 2011 (Figure 5-12Figure 5-13).

L’ion sulfate a des origines diverses dans les eaux karstiques :

- Doxydation de minéraux sulfurés présents dans les calcaires (ex : pyrite) ou bien la
dissolution de gypse ou d’anhydrite dans les différents terrains traversés,

- les apports météoriques,

- les apports anthropiques (émissions industrielles et apports agricoles),

- origine biologique : dégradation de la matiere organique dans les sols (Vieville, 1983).

Dans le cas d’une origine interne, les sulfates témoignent de temps de séjour longs, du fait de
leur acquisition lente dans 1’aquifere. Les sulfates peuvent également étre un marqueur d’eaux

ayant circulé sur des formations marno-calcaires (Lastennet 1994 ; Plagnes, 1997). Seule une
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bonne connaissance du contexte géologique permet d’attribuer les concentrations en sulfates a

une origine interne ou externe.

=» Les concentrations en phosphates sont quasiment toujours nulles, seuls de rares pics sont

observables a la fois dans les eaux des forages F1 et F2 mais aussi de la lagune (SM).

Le phosphore, dans les bassins versants non pollués est présent a des concentrations trés
faibles, a la limite du seuil de détection analytique, ce qui explique 1’existence de pics isolés.
En milieu calcique, le P a tendance a précipiter. Cependant, des concentrations en phosphates

¢levées, indiquent bien souvent une pollution d’origine anthropique.
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Figure 5-13 : Concentrations en NO5, SO,* et PO,* du suivi mensuel 2 bimestriel sur les eaux du

forage F1, F2 et SM (data UPMC)
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5.3.1 Variabilité journaliére

Certaines campagnes ont permis d’observer la variabilité¢ journaliére sur un ou plusieurs de
ces points (fleches numérotés de 1 a 5 sur les Figure 5-10, Figure 5-11, Figure 5-12 et Figure
5-13). 1l s’est agi pour certaines de suivi de crues (janvier 2012 et janvier 2013) ou bien
encore de périodes séches (mai 2011, juin et aoGt 2012). Les points concernés par ces

campagnes ainsi que les dates sont repris dans le Tableau 5-1.

Tableau 5-1 : Récapitulatif des campagnes réalisées sur plus d’un jour et des points concernés (*

en aoiit 2012, 1a lagune est a sec, pas de prélévements possibles)

dates Conditions

i CLE prélevements  hydrologiques Fi F2 2L
1 24-27 mai 2011 étiage oui non oui
2 05-06 janvier 2012 crue non non oui
3 20-21juin 2012 étiage non non oui
4 21-23 ao(it 2012 étiage oui oui non*
5 16et 17 janvier 2013 crue oui oui oui

Les résultats discutés ci-dessous sont observables sur les Figure 5-10, Figure 5-11, Figure
5-12 et Figure 5-13 et les campagnes en question sont indiquées par le numéro des fleches

placées sur ces graphiques.

Certains éléments enregistrent des variations journaliéres du méme ordre de grandeur que
celles mesurées sur I’ensemble du suivi mensuel, ces variation sont présentées briévement ci-

dessous.

» En mai 2011, des prélévements ont été réalisés sur 3 jours de suite sur le forage F1 et la
lagune (SM) (fleche n°1). Ainsi, sur le forage F1 on observe d’importantes variations de
concentrations en Ca?* (A r; = 13 mg/L) en Mg** (A p; = 1.2 mg/L), en HCO3 (A 1 = 29
mg/L), en SO, (Ap; = 1 mg/L) et en K™ (Ap; = 0.7 mg/L). Sur la lagune, les mesures
journaliéres permettent d’observer des variations importantes de Ca®* (Agy = 11 mg/L) en

Mg”" (Asm= 0.9 mg/L), en HCO3™ (Agy = 37 mg/L).
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» En janvier 2012 (fléche n°2), les eaux de la lagune ont été prélevées le 5 et le 6, pendant
une crue des eaux de surface. On observe alors une augmentation significative des
concentrations en K™ (Agy = 0.4 mg/L) et en HCO3™ (Agy = 26 mg/L) associées & une

diminution des concentrations en CI" (Agy = 1.3 mg/L).

» En juin 2012 (fléche n°3), des prélévements sur la lagune ont été menés le 20 et le 21, en
période seche (pas de crues des cours d’eau). Les analyses montrent alors une
augmentation significative des concentrations en HCO3 (Agy = 33 mg/L), en Na* (Agy =

0.7 mg/L) et en K™ (Agy = 0.4 mg/L).

» En aolt 2012 (fleche n°4), la lagune étant a sec, seuls les forages F1 et F2 ont pu étre
échantillonnés le 21 et le 23. On constate alors pour le F1, une diminution des
concentrations en HCOj3™ (Ag; =37 mg/L), en NO3 (Asm =2 mg/L) et en SO> (Asm=0.4
mg/L) entre les deux dates. Sur le forage F2, on mesure une augmentation des

concentrations en Mg2+ (Ap2 = 0.6 mg/L) tandis que les SO42' diminuent (Ap; = 0.6 mg/L).

» En janvier 2013 (fleche n°5), les eaux des deux forages F1 et F2 et de la lagune ont été
¢chantillonnées le 16 et le 17, pendant une crue des cours d’eau du Gabas et du Laudon.
D’une maniere générale, si F2 enregistre des variations sus la majorité des éléments, ces
variations sont inférieures a celles observées a I’échelle mensuelle. Les eaux du F1
présentent une nette augmentation des NO3 (Ap; = 2 mg/L) et des Ca** (Ap; = 7 mg/L)
tandis que les eaux de la lagune enregistrent une augmentation des concentrations en K"

(Asm = 0.4 mg/L) et une diminution des CI' (Asm = 0.6 mg/L) entre le 16 et le 17 janvier.

L’échantillonnage de ces points a des échelles journalieres permet donc de mettre en évidence
une variabilité significative de la chimie des eaux du Marseillon a 1’échelle journaliere qui
n’aurait pas été observée avec un suivi uniquement hebdomadaire ou mensuel. I1 met
également en évidence une sensibilit¢ plus importante des eaux du F1 et de la lagune a ces
variations par rapport aux eaux du forage F2. Ces variations semblent indiquer une
contribution plus ou moins importante selon les points observés, d’une eau dont la géochimie
est variable. Il pourrait s’agir d’une eau superficielle.

Cette approche apporte donc une information trés importante sur le fonctionnement de la

source du Marseillon impliquant des transferts rapides au sein de 1’aquifére, impliquant un
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pole d’origine superficielle. La dynamique de ces variations et les différences de sensibilité
entre les trois points de suivi mériteraient d’étre approfondie. Un suivi journalier sur une
semaine avec des prélévements synchrones sur les trois points serait une étape indispensable
pour une meilleure compréhension du systéme.

Les variations de chimie des eaux de la lagune font I’objet d’une attention particuli¢re dans la
suite de ce chapitre grace a des suivis a pas de temps horaire en conditions de crues des eaux

du Gabas et du Laudon.

5.3.2 Suivi horaire des eaux de la lagune (en période de pluie)

Lors de la crue de surface de janvier 2013, un préleveur automatique a permis
I’échantillonnage des eaux de la lagune a un pas de temps de 2h, entre le 16/01/13 a 11h et le
18/01/13 a 7h (soit n= 22 échantillons).

La température, le pH et le HCO; des échantillons n’ont pas été mesurés en raison de la non
conservation de ces parametres dans des échantillons non conditionnés au moment méme du
prélevement (flacons ouverts dans le préleveur automatique, a I’air libre pendant plusieurs
heures).

Les concentrations en NOj’, SO42', Cl, K", Ca2+, Mg2+ et Na" mesurées au cours de ce suivi
horaire en période de crues sont observés en parallele avec le suivi mensuel (hors période de
crue). Les résultats de ces suivis a différentes échelles de temps sont présentés dans la Figure

5-14.
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Figure 5-14 : Evolution « mensuelle » hors période de crue (figurés pleins) et horaires en période
de crue de janvier 2013 (figurés vides) des concentrations en NOj', CI', SO/ et K' (a.) et Ca™,
Mg** et Na* (b.)

Pour certains éléments, les variations horaires sont du méme ordre de grandeur que les
variations mensuelles. Le tableau 5-2 synthétise les concentrations moyennes et les écart-

types pour chaque élément sur les deux types de suivi.
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Tableau 5-2 : Moyennes et écart type des concentrations en NO3, SO, CI', Ca*", Mg**, K et

Na' mesurés sur la lagune lors du suivi mensuel en période séche et du suivi horaire de la crue

de janvier 2013.
NO3 SO4 Cl Ca Mg K Na
suivi moyenne 24.1 8.1 20.7 94.9 13.7 1.5 9.9
mensuel écart type 1.7 0.9 1.5 4.7 0.7 0.1 0.3
suivi moyenne |  25.5 9.9 20.5 101.4 12.1 1.9 10.3
horaire écart type 1.4 1.0 1.1 3.7 0.8 0.6 0.1

. - - + + + , ;.
Les concentrations moyennes de NOs', SO,* , K, Ca’" et Na" mesurées pendant la période de
crue, apparaissent supérieures a celles du suivi mensuel (Tableau 5-2) tandis que les
. 2+ PP . - e .
concentrations en Mg~ sont inférieures. Les concentrations moyennes en Cl” sont similaires

sur les deux suivis.

Les concentrations maximales en NOs3™ (>26 mg/L) sont d’ailleurs mesurées pendant la crue,
comme c’est le cas pour les SO4* (=12mg/L) et le K™ (=4 mg/L).Les concentrations de Na*
apparaissent extrémement constantes lors du suivi de crue et la moyenne (10.3 + 0.1 mg/L)
correspond a la fourchette haute observée sur le suivi mensuel (de 9.6 a 10.3 mg/L). Les
concentrations en Mg®" apparaissent nettement inférieures & celles mesurées lors du suivi

mensuel de la lagune.

La composition chimique du Marseillon en période de pluie, montre des variations
importantes en comparaison des périodes de suivi « hors crue ». Ces variations semblent
indiquer une contribution significative d’une eau d’origine différente a 1’alimentation du
Marseillon en période de crue. La diminution des concentrations en Mg®', d’origine
généralement autochtone, et I’augmentation des Ca**, NO3", SO4> et K, tous impliqués dans
les pratiques agricoles (chaux, engrais), sont cohérents avec une origine superficielle de cette

contribution.
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5.3.3 Observation des suivis mensuels et horaires en ACP

Afin de visualiser 1’évolution de la géochimie des eaux de la lagune en périodes pluvieuses
(crue du Gabas et du Laudon), une ACP a été¢ réalisée sur 105 échantillons dont 19
échantillons issus de F1 période seche, 19 de F2, 18 de SM en période séche, 25 du Laudon et
24 du Gabas (basses eaux et hautes eaux). Les échantillons horaires (préleveur automatique)
prélevés sur la lagune en janvier 2012 (n=15) et janvier 2013 (n= 22) sont ajoutés en
observations supplémentaires et ne contribuent pas a la création des axes (Figure 5-15).

Afin de pouvoir représenter les échantillons issus des préleveurs automatiques, les HCOs', le

pH et la T n’ont pas été pris en compte dans cet ACP (voir section 5.3.2).

Espace des variables

Les axes fl et f2 représentent plus de 80 % de la variabilité totale entre les échantillons
(Figure 5-15). L’axe f1 est porté positivement par les ions Ca”, Mg2+ et la conductivité totale
et négativement par K et SO4>. L’axe f2 est porté positivement par Na®, CI” et ¢galement

2- - s ’ pos
SO4”". Les NOj3™ sont associés a I’axe f3 (non représenté ici).

Variables (axes F1etF2: 82,34 %)
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Figure 5-15 : Espace des variables et matrice de corrélations de I’ACP réalisée sur les eaux du
Marseillon, du Gabas et du Laudon avec les échantillons du suivi horaire de la lagune en

périodes pluvieuses de janvier 2012 et janvier 2013
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Une tres forte corrélation apparait alors entre Ca2+, Mg2+ et la conductivité d’une part (r camg
=0.9, 1 caicond = 1 €t T Mmg/cond = 0.9) mais aussi entre CI, SO42' et Na' (r cysosa= 0.8, r et r N1 =
0.9) et enfin entre K* et SO4* (r wsos = 0.6). Les NOs™ apparaissent mal représentés par ces

deux axes.

Espace des individus

L’espace des individus est composé de trois groupes bien distincts (Figure 5-16). Les eaux de
surface représentées par le Gabas et le Laudon se répartissent le long de 1’axe 2 dans la partie
négative de 1’axe fl. Les échantillons du Laudon sont représentés par les concentrations
maximales en SO4>, Cl" et Na™ sauf pendant les périodes de crues comme il a été vu dans le
chapitre 3. Les eaux du Marseillon apparaissent distinctes des eaux de surface, puisqu’elles
présentent des conductivités et des concentrations en Ca®* et Mg®" significativement

supérieures qui traduisent leur circulation dans les réservoirs carbonatés.
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Figure 5-16 : Espace des individus de ’ACP réalisée sur les eaux du Marseillon, du Gabas et du
Laudon avec les échantillons du suivi horaire de la lagune en périodes pluvieuses de janvier 2012

et janvier 2013

En ce qui concerne les échantillons correspondant aux suivis de crues de janvier 2012
(losanges jaunes) et janvier 2013 (losanges bleus), on constate que les eaux de la lagune
s’écartent du pole Marseillon et tendent vers celui du Laudon. Cette représentation traduit les
changements de géochimie des eaux du Marseillon qui voient leurs concentrations en Mg”" et
leur conductivité diminuer et leurs concentrations en SO, et CI” augmenter.

Cet ACP permet donc de visualiser cette évolution et d’identifier les eaux du Laudon comme

potentiel pdle contributif a I’alimentation de la source du Marseillon en période de crues.
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Cependant, pendant ces mémes périodes de crues, les eaux du Laudon changent de faciés
géochimiques avec une diminution des concentrations en SO4>, CI', Na' et une augmentation
de K" identifiés comme étant dues a la dilution par les eaux de pluies pour CI, Na™ et SO4* et
a ’apport par ruissellement pour le K (chapitre 3). Il apparait donc peu probable que les eaux
du Laudon alimentent directement la source du Marseillon pendant ces périodes. En revanche,
il est envisageable que la montée des niveaux dans le Laudon mette en fonctionnement des
connexions karstiques dans lesquelles se seraient engouffrées antérieurement des eaux du
Laudon (riches en CI, Na et SO4%). Ces observations pourraient également indiquer une
alimentation du Marseillon, non pas par le Laudon, mais par les poles alimentant le Laudon,
en périodes de basses eaux. Un de ces podles ayant été identifiés comme potentiellement issus
de la nappe perchée des formations des sables fauves représentée par le drain 1 (Figure 3-9).

La caractérisation isotopique des nitrates a €t¢é menée afin de confirmer et de préciser ces

hypothéses de fonctionnement issues de 1’étude géochimique.

5.4 Caractérisation isotopique des nitrates du Marseillon

Parmi les points du Marseillon dont les compositions isotopiques ont été déterminées on

compte 21 échantillons provenant du F1, 14 issus de F2 et 8 de la lagune.

INO;s] /6"’ N-NO;

La Figure 5-17 présente 1’évolution des concentrations en nitrate et la composition isotopique
du 8"N des eaux du Marseillon correspondant a différentes périodes hydrologiques. Les
figurés vides correspondent aux prélevements réalisés pendant les périodes de crues des eaux
de surface (Figure 3-14). Il est important de noter a ce stade que ces échantillons de crues ne
correspondent pas aux mémes évenements selon le point considéré. En effet pour des raisons
de contraintes de production, les forages ont parfois dus étre arrétés lors de ces périodes,
notamment en raison de turbidit¢ importante de ’eau pompée. Sur le forage F1, les
¢échantillons des crues de novembre 2011 et janvier 2013 ont pu étre caractérisés, sur le forage
F2, les crues d’avril 2012 et de janvier 2013 et enfin sur la lagune, les crues de janvier 2012,

avril 2012 et janvier 2013.
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Figure 5-17 : Concentrations et compositions isotopiques du °N des nitrates des échantillons
issus du suivi temporel des points F1, F2 et SM du Marseillon et des points du Laudon et Gabas

(les figurés vides, correspondent a des périodes de crues des eaux de surface)

Les échantillons des forages F1 et F2 de la lagune (SM) ont été sélectionnés pour représenter
I’amplitude des concentrations rencontrées dans les eaux du Marseillon, de 20 a 27 mg/L.

Les nitrates des eaux du F1 présentent la plus large gamme de 8'°N allant de +6 & +12 %o,
tandis que ceux du forage F2 et de la lagune varient entre +7.5 et +9.3 %o pour le premier et

+7.829.2 %o pour le second.

0 N-NO;/ 6" 0-NO;

La Figure 5-18 représente les variations du 8'°N en fonction des 8'°0 des différents points

sélectionnés du Marseillon.

Les nitrates des eaux du forage F2 et de la lagune présentent des 8'°0 de +5.0 a +6.5%o pour
le premier et de +4.6 a +6.3%0. Ces valeurs témoignent de 1’existence de processus de
dénitrification car le 8'*0 attendu pour un nitrate issu de la nitrification de déchets organiques

est d’environ +4 £ 0.5%o.
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Les compositions isotopiques des nitrates mesurés sur le forage F1 sont beaucoup plus
variables que sur le F2 et la lagune. Elles s’étirent des faibles valeurs de 8"°N et §'*0,
respectivement de +6 %o et + 3.7 %o mesurés le 19.10.10, jusqu’aux valeurs maximales
représentées par les eaux prélevées en période de crues qui présentent des 8'°N compris entre
+9.4 et +12%o et des 8'%0 compris entre +6.4 et +7.2%o. %o. Ces observations sont cohérentes
avec les conclusions issues des analyses géochimiques qui semblaient montrer des différences
dans I’alimentation des différents forages et de la lagune. Cela pourrait s’expliquer par le fait

que les forages et la source ne recoupent pas les mémes niveaux.
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Figure 5-18 : Compositions isotopiques de I’azote et de ’oxygéne des nitrates dans les eaux des
forages F1 et F2 et la lagune du Marseillon (SM). Les figurés vides correspondent aux

prélévements réalisés en période de crues des cours d’eau du Gabas et du Laudon.

Les compositions isotopiques les plus faibles (19/10/10, 21/06/11, 11/01/11 et 21/08/12) sont
cohérentes avec des nitrates issus de la nitrification de I’azote des sols mais également des
fumiers et eaux usées. Etant donné les concentrations en nitrate comprises entre 23.2 et 25
mg/L (Figure 5-18) pour ces échantillons, la nitrification des déchets organiques parait étre

une source de nitrate plus probable pour les eaux du Marseillon.
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Les nitrates qui présentent des 8'°0 supérieures a +4%o témoignent de I’existence de
processus de dénitrification. En effet, ’augmentation conjointe des 5"°N et des 5'*0, comme
observée dans la Figure 5-18 est engendrée par la consommation bactérienne des nitrates
(Mariotti, 1982, 1994 ; Bottcher et al., 1990 ; Sebilo et al., 2001). Cependant, cet
enrichissement en isotopes lourds n’est pas associé a une diminution des concentrations en
nitrate (Figure 5-17). Ceci indique que le processus de dénitrification mis en évidence par ces
8N et 80 élevés, ne se déroule pas au sein méme de I’aquifére, puisqu’alors, la
consommation des nitrates conduirait & une diminution des concentrations dans les eaux du
Fl associée a I’augmentation des 8'°N et des 8'°0. Le phénoméne de dénitrification se
déroulerait alors, au moins en partie, antérieurement a [’alimentation de la source du
Marseillon.

Ces observations s’accordent avec les résultats obtenus lors des prélévements réalisés aux
différentes profondeurs du forage F1 (chapitre 4) et qui témoignaient de I’absence de

dénitrification au sein de la colonne d’eau et de la contribution d’une eau plus dénitrifiée en

septembre qu’en février.

Les échantillons prélevés dans le F1 pendant la crue de janvier 2013 présentent les 8"°N et
880 les plus élevés. Cela semble cohérent avec les conclusions issues des analyses
géochimiques sur les suivis de crue de janvier 2013, sur une influence des eaux de surface, et
potentiellement celles du Laudon a I’alimentation des eaux du Marseillon.

Cela indique également qu’en période de crue, la contribution des eaux de surface est plus
importante, enrichissant les signatures isotopiques (tant les 8'°N que les 8'°0) ou bien que
I’eau de surface qui alimente le Marseillon pendant les crues est caractérisée par des valeurs

les plus élevées de 8N et §'°0.

Cette évolution temporelle des 8'°N et des 5'*O des nitrates du F1 pourrait alors s’expliquer :

- par une contribution constante d’une eau de surface subissant une dénitrification plus ou
moins poussée avant de rejoindre les eaux du Marseillon (Figure 5-19)

- une contribution variable d’une eau de surface caractérisée par des 5"°N et §'°0 élevés,
qui produirait, par mélange, les compositions isotopiques observées dans le forage F1

(Figure 5-19).
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Figure 5-19 : Schémas conceptuels des deux hypothéses expliquant les variations de "N et 5'°0

des nitrates du forage F1.

Si I’on réalise la synthése de I’ensemble des données isotopiques des nitrates obtenues sur les
eaux du F1, des eaux souterraines régionales et des eaux du Laudon, on obtient la figure 5-20.
Le cercle vert correspond aux gammes de valeurs rencontrées dans les eaux souterraines
formant le groupe ESR2 (Saint Aubin Peyradére, Saint Aubin Sartout, Montsou¢ Cuma,
Sarraziet, Maylis Lacrouts, Montsoué Labarthe). Le cercle orange correspond aux valeurs
mesurées sur le groupe ESR1 (Banos, Fargues, Sainte Colombe, Montaut, Eyres-Moncube,

Maylis Saint Germain).

On constate alors que 1’étendue des gammes rencontrées dans les eaux de F1, sont encadrées
par les valeurs mesurées dans le groupe ESR1 pour les valeurs les plus enrichies et ESR2 pour

les valeurs les plus faibles.

On observe également que les eaux du Marseillon et les eaux du Laudon forment deux
groupes bien distincts en dehors des périodes de crues. En effet, comme pour I’analyse
géochimique, on constate que les échantillons de crues sont caractérisés par des signatures
1sotopiques différentes du reste des échantillons, a la fois pour les eaux de surface (chapitre 3)
mais aussi pour les nitrates du F1 (Figure 5-20). En période de crues, les compositions
isotopiques des nitrates du Laudon tendent vers les valeurs, plus faibles, mesurées dans le F1
et les nitrates du F1 tendent vers celles, plus élevées des nitrates du Laudon correspondant aux

périodes seches.

214



Chapitre 5: Hydrodynamique et géochimie du Marseillon

12
10 -
® ¢
9 @
«
| R es\"%
8 G‘Dup 600 O
3 e 0
Q
~— L3 O <o
O 6 te? # 0@ 7O ®
?4': & © ,
$1 _ . & w W
gf: et @
i 0?‘,

0 Laudon en crue

0 T T T T T i
4 6 8 10 12 14 16

SN (%.o)

Figure 5-20 : Compositions isotopiques du N et du '*O des nitrates des échantillons issus du
suivi temporel des points F1 du Laudon (les figurés vides, correspondent a des périodes de crues
des eaux de surface), les cercles orange et vert correspondent a I’étendue des gammes mesurées

sur le groupe ESR1 et ESR2 respectivement (Figure 4-13)

Si la contribution d’une eau de surface, et notamment via le Laudon, semble étre mise en
évidence dans 1’alimentation en nitrate de la source du Marseillon, la caractérisation de la
nature de ces nitrates pourrait aider a I’identification des voies de transferts des nitrates depuis
la surface. L’analyse des isotopes du bore et des microorganismes des eaux du Marseillon a

été menée dans ce but.
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5.5 Apport de isotopie du bore

La composition isotopique et la concentration en bore des eaux du Marseillon ont été
analysées sur les échantillons de F1 (n=8), de F2 (n=7) et SM (n=6). Ces points ont été
sé¢lectionnés pour la variabilité des concentrations en nitrates qu’ils présentent.

Les valeurs mesurées sur les forages F1 et F2 et lagune (SM) sont trés proches. Les eaux du
F1, sont caractérisées par des concentrations en bore comprises entre 2.4 et 12.6 pg/L et des
8''B moyens de 25.2 + 1.8%o. Les eaux du F2 présentent des concentrations allant de 4.6 a
12.2 pug/L et des 8''B moyens de 24.8 + 1.1%o. Enfin, les concentrations dans les eaux de la

lagune varient de 4.4 4 12.7 pg/L et les 8''B moyens sont de 23.8:0.8%o.
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Figure 5-21 : Concentrations et compositions isotopiques du bore des échantillons des eaux du
Marseillon (F1, F2 et SM), du Laudon, et des eaux souterraines de Montaut, Eyres-Moncube,

Banos et Audignon

Ces valeurs sont trés proches de celles mesurées dans le Laudon. On constate que les
¢échantillons datant du 12.08.11 correspondent aux concentrations minimales pour le
Marseillon (F1, F2 et SM) mais aussi pour le Laudon.

Pour rappel, il a ¢ét¢ montré dans le chapitre 3 que les pdles potentiels de bore de la zone
d’étude (eaux usées et déchets animaux) sont caractérisés par des signatures isotopiques

proches, avec un 8''B des eaux usées domestiques égal a -2.8 + 6.6%o et un 8''B des déchets
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animaux 2.6 £ 5.9%o, ce qui rend difficile la distinction entre les deux poéles. De plus la
présence d’argiles dans les cours d’eau pourrait étre a 1’origine des faibles concentrations et
des 8''B élevées mesurées dans le Laudon et dans les eaux souterraines. Les carbonates
peuvent également étre une source de bore avec des &''B compris entre 0 et 35 %o (figure 2-
4). Ces valeurs sont cohérentes avec celles observées pour les eaux souterraines et les cours

d’eau étudiés ici.

Ainsi, les valeurs mesurées dans les eaux du Marseillon ne peuvent donc pas non plus étre
attribuées a 1'un ou I’autre des pdles potentiels de bore (animal, humain, météorique ou
lithologique). Cependant ces analyses semblent confirmer une relation entre les eaux du

Marseillon et les eaux de surface représentées par le Laudon.

5.6 Apport des outils microbiologiques

Au cours de cette étude, un certain nombre d’échantillons ont pu étre prélevés sur les eaux du
Marseillon, et analysés en microbiologie. Ainsi, ce sont 16 échantillons prélevés au sein de la
lagune, 21 sur le forage F1 (+9 sur les différentes profondeurs de F1) et 9 sur le forage F2 qui
ont ét¢ analysés. Une grande partie de ces échantillons a été prélevée lors de la dernicre
campagne de prélévements, en janvier 2013, qui correspondait a une période de crue des eaux
du Gabas et du Laudon. Cela correspond a 4 prélévements, sur chacun des points, avec des
prélévements non synchrones.

Contrairement aux résultats présentés sur les eaux de surface, la détection des indicateurs
« classiques », que sont les Entérocoques et E. Coli sont déja une information précieuse car
les eaux souterraines, en 1’absence de connexions avec le compartiment de surface, ne sont

pas censées étre affectées par des contaminations fécales.

5.6.1 Résultats des marqueurs classiques (Entérocoques et E. Coli)

Ces résultats sont présentés dans la Figure 5-22, pour chacun de ces points car les dates de

prélevements sont différentes.
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Figure 5-22 : Résultats des cultures microbiologiques pour la détection d’Entérocoques et d’E.
Coli réalisées sur les échantillons de la lagune (SM, n = 16) et des forages F1 (n = 10) et F2 (n =

9). Les valeurs négatives correspondent a des plaques de cultures illisibles.
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o Lalagune du Marseillon

Sur les 16 échantillons de la lagune, 14 ont mis en évidence la présence d’Entérocoques et 8
celle d’E. Coli dans des concentrations allant de 1 a 50 UFC/100mL (unités formant colonies
par 100 mL) pour les premiers et de 1 a 30 UFC/100mL pour les seconds. Les eaux de la
lagune montrent donc des épisodes de contamination fécale fréquents mais avec des faibles

concentrations.

o Le forage F2

Sur les 9 échantillons provenant de F2, des Entérocoques et des E. Coli ont été détectés sur 7
¢échantillons avec des concentrations < 20 UFC/100 mL excepté pour 1’échantillon du
21/08/12 qui présente un pic 34 UFC /100 mL pour les Entérocoques et a 100 UFC/100 mL
pour E. Coli. Ces prélévements témoignent donc de contamination fécale fréquente, dont les

concentrations peuvent étre trés variables.

o Le forage Fl

Sur les 10 échantillons prélevés au robinet du forage F1, 6 indiquent la présence
d’Entérocoques parmi lesquels 5 échantillons présentent des E. Coli. Ces épisodes sont
caractérisés par des concentrations tres faibles, toujours inférieures a S UFC/100mL.

En plus du suivi temporel sur les eaux du F1, des prélevements aux différentes profondeurs du
F1 (Figure 4-14, Figure 5-23) ont été réalisés et analysés en microbiologie. Si en février
aucune contamination n’a ét¢ détectée, en septembre 2011, des entérocoques et des E. Colis
ont été mesurés sur I’ensemble des profondeurs a des concentrations tres faibles (Figure
5-23). Ce résultat est surprenant, compte tenu de I’identification d’une eau d’origine
différente pour les profondeurs les plus importantes du forage. Néanmoins, 1’absence de
cimentation entre les parois et le tubage peut conduire a des circulations au sein du forage et
étre a ’origine de la présence de microorganismes en profondeurs.

Le suivi microbiologique temporel et spatial réalis¢é sur le F1 ne permet d’observer que

quelques épisodes de contamination fécale de trés faibles concentrations.
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Figure 5-23 : Concentrations des Entérocoques et en E. Coli en UFC/100 ml (unités formant

colonies) des échantillons prélevés a différentes profondeurs au sein du F1 en septembre 2011.
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5.6.2 Discussion sur les indicateurs classiques

Les analyses microbiologiques réalisées sur les eaux brutes du Marseillon a différentes
périodes confirment I’existence de contaminations fécales par la mise en évidence
d’Entérocoques et d’E. Coli déja rapportée par Oller en 1986 (pour la lagune) et des

observations réalisées dans le cadre du suivi sanitaire de I’ARS.

Les différents points du Marseillon n’ont pas été prélevés le méme nombre de fois ni
forcément aux mémes dates, cependant, il apparait que les eaux de la lagune sont les plus
fréquemment sujettes a des contaminations fécales. Ceci semble cohérent avec le fait que la
lagune est ouverte vers I’extérieur et qu’elle est donc davantage soumise aux contaminations

provenant de la surface.

Les eaux des deux forages présentent également des traces de contamination fécale a plusieurs
reprises mais avec des concentrations plus faibles mis a part pour le prélévement du 21/08/12
dans le F2 qui présente un fort pic, qu’on ne mesure pas dans le forage F1 pour la méme date.
Ce résultat est intéressant car il montre d’une part, une différence entre les deux forages, que
I’on peut rapprocher a une alimentation qui peut €tre différente ou bien a des temps de
transferts différents. D’autre part, cet échantillon correspond a un temps sec, avec un niveau
piézométrique tres bas (38.7 m NGF), (lagune a sec, pas de prélevement) et non pas a une
période de crue. Or les observations issues des traceurs géochimiques et isotopiques ont

principalement mis en évidence des « connexions » entre les eaux du Marseillon et la surface

en période pluvieuse (crues des cours d’eau).

Toutefois, ces données de microbiologie sont cohérentes avec les observations faites sur les
concentrations en ¢€lément majeurs qui montraient une variation des concentrations,

notamment de nitrates, sur les eaux du F2 entre le 21/08/12 et le 23/08/12 (Figure 5-13).

Enfin, on constate que tous les échantillons correspondant a des périodes de crues des eaux de
surface (Janvier 2012, avril 2012 et janvier 2013), prélevés dans F1, F2 et SM sont
caractérisés par la détection d’indicateurs classiques de contamination fécale, bien qu’a des

concentrations trés variable selon les points considérés (F1, F2 et SM).
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La détection de ces micro-organismes implique que ces derniers soient vivants puisque
la mesure repose sur une mise en culture. Or ces organismes, qui se développent dans
les intestins des animaux a sang chaud, ont une durée de vie limitée une fois présents
dans ’environnement (3 a 5 jours). Cela signifie donc que ces organismes sont transférés
depuis la surface vers les eaux du Marseillon en moins de 5 jours. Ces résultats attestent
donc de D’existence de transferts rapides entre les eaux de surface et les eaux du
Marseillon. Au vu des concentrations, il apparait peu probable que cela concerne des
débits tres importants, mais une telle alimentation pourrait alors expliquer les variations
journaliéres de géochimie mesurées sur I’ensemble des eaux du Marseillon (Figure 5-11,

Figure 5-12, Figure 5-13 et Tableau 5-1).

Cependant, la nature de cette connexion n’est pas claire. Les concentrations supérieures des
eaux de la lagune pourraient faire penser que ces contaminations ont lieu par des
ruissellements en surface ou par des écoulements sub-souterrains depuis le lit du Laudon et la
lagune. Les contaminations détectées dans les forages seraient alors potentiellement dues au
pompage d’une partie de I’eau de la lagune. Cette hypothése ne semble pas valable pour

I’épisode du 21/08/12 puisque la lagune était a sec a cette date-la.

5.6.3 Résultats des marqueurs alternatifs (Bactéroidales et bactériophages)

Sur les échantillons présentés ci-dessus, en plus des marqueurs classiques, des marqueurs dits,
« alternatifs » ont été recherchés. Ces marqueurs possedent la particularité d’étre spécifiques
de leurs hotes. Ainsi, lorsque les Bactéroidales sont retrouvés dans les eaux, des marqueurs
spécifiques « humain », «porcin» ou «ruminant» peuvent étre identifiés. Si leur
concentrations sont supérieures a 10* copies/100mL alors leur présence est significative et
renseigne sur 1’origine de la contamination. Les bactériophages sont un autre type de traceurs
microbiologiques. Leur génogroupe suit une distribution statistique entre une origine animale
(Gl et GIV) et humaine (GII et GIII).

Les résultats obtenus sur les eaux de la lagune (SM) et des forages F1 et F2 sont présentés

dans la Figure 5-24).
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Figure 5-24 : Résultat du génotypage des phages détectés dans les eaux des forages F1 et F2 et
de la lagune, les rectangles blancs correspondent aux nombres de phages détectés, les rectangles
bleus correspondent aux nombre de phages de type GI et les rectangles verts correspondent aux

nombres de phages de type GII.
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Figure 5-25 : Représentation des concentrations en Bactéroidales de type « humain »,
« ruminant » et « porcin » mesurés sur les eaux de la lagune (SM) et des forages F1 et F2. Le
cercle noir en pointillés correspond au seuil de significativité, le cercle central correspond aux

concentrations inférieures au seuil de détection, qui est variable.
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La lagune du Marseillon

En ce qui concerne les Bactéroidales, les analyses réalisées sur les eaux de la lagune (SM)
indiquent la présence de Bactéroidales de type « humain » a 5 reprises dans les eaux de la
lagune, mais seul I’échantillon du 24/02/11 présente une concentration supérieure au seuil de
significativité. Cette date correspond a un épisode de crue des eaux de surface. Un pic de
Bactéroidale de type «ruminant» a également été mesuré, le 19/09/11 mais a une
concentration de 10° copies/100mL, inférieure au seuil de significativité. Pour les phages, lors
de la campagne de 06/01/12 (crue des eaux de surface), un phage de type GII a été¢ détecté.
Cependant, ce résultat peut étre discuté car il repose sur le génotypage de seulement deux
phages quand la littérature (projet MARQUOPOLEAU) en recommande 12 au minimum.
Toutefois, malgré les faibles intensités de ces événements, les marqueurs alternatifs semblent
aller dans le sens d’une contamination fécale, faible, d’origine humaine dont la détection

semble étre favorisée en période de crues.

Le forage F1

Des Bactéroidales « humains » n’ont été¢ détectés que sur I’échantillon du 05/04/11 a une
concentration inférieure a la limite de quantification (< 1426 copies/100 mL). Aucun phage de
type GII n’a été détecté. En revanche des phages de type GI ont été détectés et génotypés sur
toutes les profondeurs du forage de la campagne de février 2011 bien qu’aucun Entérocoques
ni E. Coli n’ai été détecté. Enfin, ’'un des préleévements de janvier 2013 a permis la détection
d’un phage de type GI. Toutefois, si la présence de phages de type GII est un indice tres
robuste sur I’existence de contamination humaine, la seule présence de phages de type GI ne
permet pas d’étre aussi catégorique sur la nature de la contamination fécale des eaux. En effet,

le GI correspond au génogroupe le plus résistant dans I’environnement.

Le forage F2

Aucun Bactéroidales spécifique n’a ¢t¢ détecté dans les eaux issues du forage F2, seul 1
phage de type GI a été mis en évidence dans un des échantillons du 16/01/13. Ces résultats

ne permettent pas d’attester de la nature des contaminations fécales régulieres mises en

évidence par les marqueurs classiques (Entérocoques et E. Coli, Figure 5-22)
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5.6.4 Résultats du test marqueurs « canards »

Lors de la derniére campagne, en janvier 2013, les échantillons ont pu faire 1’objet d’une
analyse supplémentaire visant a mettre en évidence la présence d’un marqueur spécifique
d’une contamination fécale par des canards et poulets. Les résultats sont présentés sous forme

de tableau (Tableau 5-3).

Tableau 5-3 : Synthése des résultats du test de présence du marqueur de contamination fécale de

type « canard » réalisé sur les échantillons de la campagne de janvier 2013 des eaux deF1, F2 et

SM

Nom de Date et heure du Résultats du
I'échantillon prélévement test "canard"

SM 15/01/2013 positif

SM 17/01/13 12:00 negatif

SM 17/01/13 16:00 negatif

SM 18/01/13 10:40 positif

F1 16/01/13 15:00 negatif

F1 16/01/13 15:45 negatif

F1 17/01/13 13:20 negatif

F1 17/01/13 16:00 negatif

F2 16/01/13 12:30 negatif

F2 16/01/13 13:30 negatif

F2 16/01/13 15:45 negatif

F2 17/01/13 16:00 negatif

Pour I’ensemble des prélévements issus des forages F1 et F2 le test s’est révélé négatif.
Aucune contamination fécale d’origine « canard » n’a pu étre mise en évidence. En revanche,
sur 2 échantillons de la lagune, le test s’est révélé positif. En ce qui concerne la contamination
d’origine « canard », il peut s’agir de contamination tres localisée, due a la présence de
volatiles sur la lagune méme ou bien d’une contamination par les eaux de surface. En effet, le
marqueur « canard » avait été détecté sur tous les échantillons du Laudon et du Gabas pour

cette campagne (Tableau 3-6).
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L’ensemble des résultats fournis par les traceurs microbiologiques permet de mettre en
évidence des contaminations fécales d’origines humaines et animales a de trés faibles
concentrations. Ces faibles concentrations peuvent étre dues a des temps de transferts
trop longs, ne permettant pas la survie des microorganismes ou bien du fait de treés
faibles flux provenant de la surface vers le Marseillon. Néanmoins ces observations sont
cohérentes avec les résultats de I’étude géochimique et isotopique qui montrent une

influence des eaux de surface plus ou moins importantes en fonction du temps.

5.7 Conclusions sur le chapitre S

Les eaux du Marseillon sont caractérisées par des variations saisonnicres assez faibles des
niveaux piézométriques et de ’ensemble des éléments géochimiques. Les concentrations en
nitrate oscillent entre 21 et 26 mg/L pour I’ensemble des points de suivis (F1, F2 et SM).
Néanmoins, les suivis journaliers réalisés a des périodes hydrologiques différentes dont des
crues des cours d’eau, sur un, deux ou trois des points du Marseillon montrent des variations
de la géochimie des eaux du Marseillon, du méme ordre de grandeur que les variations
annuelles pour certains éléments (variables en fonction des dates et des points observeés).
Enfin, les suivis horaires des eaux de la lagune réalisés pendant les crues de janvier 2012 et
janvier 2013 indiquent un changement de faciés géochimique des eaux de la lagune vers des

compositions des eaux de surface et notamment celles du Laudon en basses eaux.

La contribution des eaux de surface, et potentiellement celle du Laudon, semble étre
également confirmée par les compositions isotopiques des nitrates mesurées dans le F1, qui
présentent des variations importantes entre un pole caractérisé par des 8N et §'°0
compatibles avec celles de nitrates issus de I’azote des sols et un pole fortement dénitrifié,
compatibles avec celles mesurées dans le Laudon en période de basses eaux. Enfin, les
marqueurs microbiologiques classiques ont mis en évidence des épisodes de contamination
fécale des eaux (E. Coli et Entérocoques), ainsi que la présence de marqueurs spécifiques
d’une contamination fécale d’origine humaine et animale a des concentrations tres faibles
(inférieures au seuil de significativité). Néanmoins, les différents outils utilisés convergent
vers une hypothese de connexion hydraulique entre les eaux du Marseillon et les eaux du

Laudon.
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Ces données, mises en parallele de celles du chapitre 4 permettent de décrire les eaux du
Marseillon comme étant issu d’un mélange entre un pdle profond, dont la concentration en
nitrate est constante et un pdle superficiel avec des concentrations et des compositions

isotopiques variables.
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Chapitre 6 : Quantification de I’alimentation du

Marseillon

Les précédents chapitres ont permis d’élaborer des hypothéses de fonctionnement des
différentes masses d’eau et notamment sur I’alimentation du forage F1 avec la contribution
d’un pole profond et d’un pdle de surface récent.

Ce chapitre a pour objectif d’intégrer I’ensemble de ces informations pour quantifier les
contributions des différents réservoirs qui alimentent en eau et par conséquent en nitrates le
Marseillon, et plus spécifiquement, le forage F1. Pour cela, les outils de datation, qui ont été
présentés dans le chapitre 2 ainsi qu'un modele de mélange basé sur des compositions

isotopiques ont ét¢ utilisés.

6.1 Résultats des mesures de Datation (CFCs et SF6)

Les concentrations en CFC-11, CFC-12, CFC-113 et SF6 ont été mesurées en février et
septembre 2011 sur les échantillons prélevés aux différentes profondeurs du forage F1 en
collaboration avec la plateforme CONDATe Eau de I’Observatoire des sciences de 1’Univers

de Rennes. Les résultats sont synthétisés dans le Tableau 6-1.

Tableau 6-1: Concentrations des SF6 et CFC-12, CFC-11 et CFC-113 (en pptv) pour les campagnes de

février et septembre 2011 sur les différentes profondeurs du forage F1

Nom Profondeur SF6 CFC-12 CFC-11 CFC-113
Date ; .
échantillon
m pptv pptv pptv pptv
F1-41 41 1.79 631.4 127.9 27.8
15-févr-11 F1-52 52 1.76 605.8 70.5 14.5
F1-73 73 1.66 619.8 20.0 1.2
F1-85 85 1.47 545.1 16.7 1.0
F1-30 30 2.66 578.7 297.8 27.1
F1-41 41 2.20 575.5 297.4 29.5
19-sept-11 F1-52 52 1.82 565.5 280.4 28.4
F1-73 73 1.48 536.6 249.9 29.2
F1-82 82 <LD 497.7 205.3 25.2
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Les prélevements réalisés au cours de ces deux campagnes présentent des résultats différents
en ce qui concerne les CFCs avec, en février, des CFC-11 et CFC-113 trés proches de la
limite de détection pour les profondeurs 85 et 73 m alors qu’en septembre, les concentrations
sont dans des gammes qui peuvent étre utilisées pour calculer un age (Tableau 6-1). Dans les
deux cas, le CFC- 12 est en exces et est donc ininterprétable en termes d’age. Pour les deux
campagnes, les concentrations en SF6 diminuent avec la profondeur, et de fagon plus marquée

en septembre, avec a 85m, une concentration en SF6 inférieure a la limite de détection (<0.6

pptv).
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Figure 6-1: Représentation des concentrations en SF6, CFC-13, CFC-11 et CFC-112 (en pptv)

aux différentes profondeurs de F1 en février (f) et septembre (s) 2011
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L’absence de CFCs en profondeur lors de la campagne de février pourrait s’expliquer par

deux phénomenes :

1) une dégradation des CFCs en février qui pourrait étre due a des conditions plus

réductrices du milieu en février qu’en septembre (chapitre 2, section 2.5.2)

2) un changement de réservoir contributif avec des masses d’eau et des mélanges
différents selon la profondeur avec vraisemblablement la contribution d’une eau plus

ancienne en février

La présence de SF6 en profondeur lors de la campagne de février va a I’encontre de
I’hypothése d’une eau trés ancienne (> 60 ans) tandis que la mise en évidence d’une
diminution importante du potentiel redox (de 250 a 23 mV entre 30 et 85m) rend possible une
dégradation préférentielle des CFCs, les SF6 étant moins sensibles (Sebol et al., 2007).
L’absence de mesure du potentiel Redox en septembre 2011 ne permet pas de valider cette
hypothése sur la deuxieéme campagne.

Malgré ces différences entre les deux campagnes, les concentrations en gaz dissous mesurées
présentent une évolution cohérente avec la profondeur, plus ou moins marquée selon le gaz
considéré et la date. Ceci témoigne de mélanges d’eaux d’ages différents, les eaux les plus

récentes se trouvant en plus grande proportion en surface.

6.1.1 Calculs de mélanges

Dans le cas du Marseillon la notion d’age des eaux n’a pas réellement de sens car les modeles
utilisés pour les calculs d’age supposent des écoulements de type piston, ce qui n’est pas
toujours le cas avec les circulations dans des réseaux karstiques.

Les CFCs et SF6 sont alors utilisés comme traceurs d’une eau récente et permettent de
calculer des proportions de mélange en utilisant les concentrations des traceurs deux a deux.
Seuls les résultats de la campagne de septembre 2011 sont exploitables et plus
particulierement les concentrations en SF6 et CFC-113. Elles sont représentées sur la Figure

6-2 en parallele des concentrations atmosphériques mesurées depuis 1940.
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Figure 6-2 : Evolution des concentrations en CFC-113 et SF6 de I’air entre 1940 et 2010 (un
point tous les 6 mois) et dans les eaux du forage F1 en septembre 2011. Les triangles de couleurs
illustrent les deux hypothéses de mélanges pouvant étre a I’origine de ces concentrations dans les

eaux du F1.

A 82 m les concentrations en SF6 sont inférieures a la limite de détection, soit < 0.6-0.8 pptv.

Ce qui correspond a un age apparent maximum de 1980.
Deux hypothéses sur 1’age apparent du pole profond (>80 m) peuvent alors étre présentées.

Ces hypothéses sont issues des travaux réalisés avec 1’équipe de Géosciences Rennes basé sur

I’utilisation d’un modele de mélange a 2 composantes.
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» L’hypothése n°1 (en rouge sur la figure 6-2) suppose que 1’eau présente dans le F1 a
82 m est la plus ancienne du systéme. En considérant des concentrations en CFC-113
(20-25 pptv) et SF6 a 0.6-0.8 pptv, on peut lui attribuer une période d’infiltration dans
le systeme dans les années 1980 dans une proportion calculée allant de 90 % (selon le
CFC-113) a 70 % (selon le SF6) complété par une eau plus récente infiltrée au cours

de I’année, dans des proportions de 10 a 30%

» L’hypothése n°2 (en bleu sur la figure 6-2) est basée sur la participation d’une eau
rechargée avant 1940 et donc dépourvue de CFCs et SF6. Il faut alors imaginer un
mélange constitué a 60-75 % de cette eau ancienne complété par une eau infiltrée il y
a 10-15 ans (1995-2000) dans des proportions allant de 25 a 40% selon les données

des différentes campagnes de mesures.

6.1.2 Validation des taux de mélange

Les hypothéses sur les taux de mélange entre les différents poles d'eaux susceptibles de
contribuer a l'alimentation du F1 présentées ci-dessus ont été testées avec les concentrations
en nitrates. La méthode consiste a vérifier si les ages et les proportions des eaux contributives
données par les résultats sur les gaz dissous permettent de retrouver les concentrations en

nitrate effectivement mesurées sur le F1.

Afin de caractériser les concentrations en nitrate des eaux rechargées aux différentes dates
intervenant dans les hypothéses d’alimentation, nous utilisons les chroniques de
concentrations en nitrate du Gabas mesurées a Montaut (données AEAG, Tableau 6-) en
considérant, que le cours d’eau est représentatif de 1’évolution des usages des sols et des
pratiques agricoles et qu’il intégre une grande partie de ce qu’il se passe sur la zone d’étude

du Marseillon.
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Figure 6-3 : Evolutions des concentrations en nitrate des eaux du Gabas mesurées a Montaut et

concentrations moyennes (et écart type) des eaux de 1960 (estimées), de 1980, 1995-2000 et 2010.

On observe sur ce graphique une tendance a I’augmentation a long terme des concentrations
en nitrates de la riviere avec les premieres mesures en 1976 a 10.9 mg/L et une moyenne
autour de 25 mg/L en 2012. Les variations saisonni€res sont trés marquées avec les
concentrations minimales mesurées entre juin et octobre et les maximales de novembre a

mars, les amplitudes annuelles sont fortes, généralement comprises entre 20 et 30 mg/L.

Les concentrations moyennes mesurées pour 1980, 1995-2000 et 2010 sont respectivement de
14+7, 21 £ 10 et 25 £ 9 mg/L. En prolongeant la courbe de tendance jusqu’en 1960, on peut
déterminer par lecture graphique une concentration d’environ 5 mg/L. Ce sont ces valeurs qui
ont servi aux calculs de mélange a partir des proportions déduites des concentrations en SF6
et CFC-113 des échantillons de septembre 2011.

Ces valeurs ont été affectées aux proportions minimales et maximales de chaque pdle de

mélange.
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Hypothése n°l :

La premicre hypothese indique la contribution majoritaire (de 90 a 70 %) d’une eau de 1980
et dans une moindre mesure (de 10 a 30%) d'une eau actuelle (> 2010). Les résultats des deux

simulations sont présentés dans le Tableau 6-2.

Tableau 6-2 : Synthése des calculs de mélanges réalisés avec les paramétres de I’hypothése n°1

[NO3] Mesurées | Calcul n°l  Calcul n°2
Gabas 1980 | 14 +7 mg/L 90% 70%
Gabas > 2010| 25+ 9 mg/L 10% 30%
Fl1a82m 19 mg/L 15 mg/L 17 mg/L

Les résultats montrent que calculs réalisés avec les valeurs moyennes des concentrations
(Figure 6-3, Tableau 6-2) conduisent a des valeurs proches (15 et 17 mg/L) de celles
effectivement mesurées sur le forage F1 a 82 m (19 mg/L). Toutefois, cette hypothese ne
permet pas d’expliquer les concentrations en CFC-113 et SF6 mesurées dans les niveaux

supérieurs de la colonne d’eau de F1.

Hypothése n° 2 :

Pour la seconde hypothese, les calculs prennent en compte une eau de plus de 60 ans dans des
proportions allant de 60 a 75 %, dépourvue de CFCs et SF6 complétée avec une eau rechargée

entre 1995 et 2000. L’ensemble des calculs sont présentés dans le Tableau 6-3.

Tableau 6-3 : Synthése des calculs de mélanges réalisés avec les paramétres de I’hypothése n°2 (*

concentration déduite graphiquement)

[NO3T Mesurées | Calculn°l  Calcul n°2
Gabas < 1940 5 mg/L* 60% 75%
Gabas 1995-2000] 25+ 9 mg/L 40% 25%
F1a82m 19 mg/L 11 mg/L 9 mg/L
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Les concentrations en nitrates calculées avec ces proportions et les dges considérés sont
inférieures (11 et 9 mg/L) a celles mesurées dans le forage F1 a 82 m (19 mg/L). On peut
alors conduire le raisonnement inverse, qui consiste a calculer la concentration nécessaire
dans les eaux de 1995-2000 pour obtenir les 23.5 mg/L mesurés dans le forage F1 en gardant
les autres valeurs (pourcentage de mélange et concentration égale & 5 mg/L pour une eau
antérieure a 1960). Il vient alors, selon le pourcentage choisi (75/25 % ou 60/40 %), des
concentrations en nitrates théoriques de 79 mg/L et 51 mg/L (pour la période 1995-2000). Ces
concentrations apparaissent bien supérieures a celles mesurées sur le Gabas, particulierement
pour des eaux de 1995 a 2000. Cependant plusieurs prélévements d’eaux superficielles de
drains et de fossés ont montré des concentrations en nitrate de cet ordre-la (Figure 3-13) et
pourraient expliquer les concentrations en nitrates des eaux du F1. Les cours d’eau seraient
alors déja largement dénitrifiés, comme 1’ont montré les compositions isotopiques des nitrates
du Gabas et du Laudon. La recharge de I’aquifére en dehors du bassin versant du Gabas, avec

des cours d’eau davantage contaminées par les nitrates ne peut étre exclue.

Cette hypothese n°2 permet d’expliquer les concentrations en CFC-113 et SF6 des différents
prélevements du forage F1, avec une composante de plus en plus récente en allant vers la
surface. En effet, le prélevement réalisé a 30 m semble résulter de la contribution d’une eau

actuelle (>2010).

Indépendamment des deux hypothéses présentées ci-dessus (Figure 6-2), des calculs de
proportions ont ¢été réalisés afin de quantifier la contribution d’une eau de 2010 a
I’alimentation des différentes profondeurs en utilisant un modéle a deux podles « ancien » et

« actuel ».
Pour le pdle « ancien », deux simulations ont ét¢ faites en fonction de 1’age potentiel de I’eau

a 82 m (basé sur les concentrations en SF6 et CFC-113). Le pdle « actuel » correspond a une

eau de 2010. Les résultats de ces simulations sont présentés dans le Tableau 6-4.
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Tableau 6-4 : Calculs des pourcentages d’eau de 2010 aux différents niveaux prélevés calculés a

partir des concentrations en SF6 d’un pdle « ancien » et d’un péle récent.

Simulation 1 | Simulation 2
[SF6] pptv 0,6 0,83
pole ancien a 82 m L
année I|m|jte 1980
analytique
’ [SF6] pptv 7,04 7,04
eau recente

année 2010 2010

30m 32% 29%

41m 25% 22%

ourcentage d'eau
. P N g i 52m 19% 16%
récente alaprofondeur :

73m 14% 10%

82m 0% 0%

Les différentes simulations donnent des résultats similaires avec une valeur proche de 0%
d’eau de 2010 a 82 m jusqu’a environ 30% a 30 m. Cependant, pour utiliser ces pourcentages
il faut garder a I’esprit qu’il s’agit de prélévements qui intégrent a chaque fois I’ensemble de
la colonne d’eau sous-jacente (prélevements sans « packers ») ainsi que de ’existence de

circulations entre la parois rocheuse et le tubage (absence de cimentation).

Il est important de noter que les diagraphies de production en pompage avait permis d’estimer
qu’environ 80 % du débit total produit par le F1 proviennent des 50 premiers metres (Tableau

4-4). La contribution d’une eau actuelle a 1’alimentation du forage F1 est donc significative.

Au vu de ces résultats, obtenus sur la campagne de septembre 2011, il apparait que si
I’hypothese n°1 semble pouvoir expliquer les concentrations en CFC-113 et SF6 mesurées a
82 m, elle ne permet pas d’expliquer celles des niveaux supérieurs.

L’hypotheése n°2 qui présente un mélange entre une eau rechargée avant les années 1940 et
d’une composante de plus en plus récente, dans des proportions croissantes, & mesure qu’on
se rapproche de la surface permet d’expliquer les concentrations en gaz dissous observées
dans le forage F1 mais nécessite une source de nitrate ayant des concentrations supérieures a
celles mesurées dans les cours d’eau. De telles concentrations ne sont toutefois pas
incohérentes avec celles mesurées sur les différents drains et fossés rencontrés dans la zone

d’étude.
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Ce mélange de composantes avec des temps de séjour variables (< 1940 jusqu’a 2011)
témoigne de I’alimentation complexe du Marseillon qui résulte, d’une part de son rdle
d’exutoire a I’échelle régionale et de la circulation des eaux souterraines dans des porosités

différentes : matricielles et karstiques (Delbart et al., 2014).

La grande proportion d’eau plus ancienne (> 60 ans) circulant dans la porosité
matricielle des carbonates pourrait alors expliquer ’important « effet tampon » observé
sur les concentrations en nitrates et les niveaux piézométriques de la source du
Marseillon a une échelle annuelle, voir pluriannuelle. Tandis que les 30 % d’eau actuelle
circulant potentiellement dans le réseau karstique pourraient étre la cause des
variations journaliéres et horaires mises en évidence sur les eaux du Marseillon ainsi

que de la présence de micro-organismes.

6.2 Calculs de mélanges basés sur les 8'°N et 3'°0O des nitrates

Les résultats d’isotopie du 8"°N et du 8'O des nitrates ont permis d’identifier des poles
distincts contribuant a 1’alimentation en eau et en nitrate de la source du Marseillon. Les
proportions de chacun de ces pdles ont été évaluées grace a ’utilisation d’un modéle de
mélange bayésien qui utilise les valeurs de '°N et du 8'*0 des péles potentiels identifiés et du

mélange considéré.
6.2.1 Principe du modéle SIAR

I s’agit d’un mod¢le statistique dénommé SIAR (Stable Isotope Analyses in R = Analyse des
isotopes stables sous R) qui se base sur un réseau bayésien (méthode d’inférence permettant
de calculer la probabilité d’un événement a partir d’autres événements déja évalués) pour
calculer des proportions de chacun des pdles a la composition d’un mélange (Peterson et Fry,
1987 ; Bugalho et al., 2008; Moore et Semmens, 2008 ; Xue et al., 2009 ; El Gaouzi et al.,
2013). 11 utilise les moyennes et les écarts types en 8'°N et '°0 de chaque pdle potentiel de
nitrate identifi¢ ainsi que les 8'°N et 8'0 du mélange considéré (ex : un forage ou une

source). Le calcul de mélange s’appuie sur cette équation :

Om=f * @1 +y)+H* @2+ 1)+ .. £, (80 + Vn)
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ou f1+ f2+ cee fn= 1

Avec Oy, la signature isotopique du mélange, o; la composition isotopique du pdle i, fj, le
pourcentage de contribution du pdle i dans le mélange M et y; le fractionnement isotopique au

sein de chaque pdle.

La sortie de ce modéle se fait sous la forme de gammes de pourcentages de contribution de
chacun des pdles au sein du mélange. Le modele ne tient pas compte des concentrations en
nitrates pour réaliser ces calculs, ainsi les proportions proposées par le modéle peuvent par la
suite étre testées avec les concentrations des poles afin de valider les résultats et du mélange

(El Gaouzi, 2011 ; El Gaouzi et al., 2013).

Dans cette ¢tude le SIAR a été utilisé pour quantifier les contributions de différents poles
potentiels de nitrates a 1’alimentation du Marseillon, pdles identifiés préalablement grace a

I’approche multi-traceurs.
6.2.2 Choix des données d’entrées

Le modele SIAR a été appliqué sur les valeurs isotopiques mesurées dans le F1 car c’est le
point du Marseillon le mieux caractérisé a la fois par les données isotopiques et de datation.
Etant donné les différences de comportements entre les périodes « séches » et les périodes
« pluvieuses » (qui se traduisent sur le terrain par des crues des cours d’eau), ’analyse a été
menée séparément sur 18 échantillons de F1 en période séche et sur 3 échantillons en période

pluvieuse, correspondant aux crues de novembre 2011 et janvier 2013.

Les poles de nitrates ont été choisis par rapport aux conclusions construites a partir des
différents types de traceurs. D’apres les différents outils utilisés, les nitrates mesurés sur le
forage F1 semblent résulter du mélange de 2 principaux pdles : dit « ancien/profond » et
« récent/surface ». Le pdle ancien antérieur a 1940 ne peut pas €tre utilisé ici car ces eaux-la
sont par définition dépourvues de nitrates. Nous avons donc travaillé ici avec les différentes
masses d’eau présentées dans les chapitres 3, 4 et 5.

Le pdle profond est ici représenté par les eaux souterraines régionales, collectées au cours de
1’été 2011. Ces forages sont caractérisés par des 8'°N et §'°O trés variables qui s’organisent en

deux groupes nommés ESR1et ESR2 (Figure 4-13, Figure 5-20).
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o les eaux d’ESR1 ont des 5"°N et §'*0 correspondant aux valeurs maximales rencontrées
sur le F1 (hors période de crue). Parmi ces échantillons, seuls Eyres-Moncube et
Montaut (ESR1c) ont été sélectionnés car ils présentent des concentrations en nitrate
supérieures a celles du Marseillon (au contraire de Banos par exemple) et sont donc

davantage susceptibles de représenter une source de nitrate pour les eaux de F1.

o les eaux souterraines ESR2 du Dano-Paléocéne dont les 8'°N et 8'°0 correspondent aux
valeurs minimales rencontrées sur le F1. La moyenne et 1’écart type ont été calculés sur

les sept forages (et sources) de ce groupe.

Les eaux du Laudon ont été choisies pour représenter le pole « récent/surface » car elles
intégrent spatialement et dans le temps les sources et processus qui existent en surface et qui
sont susceptibles de contribuer a 1’alimentation en eau et donc en nitrates, des eaux pompées
dans le forage F1. Les 8"°N et 8'*0 du Laudon sont différents entre les périodes de basses
eaux et les épisodes de crues (Figure 3-15Tableau 6-4). Afin de bien distinguer 1’influence
des périodes de charge des cours d’eau par rapport aux niveaux plus bas, les compositions

isotopiques des nitrates du Laudon ont été séparées en deux groupes :

o les eaux du Laudon en périodes de basses eaux « étiage » (laudonE, n=15), qui
correspondent aux 8N et 8'°0 les plus enrichis et qui attestent de dénitrification en

surface, potentiellement au sein de la nappe perchée des formations des sables fauves ;

o les eaux du Laudon en crues (laudonC, n=7), qui présentent les 8"°N et 5'°O les plus

faibles et qui représentent les nitrates présents sur les surfaces exposées au ruissellement.
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Tableau 6-4 : valeurs moyennes et écart-types des compostions isotopiques de 1’azote et de

I’oxygéne des nitrates des quatre poles considérés, entrés dans le modéle SIAR.

. codes 15 18
Poles fi n 6N (%o) 6770 (%)
igures
Laudon en crue laudonC 7 10.0t1.1 59+0.3
Laudon en étiage laudonE | 15 11.6+1.6 7.3%+13
Montaut & Eyres-Moncube ESR1c 2 9.4+0.0 6.4+0.1
ESR groupe 2 ESR2 7 6.9+1.0 3.8+£0.5

Pour ces poéles, aucun fractionnement isotopique associé (y) n’a été introduit dans le modele
car les poles considérés ne sont pas des poles «purs» et intégrent déja les différents

processus liés a ces nitrates et responsables de leurs concentrations.

L’ensemble de ces données isotopiques utilisées en entrée du modele est représenté sur la

Figure 6-4.

—=— |audonC
—=— |audonE

=— ESRIC
2 4% ESR2
Group 1
Group 2
o

5'50 (%o)

4 6 8 10 12 14 16
8N (%o)

Figure 6-4 : 5"°N et "0 des nitrates mesurés dans le forage F1 en période séche (Group 1, ronds
blancs) et périodes de crues des eaux de surface (Group 2, triangles blancs) et moyennes et écart

types des poles potentiels de nitrates considérés
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6.2.3 Reésultats du modéle

La contribution de chacun de ces poles a l’alimentation en nitrate des eaux du F1 est
représentée ci-dessous par des diagrammes en boites (Figure 6-5). Pour un pdle donné, les
différentes boites représentent respectivement la distribution des 95, 75 et 50 % des

échantillons. Pour la suite de la discussion, les proportions correspondant a 50% seront

considérées.
Proportions dans le Groupe n°1 Proportions dans le Groupe n°2
: 50% - 40%
35% 0
S e 25% 30%
g
8 10% 4
L hd (.‘l -
o 5% o 7 5%
- _V O T T LC: i} T T T T
laudonC laudonE ESR1c ESR2 laudonC laudonE ESR1c ESR2
Pdles Pdles

Figure 6-5 : Distribution des proportions de contributions relatives de chaque pole a
P’alimentation en nitrate des eaux de F1 en période séche (groupe 1) et en période de crues des
eaux de surface (groupe 2). Les différents rectangles emboités correspondent (du plus grand au

plus petit) a la distribution de 95 %, 75% et 50 % des échantillons.

- Pour les échantillons de F1 en période séche (groupe 1, Figure 6-5), ce sont les nitrates de
type « eaux souterraines » qui participent majoritairement. Les nitrates des eaux du groupe
ESR2 montrent une contribution de 45 a 55 % et ceux d’Eyres-Moncube et Montaut de 25
a 40%. Les nitrates de type « surface » ne participent qu’a moins de 10 % pour le pdle
« Laudon en crue » et moins de 5 % pour celui du « Laudon en étiage ». Cela semble
cohérent avec la forte corrélation observée entre les concentrations en nitrates et la
conductivit¢ des eaux du Marseillon (Figure 5-9). Les circulations souterraines
représentent donc la contribution majoritaire a la présence de nitrates dans les eaux du

Marseillon.
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- En période pluvieuse (Figure 6-5), ce sont les nitrates du pdle « Laudon en étiage » qui
devient le pole le plus influent avec une contribution allant de 30 a 50 % tandis que, le
pole «Laudon en crue» et ESRIc (Eyres-Moncube et Montaut) montrent des
contributions similaires, allant de 15 a 35 %. Le pole ESR2 ne contribue plus qu’a moins

de 10 % pour ces trois échantillons.

Ces différences de contributions entre les deux périodes sont cohérentes avec les observations
faites dans le chapitre 5 sur la base des données de chimie (Figure 5-16) et isotopiques (Figure
5-20). Afin de valider les proportions obtenues en sortie du modele pour chaque pole, les
concentrations en nitrate mesurées dans les eaux du F1 (hors et pendant les périodes de crues)
sont comparées avec celles calculées a partir des résultats du modeéle.

Les résultats du modéle ainsi que les valeurs utilisées pour la validation des résultats, sont

présentés dans le Tableau 6-5.

Tableau 6-5 : Valeurs moyennes et écart-types des concentrations en nitrate observées dans les 4
poles considérés dans le mélange testé par le modéle SIAR et gamme de pourcentages de
contributions de ces poles a ’alimentation en nitrate des eaux du forage F1 du Marseillon pour
les périodes séches (Groupe 1) et les périodes de crues des cours d’eau (Groupe 2) issues du

modeéle.

[NO3] (mg/L) | Contributions calculées

Péles n
moyenne F1"sec" F1"crue"
Laudon en crue 7 26.9 £ 8.9 0-10% | 15-30%
Laudon en étiage 15 24.2+45 0-5% 30 - 50%

Montaut & Eyres-Moncube| 2 33.21+6.6 25-40% | 15-35%
ESR groupe 2 7 124 +3.1 45-55% | 0-10%

Pour le premier groupe correspondant aux périodes « séches», en considérant, les
concentrations moyennes des différents pdles et en faisant varier les pourcentages de
contribution de chacun, on obtient une concentration minimale en NO3 de 20.7 mg/L et
maximale de 22.7 mg/L pour le F1 quand les mesures indiquent une concentration réelle de
23.7 = 1.3 mg/L. On peut donc considérer que pour ce groupe, les valeurs indiquées par le

SIAR sont cohérentes et peuvent étre validées.
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Pour le deuxiéme groupe, correspondant aux échantillons du forage F1 lors des périodes de
crues des eaux de surface, les concentrations obtenues par calcul vont de 25 a 28.2 mg/L
tandis que la concentration moyenne mesurée sur les eaux du F1 pour ce groupe est de 23 +
1.2 mg/L. Cette différence entre les valeurs calculées et mesurées pour le groupe 2, peut
facilement s’expliquer par le fait que les 8'°N et §'*0 attribués aux poles souterrains dans
cette simulation correspondent a un échantillonnage unique ayant eu lieu en période séche (été
2011). II est tout a fait raisonnable de supposer que les compositions isotopiques des eaux
souterraines d’ESR2 et ESR1c auraient été différentes dans des conditions pluvieuses et de

crue des cours d’eau.

A ce stade, ’absence de suivi temporel de la chimie et des isotopes des nitrates des eaux
souterraines régionales ne permet pas d’obtenir une meilleure quantification de la
contribution respective des différents poles de nitrate. De plus, si le pole « récent » est
facilement accessible, le pole « ancien » circulant dans la porosité matricielle n’a pas été
caractérisé. Sa concentration en nitrate ainsi que la composition isotopique de ces

nitrates permettraient de mieux contraindre le modéle de mélange.
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Les eaux souterraines sont la principale source d’alimentation en eau potable dans le bassin de
I’Adour. La qualité de cette ressource est donc primordiale. Par conséquent, la protection des
eaux souterraines contre toute forme de pollution est un enjeu d’intérét majeur. Avec
I’augmentation des activités humaines, du fait de I’intensification de 1’agriculture notamment,
les concentrations en nitrate dans les eaux souterraines deviennent une menace pour la qualité
des eaux distribuées. Déterminer l'origine de ces nitrates est alors une premiére étape

indispensable vers une gestion raisonnée des ressources en eaux

L’objectif de ce travail était de tester la faisabilit¢ d’une approche multi-traceurs pour la
détermination de I’origine des nitrates dans les eaux souterraines. Elle s’appuie sur I’étude de
la source karstique du Marseillon située dans le département des Landes (Sud-Ouest de la
France). Cette ressource en eau potable primordiale pour la région sud-Adour correspond a
I’exutoire naturel des calcaires du Crétacé qui affleurent au sommet de [’anticlinal
d’Audignon. Le role de la structure d’Audignon en tant que zone de recharge et zone

d’émergence de grands aquiféres régionaux n’est pas encore bien compris.

L’usage du sol agricole de la zone d’étude et la présence de calcaires karstifiés a
I’affleurement constituent potentiellement des sources multiples (engrais minéraux et
organiques, effluents d’¢levage et eaux usées domestiques) et des voies de transfert favorisées
de la surface vers les eaux souterraines.

Une stratégie d’échantillonnage a différentes échelles spatiales et temporelles a été menée
entre octobre 2010 et janvier 2013 sur les eaux du Marseillon, mais aussi sur les eaux

souterraines et superficielles régionales.

Outre les outils classiques (hydrodynamique, hydrochimie), I’originalité de ce travail repose
sur le couplage d’outils isotopiques (8'°N-NOs, 8'*0-NO; et §''B) et de marqueurs
microbiologiques (bactériophages et Bactéroidales) pour la caractérisation de 1’origine des
nitrates, complété par 1’estimation des temps de transfert par la datation des eaux (CFCs et

SF6).
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Synthese des résultats

La nature et la dynamique des nitrates du compartiment de surface, susceptible d’alimenter
la source du Marseillon, ont été caractérisées. Les compositions isotopiques des différents
poOles potentiels de nitrates (engrais, eaux usées domestiques, sols, déchets organiques) ont été
utilisées dans le but de caractériser plus finement les sources. En s’appuyant sur ces résultats,
il apparait que les nitrates des eaux de surface provenant des deux rivieres les plus proches du
captage, le Laudon et le Gabas, sont issus de la nitrification de déchets organiques, soumis
par la suite a un processus de dénitrification dont I’ampleur varie dans le temps. Les valeurs
les plus élevées de 8'°N (>11%o) et 8'°0 (> 7%o), sont mesurées pendant les basses eaux et
témoignent d’une alimentation par des eaux significativement dénitrifiées pouvant provenir
des nappes souterraines superficielles par exemple les formations aquiféres des sables fauves
(rencontrées sur les affleurements calcaires et les sols). Les valeurs les plus faibles de 8N (<
11%o) et de 8'®0 (< 7%o), rencontrées pendant les hautes eaux, indiquent une contribution
d’une eau moins dénitrifiée pouvant correspondre au lessivage des surfaces agricoles
(augmentation des concentrations en K* et des PO,4”). L’analyse isotopique du bore, présent a
de faibles concentrations (<12pg/L) et caractérisé par des 8''B élevés (23.1 + 3.3 %o) n’a pas
permis de discriminer une origine animale ou humaine de ces nitrates. Les marqueurs
microbiologiques ont mis en évidence des contaminations fécales mixtes, d’origine humaine

et animale.

Le comportement biogéochimique du Marseillon a été replacé dans un contexte plus régional
(comparaison avec d’autres forages de I’anticlinal) pour la période estivale de 2011. Les
chroniques de concentrations en nitrate des différents forages ont montré que les eaux du
Marseillon sont caractérisées par des concentrations relativement stables et intermédiaires (=
25 mg/L) par rapport aux autres forages (de 18 mg/L a Banos a 39 mg/L a Montaut). Ceci
semble indiquer la contribution d’une eau potentiellement moins chargée en nitrate. Ce pdle a
pu étre approché par I’étude des différents niveaux captés par le forage F1 (106 m de
profondeur) qui a montré une diminution des concentrations en nitrate vers les niveaux les
plus profonds, associée a la diminution du rapport Ca/Mg pouvant étre attribuée a un temps de

résidence plus important de cette eau dans des réservoirs dolomitiques.
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La caractérisation géochimique des eaux du Marseillon (F1, F2 et SM) a permis d’observer
des variations journaliéres pouvant étre du méme ordre de grandeur que les variations
saisonniceres mettant ainsi en évidence des temps de transfert rapides au sein de 1’aquifére.
Lors de deux épisodes de crues, le suivi horaire des eaux de la lagune a permis de mettre en
évidence des variations géochimiques pouvant étre attribuées a 1’influence des eaux de
surface de la méme nature que les eaux du Laudon en période de basses eaux. Les nitrates
mesurés dans le forage F1 présentent des compositions isotopiques variables, traduisant une
alimentation par des eaux plus ou moins dénitrifiées, compatibles avec les variations
mesurées en surface. Enfin, des micro-organismes indicateurs de contamination fécale
d’origine humaine et animale détectées a des concentrations faibles (inférieures au seuil de

significativité¢) semblent confirmer I’impact des eaux de surface et potentiellement du Laudon.

La mesure des gaz dissous (CFCs et SF6) aux différents niveaux crépinés du forage F1 a
permis de quantifier la contribution de ces pdles « profond » et « superficiel ». Ainsi, ces
traceurs ont mis en évidence une eau relativement ancienne, avec une recharge antérieure aux
années 1940, dépourvues de CFCs, SF6 et de nitrates, dans une proportion allant de 60 a 75 %
de l’alimentation du forage. Les 40-25 % restants correspondent a de 1’eau plus ou moins
récente rechargée entre 1995 et 2011 en fonction des profondeurs considérées. Cette
proportion d’eau récente peut alors expliquer les variations journaliéres (et horaires observées
dans la lagune) de la géochimie des eaux du Marseillon et la présence de micro-organismes
dans I’ensemble des eaux du Marseillon. Cet apport récent proviendrait des eaux de surface,
probablement via des connexions karstiques et de facons plus marquées lors des épisodes de
crues. Ces nitrates semblent étre issus de la nitrification de déchets organiques de type
fumiers ou eaux usées domestiques ou animale (compositions isotopiques des nitrates et

indicateurs microbiologiques).

En utilisant une approche locale avec des outils différents de ceux habituellement employés
dans les études hydrogéologiques a grande échelle, ce travail contribue également a la
compréhension des processus de recharge des aquiferes captifs du bassin Aquitain. Il apporte
des ¢léments de réponse quant a I'influence quantitative et surtout qualitative des zones
d’affleurements des calcaires du Crétacé et du Paléocene dans 1I’écoulement général du bassin

qui constitue une ressource majeure en eau potable de France.
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Perspectives

Cette méthodologie originale pourrait étre complétée par une approche hydrodynamique
menée a un pas de temps infra-journalier sur les débits de la source du Marseillon et ceux du
Laudon afin de quantifier les transferts de I’'un vers 1’autre dans des conditions hydrologiques
différentes. Cela nécessiterait I’installation d’une station hydrologique sur le Laudon, chose

que nous n’avons pas €té en mesure de mettre en place pour la durée de la these.

Un projet de tracage artificiel avait été¢ envisagé afin de tester 1’existence d’une connexion
hydraulique entre le Laudon et la source du Marseillon en injectant un traceur coloré dans les
eaux du Laudon. Cette opération n’a pu étre réalisée en raison des fortes contraintes liées a la
production et la distribution d’eau potable. Toutefois, le protocole qui avait été préparé est

disponible en Annexe 4.

La caractérisation de 1’eau circulant dans la porosité matricielle de I’aquifére et alimentant les
niveaux les plus profonds du forage F1 serait une valeur précieuse afin d’affiner les calculs de
mélanges contribuant a 1’alimentation du Marseillon. Des carrotages dans les réservoirs en
question pourraient permettre d’accéder a cette eau (par broyage) et d’en déterminer les
concentrations en nitrates et si de leur composition isotopique. Des mesures de datation de ce
pole profond seraient également trés intéressantes pour comprendre non seulement le mode
d’alimentation du Marseillon mais aussi son role d’exutoire a 1’échelle régionale. L utilisation

14 A Ao
de C pourrait étre envisagée.

L’adsorption du bore sur les argiles a réduit 1’intérét de ce traceur dans notre cas du fait du
fractionnement isotopique engendré. Des tests d’adsorption du bore dans des colonnes d’eau
contenant de 1’argile seraient trés intéressants a mener afin de pouvoir quantifier ’influence
de ce phénomene a la fois sur les compositions isotopiques et sur les concentrations dans la

phase liquide résiduelle.
Enfin, cette méthodologie pourrait étre testée, voir adaptée, sur d’autres contextes

hydrogéologiques qui présenteraient des problématiques vis-a-vis des nitrates et

préférentiellement des transferts rapides depuis la surface.
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Limites et transférabilite

L’approche spatio-temporelle a plusieurs échelles et les différents outils utilisés sont repris ici

afin d’en apporter une vision éclairée et d’élaborer les premiers lignes d’une approche

méthodologique pouvant étre repris et adapté dans d’autres contextes.

L’approche temporelle a différents pas de temps a permis d’observer des
fonctionnements mettant en jeu des vitesses de circulation différentes. Néanmoins, afin de
mieux caractériser la variabilité journaliére des eaux du Marseillon, des prélévements
journaliers sur plus de dix jours réalisés sur les trois points (F1, F2 et SM) permettraient
de comparer les caractéristiques des différents niveaux recoupés. Les suivis horaires de la
qualité des eaux de la lagune en période pluvieuse ont mis en évidence une alimentation
différente des eaux de la lagune. Cependant, 1’utilisation de préleveurs automatiques ne
permet pas de mesurer tous les parametres habituellement mesurés en cas de prélévement
«manuel » (T°, pH, HCOys"). Ceci rend les comparaisons entre période de pluies et
périodes séches un peu plus délicates. Par ailleurs, un suivi sur les eaux des forages
pendant ces périodes de pluvieuses pourrait permettre une comparaison des contributions

superficielles entre les différents points du Marseillon.

e A favoriser : les prélévements synchrones entre les différents points de suivi, sur

plusieurs jours successifs, en période seche et en période de crue des cours d’eau.

L’approche spatiale visait a comparer le Marseillon avec les forages présents a 1’échelle
de I’anticlinal. Pour des raisons d’exploitation des forages, seules les périodes d’irrigation
ont pu étre échantillonnées. Cela ne permet pas d’observer I’évolution de la géochimie en
fonction des variations de la piézométrie, ni de la confronter a 1’évolution temporelle des

eaux du Marseillon.

e A favoriser : des prélévements plus réguliers, correspondant a différentes conditions

hydrologiques sur un nombre plus restreint de forages.
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A D’échelle locale, les diagraphies et les prélévements aux différentes profondeurs du
forage F1 a permis d’identifier puis de caractériser les différents poles alimentant le
forage. Néanmoins, 1’utilisation d’une pompe immergée n’a pas permis d’isoler les

différents niveaux de crépines.

e A favoriser : I’utilisation d’un systéme de « packer » pour des prélévements a

différentes profondeurs.

L’utilisation des isotopes du nitrate et du bore s’est appuyée sur I’identification et la
caractérisation préalable des différents poles potentiels de nitrate de la zone d’alimentation
de la source du Marseillon. Le but étant de resserrer au maximum les larges gammes

rencontrées dans la bibliographie et de coller au mieux au contexte local et régional.

e A favoriser : I’identification et la caractérisation des pdles de nitrate et de bore et
des conditions pouvant favoriser des fractionnements isotopiques et en particulier

I’influence de la présence d’argile pour le bore.

La recherche et la caractérisation des indicateurs microbiologiques alternatifs
(Bactéroidales et bactériophages) permettant d’identifier différentes sources de
contaminations fécales, ont été utilisées dans le cas du Marseillon car des épisodes de
contamination fécale sur les eaux brutes avaient été observés par divers suivis (présence
d’E.Coli et Entérocoques). Les faibles concentrations en indicateurs classiques et
alternatifs mesurées sur le Marseillon peuvent s’expliquer par la faible proportion d’eau

récente mise en évidence dans 1’alimentation de la source (10 a 30%).

e A favoriser : la recherche de marqueurs classiques dans un premier temps, puis des

indicateurs spécifiques.

Les concentrations en gaz dissous CFCs et SF6 ont ét¢ utilisées dans cette étude car la
littérature faisait état de rajeunissement des eaux au niveau de I’anticlinal d’Audignon.
Les concentrations qui ont ét¢ mesurées aux différentes profondeurs du forage F1
correspondent a deux périodes hydrologiques semblables. Les mémes mesures réalisées

en période de crue permettraient alors d’identifier et de quantifier 1’apport superficiel. La
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caractérisation du potentiel redox du milieu permet d’identifier les conditions favorables a

la dégradation des CFCs.

e A favoriser : Les mesures de CFCs et SF6 pendant des périodes hydrologiques

extrémes a coupler avec des mesures de potentiel redox simultanées.

Dans le cas d’un autre captage faisant face a une problématique de contamination en nitrate
certaines étapes et certains outils qui ont été utilisés dans ce travail pourront étre repris tandis
que d’autres ne présenteront pas d’intérét. Ces étapes ont été synthétisées sous la forme d’un
algorithme (Figure C-1) qui a pour objectif d’étre un nouvel outil pratique pour la définition

de la stratégie d’étude de I’origine des NO3™ dans les eaux souterraines.

1/ Etude du captage

= Historique (log technique...)
= Alimentation connue ?

/ S

Oui Non -> Diagraphies (Datation)

- Etude hydrogéologique (présence de karst?)
 Ta

Non Oui
- Hydrologie qualitative et quantitative

<
<

2/ Usage des sols (sources de NO;’)

* Engrais minéraux
6N et 680 s "
» Engrais organigues 6 I\{et 6, 0 _ | 6N et 620
+ microbiologie | | microbiologie
» Elevages + 6B

= Faux usées

Figure C-1 : Algorithme des étapes et des outils pouvant étre repris dans le cadre d’une étude de

Porigine des nitrates dans un captage
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Environmental context.

Nitrate contamination of drinking water quality may be critical, particularly in rural
areas where agricultural practices may release large amounts of nitrogen. Knowledge of the source of such
contamination, mandatory for water supply management, can be successfully acquired by combining the
natural stable isotopes of nitrate, boron isotopic ratios and microbiological indicators.

Abstract. A new approach based on measurements of nitrate and boron isotopic composition associated with
microbiological indicators for the determination of nitrate origin in karstic groundwater (SW, France) is presented.
Nitrate and boron isotopic data indicate an animal source of nitrate (8'°N-NO3 > 5 %o, 5'*0-NO3 < 10%o and 3''B
~25 %o0). Microorganism detection (bacteriophages) confirmed contamination from animal sources and proved fast water

transfer (2-3 days) from surface to groundwater.

Received 16 February 2013, accepted 3 August 2013, published online 25 October 2013

Nitrate produced by anthropogenic activities is an important
environmental issue, particularly in agricultural regions and
especially when water is used as drinking water. Determination
of the source of nitrate among the many potential sources is the
first step towards water quality improvement.

Recent studies have proven the efficiency of the coupled use
of nitrate (N and O) and boron isotope ratios to identify the
origin of nitrate in water." ! Nitrate from mineral fertilisers is
characterised by atmospheric values of 8'*N (~0 %) and 5'%0
(~23.5%o), whereas nitrate derived from organic fertilisers,
livestock effluents and sewage is usually enriched in °N (3'°N
varies from +8 up to +20 %) because of ammonium volatili-
sation."**! As animal and domestic waste 8'°N overlap, addi-
tional tracers such as boron are used to discriminate between
these two sources.*)

Boron is a co-migrant of nitrate and a tracer of domestic
water input to the environment.'”’ Furthermore, it is not affected
by processes affecting nitrate (e.g. denitrification).””) Although
fertiliser 8''B exhibits a wide range of values (—10 to 60 %),
these ratios are significantly different from sewage (—2 to
+2 %) and manure contaminations (5—50 %.).[' =

In addition to this dual isotopic approach, we tested microbi-
ological indicators (bacteriophages and Bacteroidales) to char-
acterise the origin of faecal contamination occurring in
groundwater.!'*"* F-specific RNA bacteriophages (FRNAPHs)

Journal compilation © CSIRO 2013 Open Access
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are viruses, infecting bacteria of the gastrointestinal flora, with
genogroups associated with animal (GI and GIV) or human (GII
and GIII) faeces.!'" %! Bacteroidales is an order of Bacteria
present in high numbers in the gastrointestinal tract of warm-
blooded animals with host-specific distribution (humans, rumi-
nants and pigs)."*'*!%] The use of microbiological markers
allows a better discrimination among organic contaminants
and gives complementary information on the transfer times
within an aquifer (with a lifetime lasting a few days in the
environment).

This new multidisciplinary approach was used to determine
the origin of increasing nitrate concentrations in karstic ground-
water located in an agricultural area. The borehole studied (F1)
was dug up to 100 m deep in a Cretaceous limestone outcrop-
ping at the top of an anticline (Fig. 1). It is used for drink-
ing water production for the South Adquitaine region (SW
France), but nitrate concentrations have steadily increased from
5mgL™" in the 1970s to 25 mg L. ™! since 2004 and traces of
faecal contaminants have frequently been detected in the
groundwater. The limestone aquifer is fed by deep groundwater
but also by local recharge in the carbonate outcropping area
(Fig. 1). The karstic nature of limestone potentially favours fast
communication from surface to groundwater.

Water samples were regularly collected from this bore-
hole from October 2010 to October 2012 at the pump outlet.

www.publish.csiro.aw/journals/env
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<=1 Water circulation

l Water infiltration

Fig. 1.
alimentation model.

Geographic location of the F1 borehole (white star) and geologic structure of the anticline. Magnification of the F1 borehole and the conceptual
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Fig.2. Nitrate isotopic values of F1 water and comparison with those noted in the literature as potential sources

of nitrate.!" %

Multilevel sampling was carried out twice (February and Sep-
tember 2011) using a mini pump within the borehole. All the
samples were filtered through a 0.45-pm nylon membrane.

For nitrate concentrations, samples were stored frozen and
were measured by high-performance liquid chromatography
(HPLC Dionex, AS12 column). For the characterisation of the
N and O isotopic composition of nitrate, samples were poisoned
with HgCl, and analysed after reduction to nitrite through a
granular cadmium-filled column. Nitrite was then converted
into nitrous oxide by adding azide.!'” The determination of
3"*N and 5'%0 of N,0O was performed through a purge-and-trap
and continuous-flow isotope ratio mass spectrometry system
(DeltaVplus Thermo coupled with Gas Bench II). The method
was calibrated with nitrate standards (USGS-32, 8'°N = 180 %o,
3'%0 =25.7 %0; USGS-34, 8'°N=1.8%o, 8'%0 =27.9 %0 and
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USGS-35 8'°N=2.7%o, 8'%0 = 57.5 %0). The linearity of the
analysis was checked with an internal nitrate standard (IAEA,
35N =4.7 %o, 3'®0 =25.6 %0). The precision was 1.2%o for
3'°N and 1.3 %o for 8'°0.

For boron analyses, samples were acidified to pH 2 with
HNO;. Boron concentrations were determined by inductively
coupled plasma optical-atomic emission spectroscopy (ICP
OES/AES) JY2000. The ''B/!°B isotopic ratios were measured
by a multicollector inductively coupled plasma mass spectro-
meter (Neptune, ThermoScientific) using a direct-injection
nebuliser (d-DIHEN, Analab).!"® Boron was first extracted
from the samples using ion exchange chromatography.
A volume of 5-30mL of the samples at pH 9 was introduced
into a column filled with 50 pL of resin (Amberlite IRA-743).
Boron was retained on the resin and then eluted with dilute
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Fig. 3. Relstiomhipbetween 5 N-NO7 and §' "B of F1 water and compar ion with those noted in the hierature

HMO (0.1 and 05 N5 8B values were caloulated by
bmcketing sample measurement s with MBS-951 boron standard
measurements, The external mproducibility of &' 'B measure-
ments for natural water samples was 0.25%. (2 s4d.).

For microbiological analyses, specific sampling bottles with
sodium t hicsulfates were used. Standardised methods were used
to determine the concentration of total coliforms and Escher-
ichia coli, Enterococcus species and total acrobic mesophilic
flom, B0 FRNAPHs were cnumerated by concentrating 3L
of a water sample using the membrane filtration—elution
method ™! Infections FENAPHs were comnted (double agar-
layer technique).®*! FRNAPHs contained in one plague were
collected, re-suspended in 1 mL of phosphate buffered saline
{PBS) with 15 % glycerol and stored at — 20 °C until genotyping,
which was performed uwsing a onc-step realtime reverse-
transcription polymerase chain reaction { RT-gPC R) kit ( Quanti-
Tech Probe RT-PCR, (Hagen)and previously described primers
and probes 1" To scarch for Bacteroidales, 2 L of sample water
were filtered through a 0.22-um pore size polycarbonate mem-
bmane. The filter was immersed in a guanidinium thiocyanate
{GITC) lysis solution and stored at —80°C unti | DN A extraction
with a Champ DMA minikit ((iagen). Previously described
primers and probes were used to guantify ruminant (Bum-
2-Bag), ' pig {Pig-l]”"’J and human (HF183 1 Bacternidales
markers. Standard curves were calculated for plasmids contain-
ing the target sequence. The presence of PCR inhibitor factors
was momtored by adding a known plasmid concentration to the
sample. The results were expressed as several copiesin 100mL
of water. PCR reactions were performed in duplicate for cach
sample with a Rotor gene 6000 thermocycler.

Mitrate concentrations measured in the borehole varied from
19.4t0 25 2mg L. The lowest values (194 and 19.6mg L")
comespond to the deepest samples (85m) from Febmuary and
September 2011, This is consistent with the conceptual mode of
a double alimentation of the borchole: deep and slightly con-
tamimated water and nitrate-contaminated surfice water with a
rapid infiltration rate.

The "N and $"%0 mnges usually rported in the literature
for the different potential sources of nitrate are presented in
Fig. 2 with our isotopic data for the groundwater samples. Our

2

308

72

a5 poteniial sources of miraie and ks co-amgrant boron #

&N and 5"%0 data fall within the organic boxes {scwage,
manure or 501l organic nitrogen-denved nitmte) with respective
values of 5.6-9 4 and 3 0-6.1 %e(Table 1, Fig. 2)

Boron concentrations and isotopic compositions were me-
sured for six samples, chosen to be representative of temporal
and spatial variations. B concentrations varied only slightly,
with an average value of 106 +0.TpgL—". The 5''B of these
samples are rather homogeneous with an avemge value of
25.320.3% (Table 1, Fig. 3). Combined 5N and &''B
(Fig. 3) data correspond to values usually reported for nitmte
originating from an ammal source. it excludes mitrate denved
from domestic effluents. This could be denved from manure
spreading on maize fields or from localised livestock effluents.

The occurrence of the total viable count in the waterofthe F1
borehole ranged between = 1 and 282 CFUmL " {colony-forming
units per millilitre). Lo coliform bacteria concentrations were
observed in most water samples. However, standard faccal
indicators (£, coli and Enterococaus) were detected i only
thres campaigns — September 2011, Angnst 2012 and October
2012 — with concentrations under 4 CFLU per 100 mL. FRMAPH=
were detected in February 2011 at different depths of the FI
borehole with 3, 1, 11, 9 and 10 plagque forming units { PFL per
3L) at respective 30+, 41-, 52-, 73- and 85-m depths. These
concentrations are actually the same order of magnitude and
camnot be considered significantly different for the five depths.
Crenotyping methods concluded that all these phages belong to
genogroup L, which is genemlly assoc ated with amimal faecal
pollution. Meverthel ess, more extensive FRNAPH genotyping
would be necessary to corrobomte these preliminary results.
Moreover, none of the hostspecific Bacteroidales markers
(luman, porcine or mminant) were detected, suggesting that
another animal effluent could be responsible for fiecal contam-
ination oceurnng in the spring (duck and chicken farming are
dominant in the studied area). Furthermome, the very short life
span of microorganisms in groundwater (<2 days for bacter-
iuphng:s]j?j] proves that tmnsfer from the surface to ground-
water could be very fast, possibly favoured by karstic channels.

The determination of the ongin of mitrate is an essential
preliminary step for water resource management and remedia-
tion. In agricultural areas, where there can be multiple nitmate
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sources, the com bination of nitrate and horon isotopic composi-
tion ¢an be very helpful to differentiate the different sounes.
Momeover, in the case of fascal contamination, and when
groundwater potentially receives direct infiltmtion from the
surface, chamctensation of microorganisms provides valuable
information on the source of the contammati on,

This new approach was applied here to the case of a karstic
spring where nitmte concentrations have gmdually increased
over the last 40 years and where episodic faccal contamimations
am measured.

The combined approaches indicate that borehole F1 water is
contaminated with nitmate from ammal effluents. The existence
of rapid surface water tmnsfer due to the karstic nature of the
aquifer allows the detection of these specific micmorgam sms,
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Annexe 2

Protocole détaillé de ’analyse de la composition isotopique

des nitrates

*  Réduction des NO; en NO;

La premicre étape consiste a réduire les NOs™ en NO,". Pour cela des échantillons (préparés a
20 uM sont passés a travers une colonne de verre contenant du cadmium en grain,
préalablement activé grace a une solution de sulfate de cuivre (CuSO4 a 2%). Une pompe

péristaltique délivre un débit de sortie régulier de 5 ml/min.

Afin de s’assurer que la transformation des nitrates en nitrites soit complete, des standards
internationaux : « nitrates » (IAEA, SN = +4.7%o, 810 =+25.7 %o, USGS-34, 815N=—1.8%o,
§'%0 = -27.9%o, USGS-35, §""N=+2.7%0, §'°0 = +57.5%0 , USGS-32 §'°N=+180%o, 5'°0 =
+25.7%o et IAEA-N3) et « nitrites » (MAAI, 8" °N=-63%0, MAA2, 8'°N=+2.3%o) sont utilisés

et subissent les mémes réactions.
- Réduction du NO; en N,O

La deuxieme étape consiste a transformer les NO, en oxyde nitreux (N,O) en utilisant de
I'azoture de sodium (azide) préparé dans un tampon acétique (Mcllvin et Altabet, 2005).

Les échantillons et les standards sont préparés a une concentration de 1 uM de nitrites pour un
volume de 15 mL (solution tampon 35.5 mg NaCl /L) dans des vials en verre scellés avec des
septums en téflon (Figure 2-3).

L’azide est introduit dans les vials a travers le septum a 1’aide d’une seringue. Les NO;™ sont
alors transformés en N,O. Au bout d’une heure, la réaction est stoppée par ajout d’hydroxyde
de sodium (NaOH) pour empécher la formation de N».

Le NO, gazeux s’accumule dans I’espace de téte (head-space) du vial. Il va alors pouvoir étre

analysé sur un spectromeétre de masse isotopique couplé a un gaz bench.
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Si I’ensemble des conditions est respecté¢ (testé grace aux standards internationaux), les
compositions isotopiques de I’azote et de I’oxygene des NO, est représentatif de celles des

nitrates initialement présents dans 1’échantillon.

- Mesure au spectrométre de masse isotopique

Le laboratoire Bioemco est équipé d’un spectrometre de masse de rapport isotopique
DeltaVplus de chez Thermo Scientific. Ce type d’appareil permet la mesure simultanée des
8N et du 3'°0.

Les vials contenant le N,O sont positionnés dans un passeur automatique et un double
systeéme d’aiguille permet de flusher 1’échantillon a I’hélium et d’aspirer le gaz présent dans
I’espace de téte du vial (Thermofinnigan Gas Bench II). Le gaz est alors poussé par un flux
d’hélium et circule a travers des piéges a eau avant de passer dans une boucle immergée dans
de I’azote liquide pour condenser et retenir le N,O tandis que les gaz non condensés (He, N;)
sont évacués vers 1’atmosphere.

Le N,O est relaché du piege a froid et est poussé par un faible flux d’hélium (3 mL/min)
jusqu’au chromatographe a phase gazeuse, qui permet la séparation du N,O des H,O et CO,
résiduels. Le N,O obtenu est alors conduit jusqu’au spectrometre de masse de rapport
isotopique (IRMS). Dans une source ionisante, un filament de tungsténe chauffé, arrache des
¢lectrons aux molécules gazeuses ce qui produit des ions chargés positivement. Le faisceau
d’ions va alors passé dans un champ magnétique qui va permettre la séparation des différents
ions selon leur rapport masse/charge. Les différents faisceaux ainsi produits vont rencontrer

des détecteurs (cages de Faraday) qui mesurent le courant de chacun des flux ioniques.
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Annexe 3

Principe de ’ACP

«L’ACP est la méthode d’analyse factorielle la plus utilisée. Elle consiste a calculer un
nombre réduit de nouvelles dimensions qui sont des combinaisons linéaires de dimensions
originelles des données. Ces nouvelles dimensions sont non corrélées (indépendantes) et
expriment le maximum de variance des données. Les nouveaux axes sont les vecteurs propres,
ordonnés par valeurs propres décroissantes, de la matrice de covariance des données.
Autrement dit ce sont les principaux axes de dispersion du nuage de données classées en ordre
d’importance décroissante. Les valeurs propres correspondantes indiquent la part de variance
exprimée sur chaque axe. Les premiers axes rendent donc généralement compte de la plus
grande partie de la variance. Les composantes principales sont les nouvelles valeurs des
données sur chaque axe ainsi obtenu. Cette méthode peut jouer un double rdle de compression
des données et d’outils d’exploration dans des domaines fortement multidimensionnels. En
effet les axes principaux ainsi calculés permettent a la fois une réduction des données et une
interprétation plus facile du domaine traité, car les nouvelles dimensions sont souvent tres
significatives » (Delichere et Memmi 2002).
L’ ACP permet donc de :

- Visualiser et analyser rapidement les corrélations entre les variables,

- Visualiser et analyser les observations initialement décrites par les variables sur un

graphique a 2 ou 3 dimensions,
- Construire un ensemble de facteurs non corrélés qui peuvent ensuite étre réutilisés par

d’autres méthode (ex : régression linéaire multiple).

La principale limite de I’ACP vient du fait que c’est une méthode de projection et que la perte

d’information induite par la projection peut entrainer des interprétations erronées.
Quelques régles d’interprétation :

La matrice de corrélation

La matrice de corrélation fournit déja quelques informations concernant les relations existant
entre les variables. Plus le coefficient de corrélation entre 2 variables est proche de 1 et plus
ces variables seront corrélées. Cette premicre analyse permet donc de déterminer les variables

redondantes (celles qui ont un coefficient de corrélation égal a 1).

277



Annexes

L’étude des valeurs propres de corrélation

La somme des valeurs propres dans une analyse normée est égal au nombre de variables, la
valeur propre moyenne est donc égale a 1. On s’intéressera en général aux axes ayant des
valeurs propres nettement supérieures a la moyenne. Si les données sont fortement
structurées, la décroissante des valeurs propres sera irréguliére, dans le cas contraire
(décroissance régulicre) ’analyse factorielle ne donnera pas e résultats trés intéressants.

Les pourcentages de variances des axes représentent la part de variance totale expliquée par
chaque axe. La somme des pourcentages de variance est donc égale a100 %. Dans le cas idéal
les 2 premiéres valeurs propres correspondent a un pourcentage élevé de la variabilité et de la
représentation graphique des variables sur les 2 premiers axes est alors satisfaisante.

Dans le cas ou les axes 2 et 3 ont des pourcentages de variance trés proches, il est nécessaire
de réaliser a la fois une représentation graphique sur les axes 1 et 2 et sur les axes 1 et 3. Pour
réaliser cette analyse des pourcentages de variances, il faut tenir compte du nombre de
variables et d’individus. Un pourcentage de variance égale a 10 % est faible si I’ACP a été
réalisée sur une dizaine de variables. Par contre il est important si le nombre de variables est
¢gale a 100. Dans le cas ou les variables sont redondantes, le nombre de facteurs sera réduit.

Le nombre de dimensions « utiles » est détecté par cette méthode d’analyse.

Le cercle des corrélations

Le cercle des corrélations correspond a la projection des variables sur les axes principaux qui
correspondent en général aux 2 premicres valeurs propres. Lorsque les variables sont proches
du centre du graphique il n’est pas possible de les interpréter. Dans un pareil cas il faut soit se
référer a la matrice de corrélation soit a une représentation graphique sur d’autres axes. Par
contre si les variables sont loin du centre du graphique, il est possible de les interpréter en

fonction de ’angle alpha que les vecteurs des variables forment entre eux :

- Si 2 variables sont proches 1’'une de 1’autre elles sont significativement corrélées
(alpha proche de 0° et r proche de 1)

- Si 2 variables sont symétriquement opposées par rapport au centre du graphique, elles
sont significativement anti-corrélées (alpha proche de 180° et r proche de -1)

- Si 2 variables sont orthogonales entre elles, elles sont significativement indépendantes

(alpha proche de 90 ° et r proche de 0)
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Le cercle des corrélations est également utile pour interpréter la signification des axes. Des
variables fortement corrélées a un axe vont contribuer a sa définition. On peut alors interpréter
les composantes principales en fonction des regroupements de certaines variables et de
I’opposition avec d’autres. La table des cosinus permet de vérifier qu'une variable est
fortement liée a un axe : plus le cosinus est élevé (en valeur absolue) plus la variable est liée a

I’axe.
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Annexe 4

Protocole de tracage artificiel
Objectifs :

Les eaux du Marseillon montrent des concentrations en nitrate qui ont augmenté
significativement au cours des dernicres décennies ainsi que des épisodes faibles mais
fréquents de contamination fécale. Ces indices témoigneraient d'une contribution d'eau de
surface relativement rapide, marquée par les activités anthropiques.

L’objectif du tragage artificiel est de tester 1’existence de connexions hydrauliques entre le
ruisseau du Laudon et les eaux du Marseillon via des pertes a travers les calcaires karstifiés

affleurant dans le lit du ruisseau.

¢ Principe de l'opération :

Dans les milieux karstiques, les tragages artificiels sont couramment utilisés afin de répondre
a différentes questions : vers ou s'écoule l'eau, d'ou vient elle, existe-t-il une liaison
hydraulique entre deux points donnés?
Il y a deux catégories d'essais de tragage:
e les tragages de reconnaissance dont la finalité est de déterminer l'appartenance
d'un point (injection) au bassin d'alimentation d'une source captée ou non,
e les tragages de simulation dont la finalité est de connaitre de fagon approfondie les
parametres caractéristiques du transit du traceur entre le point d'injection et le

point de restitution.
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Notre cas porte sur le premier des deux types de tracage. En effet, la question posée dans le
cadre du travail de thése est de savoir si les eaux du Laudon contribuent ou non a
I'alimentation de la source du Marseillon.

Il y a plusieurs étapes pour assurer le bon déroulement d'un essai de tracage :

+¢ Choix du point d'injection

Dans notre cas, il s'agit d'une injection a partir d'un cours d'eau potentiellement affecté par des
pertes diffuses. En effet sur la zone choisie (Figure 1), le Laudon recoupe des bancs calcaires
qui présentent des formes de karstification a travers lesquelles 1'eau pourrait s'infiltrer et
rejoindre des conduits karstiques en connexions avec la source du Marseillon. A ce niveau, les
géologues ont référencé une faille de direction Est-Ouest (traits pointillés rouges) mettant a
l'affleurement les marnes de 1'Albien dans le compartiment sud. Du fait de la présence de ces
formations imperméables, le compartiment sud est potentiellement déconnecté du
compartiment nord et si les eaux du Laudon s'y engouffrent il apparait peu probable que ces
eaux se retrouvent a la source du Marseillon. En conséquence, nous choisissons la zone située
entre la confluence avec la Casterra et le pont situé¢ sur la route du Marseillon pour notre

tracage (cadre violet).

Figure A4-1 : carte géologique du site. Localisation de la zone de pertes éventuelles (carré

violet) et de la faille Est-Ouest (pointillés rouges)
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+¢* Choix du traceur :

Nous avons choisi d'utiliser l'uranine (également appelée fluorescéine) qui est un
traceur fluorescent ne présentant aucun danger de toxicité pour I'homme, la faune et la
flore. Il se présente sous forme de poudre. Il s'agit du traceur fluorescent le plus fréquemment
utilisé en raison de sa trés grande sensibilité de détection, de sa faible tendance a 1'adsorption
et de son prix relativement bas. Dans les conditions les plus favorables, la limite de détection
peut descendre jusqu'a 0,02 pg/L. Cependant I'uranine est trés sensible a la lumiére et a la
chloration.

La couleur de l'uranine dans l'eau est jaune-vert. La visibilit¢ a l'ceil nu dépend
principalement de 1'épaisseur de la couche d'eau, dans une bouteille d'un litre par exemple, la

limite de visibilité est a environ 70 pg/L.

¢ Quantité de traceur :

La premiere étape décisive pour la détermination de la quantité du traceur a injecter est
en général la collecte des informations disponibles. Malheureusement, il n'existe pas d'études
antérieurs sur les calcaires du Crétacé de la zone d'étude ou sur la source du Marseillon qui
nous renseigneraient sur les caractéristiques hydrodynamiques de l'aquifere.

La contrainte principale dans notre cas, est que l'eau de la source du Marseillon est
utilisée pour la production d'eau potable, nous devons donc calculer une quantité de traceurs
qui soit a la fois détectable par les appareils de mesure de fluorescence et inférieurs a la limite
de visibilité a 1'eeil nu.

Le calcul de la masse de traceur a injecter est basé a la fois, sur le débit du Laudon et
celui estimé des pertes potentielles a travers les calcaires, le débit naturel de la source du
Marseillon, le débit de pompage des 2 forages.

Nous avons calculé la concentration maximale d'uranine a l'intérieur du réservoir d'injection

pour que l'eau pompée en sortie de forage soit inférieur a la limite de visibilité a l'oeil nu.

Pour le calcul :
e Limite de détection a l'oeil nu =70 pg/L
e (QLaudon=200L/s ; celacorrespond au débit de base du cours d'eau
e Q perte Laudon = 10 L/s; soit 5 % du débit du cours d’eau, cela correspond a une

estimation approximative maximale basée sur I'observation de terrain
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e Q Source Marseillon = 170 L/s ; estimation faite par Oller en 1986 (étude
hydrogéologique)

e Qforage=110L/s; 400 m*/h (F1 +F2)

e Qreservoir=0.05L/s

e Volume reservoir = 500 L

—>En considérant ces valeurs, nous arrivons a une concentration maximale de 8 g/l dans le
réservoir, ce qui correspond a 800 g d'uranine dilués dans 100 litres et 4 kg dilués dans 500
litres.

Nous prévoyons donc d'injecter 4 kg au maximum sur plusieurs heures.

Toutefois, en l'absence de données plus précises et en dépit de toutes ces précautions, il est
impossible d'assurer que l'eau en sortie de station ne soit pas colorée. Toutefois si ces
précautions ne suffisaient pas et que l'eau en sortie de pompage était colorée il est a savoir
que la présence d'uranine dans l'eau distribuée ne présente aucun danger pour la santé des

consommateurs.

+¢ Suivi de restitution du traceur

Le suivi se fera sur les deux forages d'exploitation F1 et F2 pour suivre l'arrivée et
'évolution du traceur dans les écoulements souterrains. Ces 2 points seront équipés chacun
d'un fluorimétre de terrain qui mesure la fluorescence de I’eau en continu (pas de mesure :
quelques secondes a quelques minutes). IlIs seront placés dans des seaux positionnés sous les
robinets des forages. L'eau sera donc renouvelée par débordement. Les fluorimétres
permettent de suivre le passage du traceur en temps réel et de facon continue.

En complément de ces mesures en continu, des prélevements seront réalisés a un pas
de temps plus espacé, toutes les heures pendant les premiers jours puis quotidiennement les
jours suivant dans le cas ou le traceur n'aurait pas encore été détecté. Les échantillons d'eau
seront par la suite analysés au laboratoire CETRAHE de I’Universit¢ d'Orléans sur des
spectrophotométres de laboratoire, qui possedent des seuils de détection plus bas que les
appareils de terrain et qui permettent de distinguer les différentes especes susceptibles de
fluorescer dans l'eau (par exemple la matiére organique). Ces prélévements ponctuels

permettront de valider les suivis en continu.
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¢ Stratégie de pompage

Pour que l'opération se déroule au mieux, il faudrait que les pompages se fassent sur les 2
forages de fagons synchrones le plus longtemps possible, idéalement jusqu'a ce que le traceur
soit détecté. L'eau pompée pourra étre mise en dérivation ou non en fonction des besoins du
SIEM.
s Mode Opératoire
Jour 1 : Installation du matériel :
e le réservoir qui contiendra le traceur avec le systéme de tuyau sera installé sur une rive
du Laudon.
e calibration des fluorimetres
¢ installation des fluorimeétres sur chacun des forages, sur la lagune et le Laudon
¢ installation des préleveurs automatiques sur chacun des forages et la lagune
(Pour les forages, un seau sera placé sous chaque robinet, les fluorimetres et les tuyaux
des préleveurs seront plongés dedans et I'eau se renouvellera par débordement)
Jour 2 :
- Réalisation des blancs : des prélévements et des mesures seront réalisés avant injection du
traceur sur les eaux du Laudon, des forages et de la lagune
- Préparation du traceur, la poudre sera diluée avec l'eau du Laudon dans le réservoir
directement sur site
- En fin de journée,
% début des pompages sur les deux forages
% début des mesures en continu des fluorimétres et début des prélévements automatiques
toutes les heures sur chaque forage
¢ début de l'injection du traceur en continu
Jour 3 :
- Récupération des enregistrements des fluorimétres et discussion avec le SIEM sur la
stratégie pour la suite de 'opération en fonction de l'arrivée ou non du traceur
- Récupération des échantillons des préleveurs et conditionnement des €chantillons pertinents

pour l'analyse en laboratoire.

A partir du Jour 4 :
- La stratégie de pompage, d'échantillonnage sera a adapter selon les résultats des mesures des

fluorimetres en fonction du temps d'arrivée et du temps de restitution du traceur.
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¢ Information de la population

Les tracages artificiels ne sont soumis a aucune réglementation et ne nécessitent aucune
autorisation.

Toutefois et selon la demande du SIEM nous prévoyons d’envoyer un courrier signé¢ de
I’UPMC en collaboration avec le SIEM et 1’agence de I’eau Adour Garonne a destination des
riverains du Laudon, de la propriétaire de la partie avale du Marseillon et des autorités

compétentes (Syndicat de Riviere, commune de Banos et Police de 1’eau).

Cyrielle Briand

Université Pierre et Marie Curie
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