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Préface

Préface de I'éditeur

Le Service géologique national (SGN, OFEG) a mis sur
pied un réseau d'observation a long terme des isoto-
pes dans le cycle de I'eau (deutérium, oxygene-18 et
tritium), qu'il exploite depuis 1992. Les parametres
mesurés sont des éléments importants pour I'étude des
processus environnementaux. lls trouvent leur applica-
tion dans divers domaines, par exemple études hydro-
géologiques, prospection, gestion et protection des
eaux souterraines, détermination de l'origine et de I'age
des eaux, études hydrologiques et climatologiques. La
présente étude a été mandatée par le SGN au Labora-
toire de géologie de I'ingénieur et de I'environnement
de I'Ecole polytechnique fédérale de Lausanne (GEOLEP,
EPFL ; Directeur : A. Parriaux, professeur). Son but est
de montrer, par la présentation d'un certain nombre de
cas concrets, quel est I'apport de la mesure des isoto-
pes de I'oxygéne et de I'hydrogéne dans la résolution
des questions pratiques liées aux eaux souterraines. Le
rapport de I'étude a été remis au SGN en mai 1999. Il a
fait, en 2001, I'objet d'une mise au point rédactionnelle
en vue de sa publication. Cet ouvrage est destiné avant
tout aux praticiens de I'eau souterraine, géologues ou
ingénieurs. |l est également destiné aux représentants
des administrations, aux enseignants et aux chercheurs.

Il convient de remercier ici I'auteur ainsi que les per-
sonnes qui, par leur compétence et leur engagement,
ont permis la réalisation de cette étude. A. Parriaux,
professeur, était responsable de la conduite des travaux
pour le GEOLEP. J.-L. Michelot, du Laboratoire d'hydro-
logie et de géochimie isotopique de I'Université de Paris
Sud, a bien voulu procéder a une lecture attentive du
manuscrit. De la part du SGN, I'étude a été suivie par
J.-P. Tripet, avec I'appui de M. Schiirch et de F. Pasquier,
hydrogéologue (Couvet).

L'auteur est seul responsable du contenu du texte et du
choix des illustrations.

Vorwort des Herausgebers

Seit 1992 betreibt die Landesgeologie (LG, BWG) ein
nationales Messnetz zur Beobachtung von Isotopen im
Wasserkreislauf (Deuterium, Sauerstoff-18 und Tritium).
Die gemessenen Parameter sind wichtige Elemente

fur das Studium von Umweltprozessen. Sie finden

ihre Anwendung in unterschiedlichsten Gebieten,

zum Beispiel in hydrogeologischen Untersuchungen
und Forschungsprojekten, in Grundwasserschutz und
-bewirtschaftung, bei der Herkunfts- und Altersbes-
timmung von Wassern, sowie in hydrologischen und
klimatologischen Studien. Die LG hat das Laboratorium
fur Ingenieur- und Umweltgeologie der Eidgends-
sischen Technischen Hochschule von Lausanne
(GEOLEP, ETHL; Direktor : Prof. A. Parriaux) beauftragt,
die vorliegende Studie durchzuftihren. Ziel war es, an
Hand konkreter Anwendungsbeispiele zu zeigen, was
Sauerstoff- und Wasserstoff-lsotopenmessungen zur
Losung von praktischen Fragen auf dem Gebiet Grund-
wasser beitragen konnen. Der Bericht wurde der LG

im Mai 1999 abgegeben und 2001 fur die Publikation
redaktionell Uberarbeitet. Die vorliegende Publikation
wendet sich vor allem an die hydrogeologische Praxis.
Weiterhin sind Vertreter aus Verwaltung, Lehre und
Forschung angesprochen.

Wir bedanken uns herzlichst beim Autor, sowie den-
jenigen Personen, die mit ihrer Kompetenz und ihrem
Einsatz zur Realisierung der Studie beigetragen haben.
Prof. A. Parriaux hat die Projektleitung seitens des
GEOLEP inne gehabt. J.-L. Michelot des «Laboratoire
d'hydrologie et de géochimie isotopique» der Uni-
versitat von Paris Stid hat sich freundlicherweise zur
Verfligung gestellt, den Bericht aufmerksam durch-
zusehen. J-P. Tripet hat mit der Unterstiitzung von

M. Schiirch und von F. Pasquier (Hydrogeologe, Couvet)
fur die LG/BWG die Studie begleitet.

Der Autor ist alleine fir den Inhalt des Berichtes und
die Auswahl der lllustrationen verantwortlich.



Premessa dell’editore

Il servizio geologico nazionale (SGN, UFAEG) ha creato
e gestisce dal 1992 una rete di osservazione a lungo
termine degli isotopi (deuterio, ossigeno-18 e trizio)

nel ciclo dell’acqua. | parametri misurati rappresenta-
no degli elementi importanti nello studio dei processi
ambientali. Questi sono utilizzati in vari ambiti come

ad esempio negli studi idrogeologici, nella prospezio-
ne, gestione e protezione delle acque sotterranee, nel
determinare I'origine e I'eta delle acque, o ancora negli
studi idrologici e meteorologici. Il SGN ha affidato lo
studio al Laboratorio di Geologia Applicata ed Ambien-
tale del Politecnico federale di Losanna (GEOLEP, EPFL,
Direttore: A. Parriaux, Professore). Lo scopo dello studio
& di mostrare, presentando alcuni casi concreti, I'appor-
to delle misure isotopiche dell’ossigeno e dell'idrogeno
alla risoluzione di problemi pratici nel ramo delle acque
sotterranee. Il rapporto e stato consegnato al SGN nel
maggio 1999. Durante il 2001, una messa a punto
redazionale é stata intrapresa in vista della sua pubbli-
cazione. Questa produzione e destinata principalmente
a geologi ed ingegneri esperti del ramo delle acque sot-
terranee, cosi come alle amministrazioni, agli insegnanti
ed ai ricercatori.

Un ringraziamento particolare é indirizzato all’autore ed
a coloro che, per la loro competenza ed il loro entusia-
smo, hanno permesso la realizzazione di questo studio.
Il Prof. A. Parriaux é stato responsabile, per conto del
GEOLEP della condotta dei lavori. J.-L. Michelot, del
«Laboratoire d'hydrologie et de géochimie isotopique
de I'Université de Paris Sud» ha proceduto ad un‘at-
tenta lettura del manoscritto. J.-P. Tripet ha seguito lo
studio per conto del SGN, coadiuvato da M. Schurch e
da F. Pasquier, idrogeologo (Couvet).

Soltanto I'autore e responsabile del contenuto del testo
e della scelta delle illustrazioni.

Foreword of the editor

The Swiss Geological Survey (SGS, FOWG) has set up

a long-term network for isotopes in the water cycle
(deuterium, oxygen-18 and tritium), which is operating
since 1992. The measured parameters are important
elements for environmental processes studies. They find
their application in different fields, for example hydro-
geological studies, prospecting, groundwater protec-
tion and treatment, determination of groundwater
origin and age, hydrological and climatological studies.
The present study was mandated by the SGS to the
Laboratory of Engineering and Environmental Geology
at the Swiss Federal Institute of Technology Lausanne
(GEOLEP; director: Prof. A. Parriaux). Its aim is to show,
by presenting a few specific case examples, what is the
contribution of hydrogen and oxygen isotope measure-
ments for the solution of practical questions in the field
of groundwater. The report of the study was submitted
to the SGS on May 1999 and was reviewed for publi-
cation in 2001. This work is specifically important for
geologists and engineers working in groundwater, as
well as for authorities, teachers and researchers.

We would like to thank the author and those who have
helped with their competence and engagement to pro-
ceed with this study. Prof. A. Parriaux was responsible
for the supervision of the works at the GEOLEP. J.-L.
Michelot of the «Laboratoire d’hydrologie et de géochi-
mie isotopique» of the University of Paris South is also
gratefully acknowledged for the thorough and positive
review. J.-P. Tripet representing the SGS accompanied
the study with the help of M. Schtirch and of

F. Pasquier, hydrogeologist (Couvet).

The author is alone responsible for the content and
choice of illustrations.

Office fédéral des eaux et de la géologie
Le chef du Service géologique national

lekvan

Peter Heitzmann, dr és sc.



Résumeé

Résumé

L'oxygéne-18, le deutérium et le tritium sont les cons-
tituants intimes des molécules d'eau, et sont donc les
traceurs idéaux des phénomenes liés au cycle de I'eau.
Les deux premiers isotopes sont stables, et leur con-
centration varie a la suite des changements de phase
de I'eau. Le tritium est, lui, radioactif. Ces propriétés
sont a I'origine de la grande polyvalence des méthodes
isotopiques. '

Apres avoir présenté rapidement les bases théoriques
nécessaires a la compréhension du principe des métho-
des isotopiques en hydrogéologie, ce rapport montre
I'efficacité des méthodes mettant en jeu les isotopes de
I'oxygéne et de I'hydrogéne en hydrogéologie pratique.
De nombreux domaines d'application relatifs aux eaux
souterraines sont abordés et illustrés par des exemples
(exploitation et gestion des ressources, eaux thermales,
hydrologie des horizons pédologiques, étude des rela-
tions entre eaux de surface et eaux souterraines, eaux
contaminées, travaux souterrains, versants instables).
Les aspects pratiques de la mise en oeuvre des métho-
des isotopiques amenent naturellement a la nécessité
d’un réseau d'observation a long terme a I'échelle
nationale pour connaitre |I'évolution des isotopes dans
le temps et pour différentes régions climatiques. Le
Réseau fédéral suisse d'observation des isotopes dans le
cycle de I'eau, mis sur pied a cet effet en 1992, donne
les référentiels nécessaires aux études hydrogéologi-
ques basées sur les isotopes de la molécule d'eau.

Zusammenfassung

Sauerstoff-18, Deuterium und Tritium sind Bestand-
teile des Wassermolekdls und somit ideale Tracer zur
Beschreibung von Phanomenen des Wasserkreislaufes.
Sauerstoff-18 und Deuterium sind stabile Isotope; ihre
Konzentration variiert mit den Phasenanderungen des
Wassers. Tritium ist radioaktiv. Diese Eigenschaften sind
Grund fur die vielseitige Anwendbarkeit von Isotopen-
methoden.

Nach einer kurzen Darstellung der theoretischen
Grundlagen fur das Verstandnis der Isotopenmetho-
den, zeigt dieser Bericht den Wert der auf den Sauers-
toff- und Wasserstoffisotopen beruhenden Methoden
fur die praktische Hydrogeologie. Unterschiedlichste
Anwendungsbereiche im Grundwasser werden mit
Hilfe von Beispielen (Nutzung und Bewirtschaftung von
Grundwasservorkommen, Thermalwasser, Boden-
hydrologie, Studium der Wechselbeziehungen zwischen
Oberflachen- und Grundwadssern, kontaminierte
Wasser, Untergrundarbeiten, Hanginstabilitaten)
beschrieben und illustriert.

Die praktische Anwendung der Isotopenmethoden er-
fordert das Vorhandensein eines Langzeit-Referenzmes-
snetzes, um die zeitliche und raumliche Entwicklung
der Isotope zu kennen. Das eidgendssische Beobach-
tungsnetz fir Isotope im Wasserkreislauf besteht

seit 1992 und liefert die notwendigen Basisdaten fur
hydrogeologische Studien basierend auf den Isotopen
des Wassermolekdils.



Riassunto

L'ossigeno-18, il deuterio e il trizio sono costituenti
fondamentali delle molecole d'acqua. Cio li rende dei
traccianti ideali dei fenomeni legati al ciclo dell’acqua.

| primi due sono isotopi stabili e la loro concentrazio-
ne varia secondo i cambiamenti di fase dell’acqua. Il
trizio & invece un isotopo radioattivo. Queste proprieta
sono all'origine della grande polivalenza delle tecniche
isotopiche.

Questo rapporto, dopo aver esposto brevemente le basi
teoriche indispensabili alla comprensione delle tecniche
isotopiche nel settore delle acque sotterranee, mostra
I'efficacia dell’applicazione dei metodi basati sull’utiliz-
zo degli isotopi dell'idrogeno e dell’ossigeno all’idro-
geologia applicata. Numerosi sono i campi dell'idrogeo-
logia applicata interessati da questi metodi e illustrati
da esempi (utilizzo e gestione delle risorse, acque
termali, idrologia degli orizzonti pedologici, studio delle
relazioni tra le acque superficiali e sotterranee, acque
contaminate, opere sotterranee, versanti instabili).

La messa in pratica di queste tecniche necessita di una
rete d'osservazione a lungo termine degli isotopi del-
I'acqua. La rete federale svizzera d'osservazione degli
isotopi nel ciclo dell’acqua, creata nel 1992, risponde a
questi bisogni, permettendo di conoscere I'evoluzione
a lungo termine degli isotopi nelle differenti regioni del
paese. Questa rete fornisce inoltre le referenze indi-
spensabili agli studi idrogeologici basati sugli isotopi
della molecola dell’acqua.

Abstract

Oxygen-18, deuterium and tritium are constituents of
the water molecule, and, as a consequent, are ideal
tracers for describing phenomena of the water cycle.
Both first isotopes are stable, and their concentration
varies with phase changes of the water. Tritium is radio-
active. Its properties are origin for the great variability
of the isotope methods.

After a short representation of the basic theory, which
is necessary for the comprehension of the principal of
the isotope methods, this report shows the efficiency
of the methods based on the hydrogen and oxygen
isotopes in the practical hydrogeology. Different ap-
plication cases in groundwater are described and
illustrated by a few examples: resources abstraction and
treatment, thermal waters, hydrology of soil horizons,
groundwater — surface water interaction studies, con-
taminated waters, underground constructions, instabil-
ity of valley sides. ,

The practical use of the isotope methods demands the
presence of a long-term national network to determine
the temporal and spatial evolution of the isotopes. The
Swiss national network for isotopes in the water cycle
operates since 1992 and gives necessary basic data for
hydrogeological studies bases on isotopes in the water
molecule.
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Introduction

L'ensemble des propriétés des isotopes ouvre un
immense champ d’applications scientifiques, médica-
les et industrielles. Ce rapport montre |'efficacité des
méthodes isotopiques en hydrogéologie pratique. Seuls
les isotopes dits «du milieu» seront abordés, et en
particulier les isotopes constitutifs de la molécule d'eau.
Le deutérium, le tritium, et I'oxygene-18 présentent

en effet la particularité de faire partie des constituants
intimes de chaque molécule d'eau. Il constituent des
traceurs «idéaux» des multiples mécanismes rencontrés
dans les systémes hydrologiques s.1.

La premiére partie de cet ouvrage présente rapidement
les bases théoriques nécessaires a la compréhension du
principe des méthodes isotopiques en hydrologie.

Dans la deuxiéme partie sont exposés les domaines
d'application des isotopes de I'hydrogene et de |'oxy-
géne en hydrologie des eaux souterraines. Des exem-
ples typiques illustrent les techniques utilisées.

Les nombreuses références bibliographiques citées
devraient permettre aux utilisateurs de trouver les
informations nécessaires a la résolution de leurs proble-
mes hydrogéologiques par les méthodes isotopiques.
La derniére partie est consacrée aux aspects pratiques
des méthodes isotopiques. Une référence au réseau

d’observation fédéral est suivie de recommandations
pratiques pour la mise en ceuvre d'une campagne
isotopique.

Plusieurs ouvrages que I'on peut considérer comme des
références dans le domaine de I'hydrologie isotopique
ont été utilisés tout au long de la rédaction de ce mé-
moire. Rendons donc a César ce qui est a César. Voici
dans I'ordre alphabétique des auteurs les ouvrages qui
ont continuellement inspiré et éclairé ce travail:

e Handbook of environmental isotope geochemistry,
Volume 1, Fritz & Fontes éditeurs (1980);

e Stable isotope hydrology, rapport technique n°210,
IAEA (1981);

e Applied chemical and isotopic groundwater
hydrology, Mazor (1991);

e sotopenmethoden in der Hydrologie, Lehrbuch
der Hydrogeologie 8, Moser & Rauert (1980).

Cette liste ne serait pas compléte si I'on oubliait I'excel-

lent ouvrage de Clark & Fritz (1997) qui aurait été

un modele pour nous s'il n‘avait paru apres |'élaboration

de ce rapport. Cet ouvrage tres complet et rigoureux

est supporté par le site Internet:
<www.science.uottawa.ca/~eih>.
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Premiére partie:

Rappel du principe des méthodes isotopiques

Les atomes sont constitués d'un noyau autour duquel
gravitent Z électrons. Le noyau atomique est lui-méme
composé de Z protons (neutralité des charges électri-
ques) et de N neutrons. Les masses du proton et du
neutron étant voisines de 1 en unités de masse ato-
mique, celle du noyau est de I'ordre de A =7+ N. Le
nombre Z caractérise I'élément chimique. Les réactions
chimiques étant avant tout gouvernées par les élec-
trons, chaque élément présentera un comportement
chimique caractéristique. Pour un méme élément,

le nombre de neutrons est variable. Tous les atomes
appartenant au méme élément, donc de méme com-
portement chimique, sont appelés les isotopes de cet
élément. Les isotopes ont un méme numéro atomique
Z, mais des masses différentes. Les propriétés physiques
présentent des différences selon les isotopes, car les
effets de la masse sont alors influents. Certains de ces
isotopes sont stables, alors que d'autres sont instables
et se désintégrent en émettant un rayonnement.

1.1 Oxygéne-18 et deutérium, les
isotopes stables de la molécule d'eau

L'oxygene-18 et le deutérium sont des isotopes consti-
tutifs de la molécule d’eau. Pour un méme élément, le
rapport de la quantité d'isotope lourd sur la quantité
d'isotope commun (léger) peut étre modifié au cours
de changements de phase comme la condensation de
I'eau des nuages, ou |'évaporation de |'eau des océans.
Ce chapitre est dédié au fractionnement isotopique, ce
phénomene étant a la base des méthodes utilisant les
isotopes stables en hydrogéologie.

1.1.1 Compositionisotopique des moléculesd’eau

SiI'on combine les isotopes stables de I'oxygéne ('°0,
170 et '80) et de I'hydrogene ('H et 2H), sans tenir
compte du tritium instable, on obtient neuf especes
différentes de molécules d'eau (les trois plus abondan-
tes étant figurées en gras):

1H1H160 1H2H160 2H2H1GO
1H1H17O 1H2H17O 2H2H17O
HPHIBO et 2H2H™0

1H1H180 A

Toutes ces espéces sont présentes dans les eaux na-
turelles, mais leurs proportions relatives varient for-
tement en fonction du fractionnement subi par I'eau
considérée. L'eau de mer par exemple contient plus de
molécules lourdes (constituées principalement d'iso-
topes a nombre de masse élevé) que I'eau douce. On

peut retenir a titre indicatif que pour 10° molécules du
type 'H'H'®0, on trouve entre 1880 et 2000 molécules
d'"H'H'80 et entre 180 et 340 molécules d''H?H'®O
(Moser & Rauert, 1980). Ces trois molécules étant les
plus abondantes, ce sont les seules qui présentent un
intérét en hydrologie.

1.1.2 Unités

La mesure absolue des concentrations en isotopes est
généralement tres coliteuse, et n'est la plupart du
temps pas nécessaire. C'est pourquoi on mesure le plus
souvent la différence relative entre la teneur en isotope
de I'échantillon et la teneur en isotope d'un étalon ou
«standard» (la teneur étant le rapport atomique entre
I'isotope lourd et I'isotope banal). Cette déviation par
rapport a un standard, notée §, est trés faible et s'ex-
prime en %o.

[2H] et ['H] étant les concentrations en deutérium et en
hydrogeéne-1, on aura pour le deutérium:

([ZH]/PH])échantillon—_ ([ZH]/[1 H]>5tandard
([ZH]/[1 H])standard

['80] et ['®0] étant les concentrations en oxygéne-18 et
en oxygéne-16, on aura pour I'oxygéne-18:

&H = x 1000

([1go]/[160]>échanti|[on_([180]/[160])standard
([180]/[1601)5tandard

On calcule de la méme facon les & de tous les isotopes
stables, en utilisant bien sir les standards correspon-
dants.

Un échantillon dont la déviation & est négative sera
donc appauvri en isotope lourd, alors qu’une déviation
positive indiquera un enrichissement par rapport au
standard. Si I'on connait la quantité d’oxygéne-18 dans
le standard, on peut en déduire la quantité d'oxygene-
18 contenue dans |'échantillon.

Une propriété intéressante des valeurs en & est qu'el-
les sont additives sur une large gamme de valeurs. Si
deux échantillons d’eau présentent des déviations &,
et 8, par rapport au méme standard, alors la déviation
isotopique 8., du premier échantillon par rapport au
deuxieme sera:

8'%0 = x 1000

1OOO+81)

et ( 1000 + &,

Si 8, et §, sont négligeables par rapport a 1000 (les
8180 étant la plupart du temps inférieurs d'un ordre
de grandeur aux &°H, cette condition est plus souvent
satisfaite pour '80 que pour ?H), I'équation précédente
devient:
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81-2 = 61 - 62

La conversion de la déviation &, , d'un échantillon E
par rapport a une référence A en une déviation 8., 5
par rapport a une référence B sera donnée par:

Okch.-8 = Och-a+ Oap + (Bgch-a x Sag x 107)

Finalement, une autre propriété intéressante de cette
notation est que la déviation & d'un échantillon résul-
tant du mélange de n eaux de compositions isotopi-
ques §; différentes sera donnée par la relation:

SZZXiXBi
1

X; étant la fraction d'eau de composition §,. Par consé-
quent, sur un graphe &H en fonction de §'80, les
mélanges de deux eaux différentes seront représentés
par un segment de droite dont les extrémités seront les
compositions isotopiques des eaux ayant servi a prépa-
rer les mélanges.

1.1.3 Standards

Un des gros problemes de I'hydrologie isotopique (et de
la géochimie) est la comparaison des résultats obtenus
par différents laboratoires. Certains laboratoires décla-
rent en effet atteindre actuellement des précisions de
0,02%o ou mieux pour les analyses de 8'3C et de §'°0,
alors que les analyses des mémes échantillons dans des
laboratoires différents donnent des résultats qui varient
parfois de 0,3%o (EOS, 1996). L'utilisation des mémes
références est donc impérative. Jusqu’a récemment,

le standard adopté universellement comme référence
pour les isotopes stables de I'hydrogéne et de I'oxy-
gene dans les eaux naturelles était le SMOW (Standard
Mean Ocean Water). Ce standard correspond a une
eau hypothétique ayant des rapports isotopiques en
oxygéne-18 et en deutérium identiques a ceux d'une
eau océanique «moyenne». Malheureusement, ce stan-
dard n'existe pas actuellement en tant qu’échantillon et
ne peut donc pas étre utilisé par les laboratoires pour
calibrer leurs appareils de mesure. On utilise actuelle-
ment le standard VIENNA-SMOW (V-SMOW), qui lui est
disponible sous forme d'échantillons. Dans la pratique,
on considérera que les standards SMOW et V-SMOW
sont identiques. Des mesures successives par différents
auteurs a différentes dates ont donné les rapports iso-
topiques absolus du V-SMOW suivants (IAEA, 1981):
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[*H]1 /["H] (155,76 £ 0,05) x 10

[*H]/['H] = (155,95 +0,08) x 10°
[ZH] /['H] (155,60 £ 0,12) x 10®
['%0]/['®0] = (2005,20 + 0,45) x 10°®

Ces différentes valeurs n‘ont qu'un caractere indicatif,
et aucune n'est reconnue officiellement, que ce soit par
I'<International Atomic Energy Agency» (IAEA ou AIEA
en francais) ou par le «National institute of standards
and technology» (NIST). Dans tous les cas, la valeur
absolue du standard n'a pas d'influence sur les rapports
isotopiques mesurés puisque |'unité § est une concen-
tration relative. L'important est I'hnomogénéité dans le
temps et dans I'espace (dans les échantillons livrés aux
laboratoires) du standard fourni par I'lAEA (Gréning,
IAEA, communication personnelle, février 1999).

L'IAEA met d'autres échantillons d'eau a disposition
pour les mesures isotopiques dans les eaux naturelles:

e SLAP (Standard Light Antarctic Precipitation) est
caractérisé par de trés faibles teneurs en oxygene-
18 et en deutérium ([?H] /['H] = 89 x 10°°).

° NBS-1 et NBS-1A (NBS pour National Bureau of
Standards) présentent de fortes teneurs en
isotopes lourds, intermédiaires entre V-SMOW
et SLAP. C'est a |'aide de NBS-1 qu’ont été définis
les rapports isotopiques de SMOW.

e GISP (Greenland Ice Sheet Precipitation) de
composition intermédiaire entre V-SMOW et SLAP.

La Commission sur les Poids Atomiques et les Abon-
dances Isotopiques de I'Union Internationale de Chimie
Pure et Appliquée a adopté, au cours de la 38°me
Assemblée Générale de 1995, les lignes directrices
suivantes (EOS, 1996):

e Les 8°H de I'eau doivent étre exprimés en %o,
avec pour référence le standard V-SMOW (0%),
sur une échelle normalisée pour laquelle le stan-
dard SLAP présente un &H de -428%o.

e Les §'80 de I'eau doivent &tre exprimés en %o,
avec pour référence le standard V-SMOW (0%o),
sur une échelle normalisée pour laquelle le stan-
dard SLAP présente un 880 de -55,5%o.



1.1.4 Fractionnement isotopique

Généralités

L'évaporation est un processus physique au cours du-
quel I'énergie emmagasinée par les molécules d'eau est
transférée de la phase liquide a la phase vapeur (Mazor
1991). La pression de vapeur d'une eau constituée prin-
cipalement d'isotopes légers est plus haute que celle
d’une eau constituée d'isotopes lourds. En d'autres ter-
mes, les molécules légeéres passent plus facilement dans
la phase vapeur que les molécules lourdes. Il y a donc
fractionnement isotopique (ou séparation) au cours de
I'évaporation partielle de I'eau: la vapeur s'enrichit en
molécules légeres (les & diminuent). Au contraire, la
phase liquide résiduelle s'enrichit en isotopes lourds et
les & augmentent. Le fractionnement est plus efficace
si la vapeur produite est constamment éliminée, par
exemple quand le vent évacue la vapeur produite au
dessus d'un bassin subissant une évaporation.

Sur un graphe &°H en fonction de 8'80, |'évaporation
d'une eau définit un segment de droite joignant le
point représentant la composition initiale du liquide,

et le point représentant la composition de la derniére
goutte qui s'évapore du récipient. Ce segment définit
une droite appelée droite d'évaporation. La pente de
cette droite est fonction de la température et de
I'"humidité de I'air. La Figure 1.1 montre I'exemple
d'échantillons d’eau collectés dans un bassin a Qatar
au cours de I"évaporation de |'eau (Yurtsever & Payne,
1979). On notera |'enrichissement progressif en isoto-
pes lourds de I'eau résiduelle. Les chiffres correspon-
dent a I'ordre de prélévement des échantillons.

6"*0%o

Figure 1.1 Composition isotopique d'échantillons prélevés successi-
vement dans un bassin s'évaporant au Qatar. Les points représentatifs
des échantillons prélevés dans le bassin sont numérotés de 1 a 5 dans
I'ordre chronologique. La droite en trait interrompu correspond a la
droite d'évaporation (d'aprés Yurtsever & Payne 1979).

Le fractionnement isotopique pendant I'évaporation est
responsable du fractionnement qui a lieu au cours de la
formation des masses nuageuses: la vapeur des nuages
est appauvrie en isotopes lourds par rapport aux océans
dont provient I'eau.

De la méme facon, au cours de la condensation des
nuages, les molécules lourdes passent plus facilement
dans la phase liquide. L'eau de pluie sera donc enrichie
en isotopes lourds par rapport aux nuages qui lui ont
donné naissance.

Modélisation du fractionnement isotopique
dans I'hydrosphere
Les équilibres isotopiques peuvent étre interprétés de

" la méme facon que les équilibres chimiques (Moser &

Rauert, 1980). Dans le cas le plus simple de deux mole-
cules ou de deux phases A et B contenant les isotopes
Xet X*, on a:

AKX) + B(X) <%= AKX+ B(X)

La constante o de cette réaction est définie par:

[x/
X X]dans la molécule ou la phase A

[X /X]dans la molécule ou la phase B

Dans le cas d'un échange isotopique entre deux phases
d'un méme composé (eau liquide et vapeur d'eau par
exemple), cette constante devient la constante d'équi-
libre de changement de phase. o* dépend de la tempé-
rature, du fait de la thermo-dépendance de la pression
de vapeur. Cette constante est également influencée
par les différentes liaisons ioniques de I'eau, et donc
par la salinité. Les réactions qui modifient les liaisons
chimiques d'une molécule ont une grosse influence sur
la teneur isotopique. Au cours de 'électrolyse de I'eau
par exemple, les constantes de réaction de 'H et de 2H
different d’environ un ordre de grandeur, ce qui en-
traine un fort enrichissement en espéces lourdes dans
la phase liquide.

Le modele le plus simple pour décrire les variations de
composition isotopique au cours d'un changement de
phase est le classique modéle de Rayleigh. Ce modele
(développé a I'origine pour la distillation fractionnée de
mélanges de liquides) suppose que le matériel formé
est éliminé en permanence de la phase qui lui a donné
naissance.
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Prenons I'exemple de I"évaporation d'eau de rapport
isotopique R, L'eau qui s'évapore du récipient con-
tenant I'eau a une composition isotopique R¥@Per. | es
rapports isotopiques de I'eau et de la vapeur sont liés
par la relation

R:e;é) (180 /160)eau
(2u - vapeur _ - =1,0093 a 25'C
180) R\::pgur (180 /160)vapeur

Le développement de la théorie du fractionnement
isotopique étant d'un intérét limité pour le praticien,
et n"étant pas I'objet de cet ouvrage, nous renvoyons
les lecteurs intéressés a Gat (1980), Moser & Rauert
(1980), et pour encore plus de détails, au rapport
technique IAEA (1981) et a Clark & Fritz (1997). Ces
ouvrages exposent dans le détail tous les aspects de la
modélisation du fractionnement isotopique (avec ou
sans équilibre thermodynamique, influence de I"humi-
dité, de la teneur en sels).

1.1.5 Ligne isotopique météorique

SiI'on trace la relation 8°H en fonction de §'30 d’eaux
de précipitations échantillonnées sur toute la surface de
la planéte, on remarque que ces points définissent une
relation linéaire. Quels que soient les points considérés,
on retrouve toujours une relation proche de la ligne
météorique globale mise en évidence par Craig (1961):

”H=8x38"0+ 10

Cette droite est toujours considérée en premiére ap-
proximation comme la norme, les points s'écartant de
cette droite étant «atypiques». Les lignes météoriques
locales sont des références trés utiles pour la compré-
hension et le tracage de I'origine des eaux souterraines
locales et de leurs déplacements, comme nous allons

le voir tout au long de cette étude. Ces droites sont in-
fluencées par les points de mesure considérés et surtout
par la région du globe pour laquelle elles sont établies.
La Figure 1.2 donne les régressions linéaires pour les
stations du réseau fédéral suisse, et pour les stations
du réseau mondial IAEA/Organisation Météorologique
Mondiale (voir 3.1.1 et 3.1.2).

Pratiquement chaque application des isotopes stables
fait appel a une droite de ce type. Cependant, il est
préférable d'établir une ligne météorique locale a partir
d'échantillons de pluie sur le site méme de I'étude.
Comme nous allons le voir, on doit aussi tenir compte
des variations en fonction de la température et de
I"altitude.

O°H [%o] Droite météorique du réseau fédéra 1995 1996 1997 1998
50— 8°H =7,19x6"0 - 2,00; r* = 0,95 A A A A Vaduz
o v v v v Guttannen
il O N L 2 L 2 Meiringen
-70 — O (] = [ | Bern
O (@) @ @ La Brévine
i X X X X Buchs-Suhr
il A A A A Grimsel, Hospiz
=0 \Z v \'4 v Sion
-100 — < © < <O Nyon, Changins
Droite météorique du ré lobal o - L) H Locarno-Mont
que du réseau globa .
-110 — 8H = 8,20%6°0 + 11,27: = 0,08 O (@) O o Pontresina
-120 Les données isotopiques sont les moyennes

| ' |
-8 0”0 [%o ]

annuelles, pondérées par les précipitations

Figure 1.2 Relation deutérium/oxygéne-18 pour les stations pluviométriques du réseau fédéral d'observation des isotopes dans le cycle de
I'eau. Les données isotopiques pour la Suisse sont les moyennes annuelles pondérées par les précipitations mesurées entre 1995 et 1998.
La droite météorique du réseau global (droite de régression) a été calculée sur les moyennes pondérées par les précipitations sur plus de 30
années; elle est tirée de Rozanski et al. (1993). Modifié d'aprés Parriaux et al. (2001).
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1.1.6 Effet de température

La température est le parametre qui influence le plus la
composition isotopique des précipitations. Cette com-
position isotopique dépend de la température a laquelle
I'eau océanique s'est évaporée dans I'atmosphere, et
surtout de la température a laquelle les précipitations
ont condensé dans les nuages. La ligne météorique est
donc le résultat de la dépendance combinée du 6%H et
du 8'80 a la température. L'effet de température est
bien visible dans les variations saisonniéres. Des mesu-
res mensuelles de la température et des 880 effectuées
en Suisse par Siegenthaler & Oeschger (1980) révelent
un cycle annuel des températures et des compositions
isotopiques (Figure 1.3). La dépendance de la compo-
sition isotopique des précipitations en fonction de la
température est responsable pour une grande part des
variations de composition isotopique des eaux souter-
raines, ce qui constitue pour I’hydrogéologue un outil
tres efficace.

Dans les régions ot il pleut a la fois en été et en hiver,
les différences de composition des eaux de précipitation
sont des traceurs des fronts de recharge hivernaux et
estivaux. Ces fronts permettent d'estimer les vitesses
d'infiltration et d'identifier les mécanismes d'écoulement.
La relation oxygéne-18 en fonction de la température
n’est pas linéaire entre -4 et +28°C, mais pour les
écarts de températures habituellement considérés, une
relation linéaire constitue une bonne approximation. Il
n'est cependant pas possible de présenter une relation
unique des compositions isotopiques en fonction de

la température pour la Suisse entiere. Pearson et al.
(1991) donnent pour la Suisse:

Jura nord-est et Forét-Noire:
80 =(0,38+0,02) x T-(12,6+0,5)
&H =(2,13+0,24) x T-(85,7+4,2)

Plateau («Mittelland»):
80 =(0,56+0,08) x T-(14,6+0,3)
&H =(3,72+0,86) x T-(102,7+1,6)
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Figure 1.3 Valeurs mensuelles des compositions en oxygene-18 des
précipitations et de la température de I'air en Suisse entre 1971 et
1978. Les §'80 varient en fonction de la température suivant un effet
de 0,35 40,5 %0/°C. Les stations de mesures étant situées a des alti-
tudes différentes, on observe également un effet d'altitude (d'apres
Siegenthaler & Oeschger, 1980).

1.1.7 Effet d'altitude

Quand un nuage s'éléve aux abords d'un relief, la
température diminue du fait de I'altitude, ce qui donne
des précipitations de plus en plus pauvres en isotopes
lourds (voir 1.1.6). Les pluies s'appauvrissent égale-
ment par épuisement de la masse nuageuse. D'autres
processus physiques interviennent au cours de la
formation des précipitations en région montagneuse
(comme I'évaporation des gouttes de pluie au cours de
leur chute) pour donner finalement une relation linéaire
entre I'altitude de prélévement de la pluie et sa com-
position isotopique. Cet effet est un outil précieux de
tracage de la recharge des eaux souterraines puisqu'il
permet de déterminer I'altitude moyenne d'un bassin
d'alimentation par simple mesure de la composition
isotopique de I'eau d'une source.
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L'effet d"altitude doit étre établi pour chaque zone
étudiée. La Figure 1.4 illustre la variation du 8'®0 de
I'eau des sources et |'altitude moyenne de la recharge
pour différentes régions de la Suisse. On trouvera les re-
lations numériques dans Kullin & Schmassmann (1990)
et dans Pearson et al. (1991). Pour une meilleure vue
d’ensemble, nous nous contenterons ici d'une repré-
sentation graphique.

1.1.8 Effet de quantité

Plus un événement pluvieux est important, ou plus les
précipitations mensuelles sont abondantes, plus I'eau
est pauvre en isotopes lourds. C'est ce que I'on désigne
par I'effet de quantité. On peut interpréter ce phéno-
mene de deux facons différentes:

e Des températures basses sont responsables de
la formation de nuages appauvris, et engendrent
des pluies relativement abondantes.

e Plus la distance entre le nuage et le sol est grande,
plus la goutte d'eau qui tombe a le temps de
s'évaporer et de s'enrichir en isotopes lourds.

Cet effet est moins intense quand la température
ambiante est basse et quand la pluie est abondante
(quand l'air est fortement saturé en eau).

1.1.9 Effet de continentalité

De nombreuses études ont montré que la composi-
tion isotopique moyenne des précipitations tend vers
des valeurs négatives quand on se déplace de la cote
océanique vers I'intérieur des terres. Quand la pluie se
déplace vers l'intérieur des terres, elle précipite progres-
sivement par condensation, pendant que les molécules
légeres ont tendance a rester dans la phase vapeur.
L'humidité de I'air est donc de plus en plus pauvre en
isotopes lourds par rapport a I'océan (qui est d"ailleurs
le standard). Cet effet de continentalité est souvent
masqué par les variations saisonniéres ou I'effet d'alti-
tude par exemple.

1.1.10 Effet paléoclimatique

Il est possible que des eaux infiltrées lors d'une période
plus froide que la période actuelle (derniére période
glaciaire par exemple) enregistrent un appauvrissement
des teneurs en isotopes lourds du fait de la baisse
générale des températures. L'effet paléoclimatique se
surajoute aux autres effets vus dans les paragraphes
précédents (Blavoux & Letolle, 1995). Il peut étre la
cause de résultats d'analyse troublants pour des eaux
anciennes, si I'on ne sait pas que I'eau s'est infiltrée

au cours d'une période climatique différente de I'ac-
tuelle.
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Figure 1.4 Relation entre I'oxygene-18 des eaux souterraines et
I'altitude moyenne de la zone de recharge pour la Suisse et les
régions avoisinantes (d'aprés Pearson et al., 1991).

1.1.11 Processus secondaires

L'eau peut subir de nombreuses interactions avec |'en-
vironnement. Gascoyne & Kotzer (1995) résument tous
ces processus par la Figure 1.5 qui illustre I'influence sur
la composition isotopique de I'évaporation de surface,
de la condensation, de I'hydratation des silicates, des
échanges avec le sulfure d’hydrogéne, et le gaz carbo-
nique a basse ou a haute température. La plupart de
ces processus ont lieu dans les systemes hydrothermaux
et seront détaillés en 2.2.



1.1.12 Techniques de laboratoire pour le dosage
du deutérium et de I'oxygéne-18

L'objet de cet ouvrage n'étant pas d'exposer les tech-
niques de laboratoire, nous ne donnerons qu’un bref
apercu de ces méthodes et renvoyons les lecteurs a
Noir (1993) pour la préparation des échantillons d'eau
et & Moser & Rauert (1980) pour plus de détails. Ces
deux publications contiennent d'autres références sur
le sujet.
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Figure 1.5 Différents processus naturels pouvant influencer les
compositions en deutérium et en oxygéne-18 des eaux souterraines
(d'apres Gascoyne & Kotzer, 1995).
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Figure 1.6 Schéma de montage pour la préparation des échantillons
d’eau pour I'analyse de I'oxygéne-18 par spectrométrie de masse
(sortie de gauche sur le schéma).
1: soupape magnétique;
: soupape manuelle;
: pompe volumétrique actionnée par un moteur;
- tube Pirani (mesure indirecte de la pression par la température);
- réfrigérant (-80°C);
: manometre;
- bain thermostatique contenant une trentaine d'échantillons;
: pompe

TNOoO U, WN

(d'aprés Moser & Rauert, 1980).

Comme nous I'avons vu en 1.1.2, la mesure absolue
des abondances en isotopes lourds est compliquée et
n'est la plupart du temps pas nécessaire. Dans la prati-
que, on compare la composition isotopique de I'échan-
tillon a celle d'un standard par spectrométrie de masse.
Pour I'oxygéne-18, comme il est impossible d'introduire
directement dans un spectromeétre de masse de |'eau
liquide, on procéde préalablement a un échange isoto-
pique entre I'échantillon a analyser et du gaz carboni-
que dont on connait par ailleurs la composition isotopi-
que. Le principe de la préparation consiste a mettre en
présence dans une enceinte thermostatée a 25°C I'eau
a analyser et le gaz de référence (Figure 1.6).

Apres équilibration, la composition isotopique de ce
gaz est modifiée. L'analyse de ce gaz permet de remon-
ter a la composition initiale de I"échantillon.

Pour le deutérium, on réduit I'eau de I'échantillon en la
faisant circuler dans un réacteur contenant du zinc et
chauffé a 400°C (Figure 1.7). L'hydrogene dégagé par
la réduction est utilisé pour I'analyse spectrométrique.

Figure 1.7 Schéma de montage pour la préparation des échantillons
d'eau pour I'analyse du deutérium par spectrométrie de masse.

A: four a zinc; B: pompe de circulation; C: agitateur magnétique;

D: mesure de la pression; E: vanne; F: échantillon; G: tube en U;

H: robinet a trois voies; I: pompe a vide

(d'apres Moser & Rauert, 1980).
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1.2 Le tritium, l'isotope radioactif
de la molécule d‘eau

Le tritium est le seul isotope radioactif constitutif de

la molécule d’eau. De par son origine essentiellement
anthropogene et sa radioactivité, son comportement
est sensiblement différent de celui des isotopes stables.
Nous allons voir que tout I'intérét du tritium réside dans
son caractére instable et dans ses fortes variations de
«concentration» dans I'environnement.

1.2.1 Définitions

Le tritium est un des isotopes de I'hydrogene. Son
symbole conventionnel est 3H, mais il est parfois noté

T. Nous conserverons la notation conventionnelle afin
d'éviter toute confusion. Les atomes de tritium sont
instables et se désintegrent (période ou «demi-vie» de
12,43 années) en formant des atomes stables d'hélium-
3 et un rayonnement B~ selon I'équation:

?H 12,43aE B-_i_gHe

C'est ce rayonnement qui permet de mesurer la quanti-
té de tritium contenue dans un échantillon. Ce rayon-
nement de tres faible énergie (0,018 MeV) est totale-
ment absorbé par une couche de 5 pm d’eau, ou de
3 pm d'air, ce qui rend sa détection difficile (voir 1.2.6).
Cette faible énergie explique également que le tritium
n’est jamais utilisé pour les tracages en forage.
Les isotopes instables sont appelés radioisotopes. La
désintégration des radioisotopes suit une loi cinétique
du premier ordre. La vitesse de désintégration est a
chaque instant proportionnelle au nombre d’'atomes
présents dans la substance considérée, ce qui s'exprime
“en notation différentielle par la relation:

dN
—=-AN
dt

ou t est le temps, et A la constante radioactive par
définition.

Pour connaitre le nombre d'atomes a chaque instant, il
suffit d'intégrer la relation précédente en fonction du
temps. Soit Ny le nombre initial d'atomes. On a alors:

N t
J.?\I—N = J.—Xth, et

No 0

N
InN— =-Axt

0

d'ou la relation donnant le nombre d'atomes N au
temps t en fonction du nombre initial N, d’atomes
contenus dans I"échantillon:

N = Ng x g™
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La période radioactive T,,, (ou «demi-vie») est la durée
nécessaire a la désintégration de la moitié du nombre
des atomes radioactifs présents initialement. Elle est
caractéristique du radioisotope considéré. On a alors
No/N=2, et

Az —

1 . . .
e > d’'ol la relation utilisée couramment:

_n2
Tin

N=Ngyxe
La période de désintégration du tritium est de 12,43
années. De vieux ouvrages donnent une demi-vie
de 12,3 années, mais cette valeur n'a plus cours
aujourd’hui. Cette loi de désintégration est la base de
toutes les méthodes radiométriques de datation.

1.2.2 Unités

Dans la pratique, on ne mesure pas la concentration en
tritium de I'eau mais le nombre de particules - émises
par I'échantillon par unité de temps. On mesure donc la
(radio-) activité en tritium de I'eau de laquelle on peut
déduire une concentration massique. L'activité est le
nombre de désintégrations d'un élément radioactif par
unité de masse et de temps. Dans I'eau, elle s'exprime
en unités tritium (UT en francais, et TU en anglais pour
«tritium unit»). Une unité tritium représente 1 atome
de 3H pour 10" atomes de ?H et de 'H. L'IAEA tente
depuis quelques temps de remplacer I'expression
tritium unit par tritium ratio (TR), terme qui correspond
mieux a la définition de I'unité de mesure du tritium
dans I'eau, mais qui reste a traduire en francais.

Une unité tritium correspond a un atome de tritium
pour 10'® atomes d'hydrogéne. Nous attirons I'atten-
tion du lecteur sur le fait qu'il y a dans cette définition
de I'activité une ambiguité. Cette définition correspond
plus a la définition d'une concentration qu‘a celle d'une
activité. Pour rétablir une certaine cohérence dans ces
définitions, on admettra qu’une unité tritium est équi-
valente dansl’eauauneactivité en tritiumde 0,119 Bg x 1!
(Bq = becquerel).

!'Le becquerel (Bq) est I'unité du systéme international pour la
radioactivité. Un becquerel correspond a une activité d'une désinté-
gration par seconde. Le becquerel remplace le curie qui n‘a plus
cours en Suisse (1 Ci = 37x10° Bg).



1.2.3 Production naturelle

La production naturelle totale de tritium est estimée a
0,25 atomes par centimétre d'épaisseur d'atmosphere
et par seconde, soit 20 g par an pour toute I'atmosphére
qui correspondent a une activité de 7 x 10'® Bq
(Rozanski et al., 1991). Le tritium est produit naturelle-
ment dans I'atmospheére, essentiellement par action des
neutrons rapides induits par le rayonnement cosmique
sur les atomes d’azote-14 selon la réaction:

14 1 12 3
N+ ogn ——= (C+3H

Les deux tiers sont produits dans la stratosphére et un
tiers dans la tropospheére. Le bilan global a I"équilibre du
tritium atmosphérique est estimé a 3,6 kg soit

1,3 x 10" Bq. Le tritium produit sous forme d'hydroge-
ne est oxydé en eau. Il est alors introduit dans le cycle
de I'eau.

1.2.4 Production anthropogéne

Explosions nucléaires

Le tritium a été produit par tous les types de tests
nucléaires en atmosphere, sachant que les bombes a
fission produisent quatre fois moins de tritium que les
bombes a fusion. La quantité de tritium injectée dans
I'environnement a été énorme. Entre octobre 1952 et
la fin de 1962, approximativement 600 kg de tritium
ont été injectés dans I'atmosphere par les tests russes,
américains et anglais. Les explosions en atmosphére ont
cessé en 1963 quand ces pays ont signé un traité de
limitation des tests. 1963 est I'année ou les activités en
tritium dans I'atmospheére ont atteint leur maximum.
On parle du «pic de 1963». Par la suite, seules la Chine
et la France ont effectué de tels tests produisant

dans I'atmosphere environ 20 kg de tritium entre

1967 et 1980. A partir de 1980, aucune explosion en
atmosphére n'a eu lieu. Environ 75% de tout ce tritium
a été injecté dans I'hémisphere nord de la stratosphere,
et le reste dans la partie équatoriale de la stratosphere.
La stratosphére au dessus du péle sud n'a subi aucune
injection de tritium (Rozanski et al., 1991).

Centrales nucléaires

L'industrie nucléaire décharge du tritium dans I'envi-
ronnement par l'intermédiaire des effluents gazeux et
liquides. Les réacteurs a eau lourde sont les plus gros
émetteurs.

Rozanski et al. (1991) donnent le détail de cette pro-
duction en fonction du type de réacteur. Les émissions
dues aux installations militaires sont difficiles a estimer,
mais de grandes quantités sont certainement produites.
Aux USA, la quantité de tritium produite de facon a
compenser la désintégration radioactive des 100 kg de
tritium contenus dans les stocks d'armes nucléaires est
proche de 5 kg par an.

Les réacteurs expérimentaux a fusion doivent étre men-
tionnés comme future source potentielle de tritium.

Produits de consommation courante

Des quantités considérables de tritium sont utilisées
dans les peintures luminescentes et les sources gazeuses
de lumiére. Pour ce qui est des peintures luminescentes,
le tritium est incorporé dans des polymeres du type
polystyréne. Le rayonnement - émis excite des molécu-
les qui, pour revenir a leur énergie minimale, émettent
un rayonnement lumineux. Les usines fabriquant ces
matériaux sont d'importantes sources de tritium, et
peuvent modifier localement la répartition géographique
du tritium dans I'atmosphére ou dans les eaux. L'inciné-
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ration de ces substances dans les usines de traitement
des ordures ménageéres émet de grandes quantités de
tritium dans I'atmosphere (Rozanski et al., 1991). Nous
verrons en 2.5.5 que la mise en décharge d'objets con-
tenant ces produits tritiés est probablement responsable
d'une grande partie de la radioactivité des lixiviats.

1.2.5 Le tritium dans les précipitations

L'IAEA mesure a I'échelle mondiale les concentra-

tions isotopiques dans les précipitations. La Figure 1.8
montre la répartition mondiale des activités en tritium
atteintes a I'apogée des essais nucléaires en atmos-
phére en 1963.

On observe sur cette figure un net déséquilibre entre
les deux hémispheres. Les activités dans I'hémisphére
sud sont largement inférieures a celles de I'hémisphére
nord. Les plus grosses activités dues au pic de 1963

ne sont arrivées dans I’hémisphere sud qu'a partir de
1964-1965 du fait des circulations atmosphériques glo-
bales. La répartition des activités en tritium a I'échelle
d'un pays est fonction essentiellement des zones clima-
tiques et des sources industrielles de tritium.

La Figure 1.9 montre les variations de I'activité en tri-
tium des précipitations en Suisse en fonction du temps.
On distingue nettement le pic de 1963 et la diminution
exponentielle des activités depuis cette date.

Les activités en tritium présentent également des varia-
tions saisonniéres avec des maxima au début de I'été et
des minima au début de I'hiver. Ces variations résultent
d’'un largage intense de tritium du réservoir stratosphé-
rique vers la troposphére a la fin du printemps.

Depuis 1963, date du traité limitant les essais nuclé-
aires en atmosphere, les activités en tritium dans I'at-
mosphére diminuent, entrainant des difficultés crois-
santes d'analyse des eaux naturelles (voir 1.2.8).

i
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Figure 1.9 Activité en tritium des précipitations en Suisse.
Pratiquement la totalité du tritium est due aux essais nucléaires
(Pearson et al., 1991).
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1.2.6 Techniques de laboratoire
pour le dosage du tritium

Les quantités de tritium dans I'eau sont si faibles qu’on
ne mesure ni des concentrations absolues, ni des rap-
ports isotopiques, contrairement aux isotopes stables.
Nous I'avons vu en 1.2.2, on accede a la quantité

de tritium contenue dans I'eau par la mesure de sa
radioactivité.

La méthode la plus simple de mesure de I'activité en
tritium d’un échantillon d'eau est le comptage direct du
rayonnement 3~ par un compteur a scintillation liquide.
Ce type d'appareil est disponible dans le commerce et
le protocole de mesure peut étre entierement auto-
matisé. Aprés distillation, une solution scintillante est
ajoutée a I'échantillon. Le rayonnement émis par le tri-
tium excite les molécules du scintillateur. Ces molécules
reviennent a leur énergie d'équilibre en émettant des
photons. La fluorescence émise par la molécule scin-
tillante est située dans les longueurs d'ondes du bleu et
du proche ultraviolet. L'intensité du signal lumineux est
proportionnelle a I'énergie de la particule radioactive.
Une photocathode transforme ce signal lumineux en
une impulsion électrique proportionnelle a I'énergie de
la particule B-.

Un des facteurs limitants des comptages de la radioacti-
vité est le bruit de fond noté og; . Il est d aux rayonne-
ments cosmiques, a la radioactivité de |'environnement,
mais aussi aux ustensiles utilisés et a I'électronique. Ce
bruit de fond masque toute radioactivité qui lui est infé-
rieure. C'est la raison pour laquelle on estime que I'on
a détecté une radioactivité lorsqu’elle est deux fois plus
importante que le bruit de fond (critére 26). Arbitraire-
ment, on n'accepte la mesure que lorsque la radio-
activité de I'échantillon est au moins de I'ordre de 4 og;.
On définit pour chaque analyse un seuil de détection
SD =2 og et un seuil de mesure SM = 4 6 (Chessel &
Olive, 1978).

Le Laboratoire de géologie, Ecole polytechnique fédé-
rale de Lausanne (GEOLEP) utilise un compteur a scin-
tillation pour les mesures directes d'activité en tritium
dans les eaux. Il est installé dans une caverne de cen-
trale hydroélectrique a Veytaux au bord du lac

Léman, afin d'étre protégé des rayonnements cosmi-
ques. Pour des échantillons de 20 ml (14 ml d'eau et

8 ml de scintillateur) et un comptage de 100 minutes
renouvelé plusieurs fois, on atteint un seuil de détection
de I'ordre de 25 UT et un seuil de mesure de 50 UT.
Ces performances ne sont plus suffisantes pour des
eaux naturelles du fait de la diminution progressive des
activités en tritium dans I'atmosphere, et nous n’avons
pu mesurer que des eaux polluées provenant d'eaux
souterraines contaminées par des décharges. Les résul-
tats de ces analyses sont présentés en 2.5.5.



Afin d'améliorer ce seuil de détection et ce seuil de
mesure, on peut enrichir I'échantillon en tritium avant
de I'analyser. Il existe trois méthodes d'enrichissement:
la distillation, la diffusion thermique, et la plus couram-
ment employée a savoir |'enrichissement par électro-
lyse partielle. Les molécules contenant du tritium, de
méme que les molécules contenant du deutérium ou
de I'oxygeéne-18, sont moins volatiles que celles ou
I'hydrogéne-1 prédomine. Au cours de I'électrolyse,

de I'hydrogeéne léger se dégage, alors que la phase
liquide s'enrichit en isotopes lourds, et donc en tritium.
On peut atteindre par cette méthode des enrichisse-
ments d'un facteur 10 a 100. Le comptage se fait par
la suite de la méme facon que précédemment dans un
compteur a scintillation. Précisons que le GEOLEP, en
collaboration avec le Département de chimie de I'Ecole
polytechnique fédérale de Lausanne, poursuit actuel-
lement des recherches pour le développement d'une
nouvelle méthode d'enrichissement électrolytique.

Une autre technique consiste a injecter I'échantillon
sous forme gazeuse dans un tube a comptage pro-
portionnel. Les électrons émis par le tritium ionisent

le gaz, ce qui crée un courant électrique directement
proportionnel a I'activité en tritium, d’ot le nom de
compteur proportionnel a gaz. Ces tubes sont pour la
plupart artisanaux mais permettent d'atteindre apres
enrichissement électrolytique des seuils de mesure de
0,1 UT en quelques mois de comptage. Les problemes
de contamination et de bruit de fond sont particuliere-
ment déterminants pour la qualité de la mesure, c'est
pourquoi le tube a gaz est protégé par d'épaisses cou-
ches de plomb. Le dispositif peut peser plusieurs tonnes
pour des échantillons de quelques litres!

Une nouvelle méthode d'analyse du tritium fait interve-
nir I'hélium-3 qui est produit par la désintégration (voir
1.2.1). On peut analyser I'hélium-3 produit in situ et
accumulé dans I'eau sous forme gazeuse avant le préle-
vement. Il est également possible de quantifier I'nélium
produit par I'eau apres le prélévement. L'hélium-3 est
analysé par spectrométrie de masse (Schlosser, 1992;
Schlosser et al., 1988).

'La limite d’exemption est la quantité maximale d'une substance qui
ne porte atteinte ni a I'hnomme, ni a I'environnement. En matiére de
radioactivité, cette limite est calculée pour que la dose équivalente
absorbée ne dépasse pas 10 pSv (1 Sv (sievert) = 1 Jkg™).

1.2.7 Toxicologie du tritium dans I'eau de boisson

Les valeurs indicatives des radioactivités globales a ne
pas dépasser (sans distinction des éléments considérés)
recommandées en 1985 par I'Organisation Mondiale
de la Santé dans ses directives de qualité pour les eaux
de boisson (OMS, 1985) sont:

e radioactivité oo globale: 0,1 Bg x I,

e radioactivité p globale: 1,0 Bgx I, soitenviron 12 UT.

L'OMS recommande de procéder a une analyse spéciale
si I'on soupconne la présence de quantités appréciables
de tritium. En Suisse, I'Ordonnance sur la radioprotec-
tion du 22 juin 1994 (ORaP, 1994) du Département fé-
déral de I'intérieur, donne pour le tritium dans les eaux
de boisson la valeur limite de 10 kBq x I'!, (soit envi-
ron 85'000 UT). Elle porte la limite absolue d'exemption
a 600 kBq et la limite relative d’exemption', a 6 kBq x
I'", (soit environ 50'000 UT) pour la radioactivité totale.
Dans I'Union européenne, la valeur limite en tritium
dans les eaux de boisson est de 0,1 kBg x I'", ce qui
représente un facteur 100 fois plus faible qu’en Suisse.
On lira également Takeda (1995) pour l'influence du
tritium sur les tissus organiques.

1.2.8 Limites et avenir des méthodes
utilisant le tritium

Depuis 1963, date du traité limitant les essais nucléaires
en atmospheére, les activités en tritium dans I'atmos-
phere diminuent. Cette diminution a aujourd’hui atteint
un tel niveau que la mesure du tritium dans les eaux
naturelles ne peut plus se faire sans mettre en ceuvre
des techniques spéciales de comptage (voir 1.2.6). Si
cette évolution est souhaitable pour I"équilibre politi-
que mondial et la fin de la course a I'armement, elle

est tout a fait préoccupante pour I'avenir du tritium en
hydrogéologie. Si les grands de cette planéte restent
raisonnables, il y a de fortes chances pour que I'on
n‘entende plus parler de cet isotope. Des recherches
sont déja en cours en vue d'améliorer les performances
des techniques de mesure du tritium, ou pour trouver
d'autres isotopes (voir 1.2.6 et 1.4.4).

Dans tous les cas, le tritium est le seul isotope radioactif
constitutif de la molécule d'eau. Un autre isotope ra-
dioactif présentant une telle parenté avec les molécules
d’eau n'existe malheureusement pas.

21



1.3 Estimation des temps de séjour
par la modélisation mathématique

Présenter toute la théorie de la modélisation mathé-
matique et tous les types de modéles est ici impossible.
Cela nécessiterait des années de travail, et plusieurs
volumes comme celui-ci ne suffiraient pas a couvrir
tout ce champ des connaissances. Nous ne ferons ici
qu'un survol de la modélisation du comportement des
isotopes dans les eaux souterraines.

La modélisation est utilisée aussi bien pour les isoto-
pes stables que pour les isotopes radioactifs. Seul le
probleme de la datation des eaux souterraines a l'aide
des radioisotopes sera exposé. Nous présenterons dans
le détail les modeles empiriques, simples d'utilisation, et
freqguemment employés en hydrogéologie isotopique.
Les modéles a cellules de mélange, plus complexes,

ne seront qu’évoqués. Une liste bibliographique (non
exhaustive) en fin de chapitre permet au lecteur de
trouver des ouvrages récents sur ce sujet.

L'efficacité des modéles empiriques sera illustrée en
1.3.1 par une application inédite sur la source de Lutry
(Commune de Savigny), premiére station d'eau sou-
terraine du réseau fédéral d'observation des isotopes
dans le cycle de I'eau (Etcheverry & Parriaux, 1998).
D’autres études de cas tirées de la littérature sont pré-
sentées en 2.1.5.

1.3.1 Les modéles empiriques
(lumped parameter models)

Les modeles empiriques sont fréquemment utilisés en
hydrogéologie isotopique pour I'estimation des temps
de séjour moyens de I'eau dans un aquifére. Ils s'appli-
quent a des aquiféeres sieges d'écoulements stationnai-
res, que I'on considere comme poreux et homogenes.
Toutes les propriétés du milieu et leurs variations sont
englobées (lumped) dans une fonction de transfert
notée g(t'). Cette fonction caractérise la réponse du
systeme a un signal isotopique d’entrée déterminé. Elle
dépend du temps de séjour moyen t,.. Le signal de sor-
tie Coyyp est calculé par intégration du signal d’entrée

Cinry pour chaque incrément de temps t', pondéré par -

le facteur de transfert g(t') et pour le tritium par un fac-

teur de désintégration radioactive e La relation liant
le signal mesuré a I'exutoire au signal d’entrée mesuré
dans les précipitations est une intégrale de convolution
de la forme: '

La Figure 1.10 donne I'allure des fonctions de transfert
les plus courantes.
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Dans la pratique, différents signaux de sortie sont
calculés pour plusieurs temps de séjour moyens a

I'aide d'un signal d’entrée mesuré sur le site méme, ou
provenant d’'une station proche d’'un réseau d’observa-
tion des isotopes dans les précipitations. Les données
fournies par une station de mesure dans les pluies ne
sont pas toujours représentatives du signal d'entrée
dans le systeme. Il est possible de corriger ces données,
en affectant a chaque pluie (mensuelle par exemple)
un facteur de pondération tenant compte de la varia-
tion du taux d'infiltration. La moyenne pondérée des
données mensuelles donnera alors la valeur annuelle du
signal d’entrée (Richter, 1995). La comparaison du si-
gnal de sortie calculé et des valeurs mesurées indiquera
lequel des temps moyens de séjour donne le meilleur
ajustement.

Modeéle en piston (PM: Piston flow model)

C’est le cas le plus simple de répartition des ages de
I'eau dans un aquifére. On suppose qu'il n'y a aucun
mélange et donc aucune modification des activités
par dispersion, diffusion ou échanges divers. L'acti-
vité d’entrée n'est modifiée que par la désintégration
radioactive:

Coutty = Cingttyyx €™Mm

Ce modele suppose que toutes les molécules d'eau
parcourent la méme distance a la méme vitesse, ce
qui n‘est valable en premiere approximation que dans
des cas tres particuliers d'aquiféeres (milieu homogene,
lignes de courant de méme longueur).

PM

DM D/ (vx)=0,02

LM

0 5 10 15 20 25 30
t'[a]

Figure 1.10 Fonctions de transfert pour des modeles empiriques
simples. Le temps de séjour moyen t,, est fixé ici a 10 a. DM: modele
dispersif (voir texte ci-dessous pour le parametre de dispersion D/vx);
EM: modéle exponentiel; LM: modéle linéaire; PM: modele en piston.
(Richter, 1995).



Modeéle exponentiel (EM: Exponential model)

La distribution des ages est assimilée a une exponentiel-
le. L'eau récente est plus fréquente que I'eau ancienne.
Cette distribution est obtenue dans un réservoir ou
I'eau récente se mélange parfaitement et en permanen-
ce a I'eau ancienne. La relation entre le signal d’entrée
et le signal de sortie prend alors la forme:

;- ]
Coutty = _[Cin (t-t) < € M t—
0

m

B
o dtl

L'équivalent hydrogéologique correspond a la distribu-
tion des ages de I'eau a I'exutoire d'un aquifere homo-
géne, d'épaisseur négligeable, pour lequel la recharge
se fait sur toute la surface.

Modele dispersif (DM: Dispersion model)
Le modele dispersif se distingue des précédents par la
prise en compte d’une dispersion hydrodynamique. La
répartition des ages g(t') est fonction du paramétre de
~ dispersion D/vx (avec D: coefficient de dispersion; v: vi-
tesse moyenne d'écoulement; x: distance entre le point
d'infiltration et le point de mesure). La fonction g(t’)
prend différentes formes suivant le mode de préleve-
ment. Zuber (1986) distingue essentiellement deux cas:

o DM-Cg: Les échantillons sont prélevés dans
I'aquifere a différentes profondeurs. La mesure est
représentative d'un mélange dans lequel la contri-
bution de chaque échantillon est proportionnelle
a la longueur de l'intervalle de prélévement.

g(t'/tm)

Figure 1.11 Graphe de la fonction g(t') pour
le cas DM-Cg, et différentes valeurs du para-
meétre de dispersion D/vx. Le temps de séjour
incrémental t' est normalisé par le temps de
séjour moyen‘t,, du traceur dans I'aquifére.

x 2 : distorsion a appliquer a I'échelle verti-
cale pour D/vx=0,001. La courbe g(t') pour le
modele exponentiel (EM) est montrée pour
comparaison. (Zuber, 1986).

o DM-Cg: Le prélevement est effectué a I'exutoire
d’un aquifére ou d'un forage. La concentration est
alors pondérée par les débits.

La Figure 1.11 montre I'allure de la fonction de trans-
fert pour différentes valeurs du parametre de dis-
persion. La fonction de transfert pour D/vx = 0,5 est
trés proche du modele exponentiel. Pour des valeurs
supérieures du parametre de dispersion, un poids maxi-
mal est donné aux temps de transit courts. Des valeurs
inférieures du parametre de dispersion donnent a la
fonction I'allure d'une distribution en piston amortie.
L'exemple de la source de Lutry illustre ces similitudes
(voir plus loin, Figure 1.12).

Modele linéaire (LM: Linear model)

La distribution des ages est constante entre O et 2 t,,,.

En d'autres termes, tous les temps de séjour entre ces
deux bornes ont la méme fréquence d'apparition. La

fonction de transfert g(t') est alors de la forme:

1
tm

9it) =5
g(t)=0pourt>2t,

entre O et 2 t, et

Couplage des modeles

Ces modeles classiques ne représentent dans la plupart
des cas que de grossieres approximations de la com-
plexité des systemes hydrogéologiques. Il est cependant
possible de coupler plusieurs de ces modéles entre eux
(deux en général), afin de s'approcher de la réalité.
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Pour deux modeéles, le couplage C,,, sera réalisé par
une simple addition des contributions respectives C
et Coyyp), pondérées par les fractions p; et p,

(avec p, = 1 - p;) de ces modeéles intervenant dans le
systeme (Richter et al., 1993):

Coul = Pix Cout(1)‘|' (1 ‘D])X Cout(z)

Richter et al. (1992) ont développé le programme
«Multis» qui permet plus de 30 couplages différents.
Ce programme compatible DOS est disponible gratuite-
ment aupres de ses auteurs, ou a I'lAEA.

Application a la source de Lutry

La source de Lutry (Savigny) étudiée par le GEOLEP, est
la premiere station d’eau souterraine du réseau fédéral
d'observation des isotopes (voir 3.1.2). Cette source,
située pres de Lausanne sur le territoire de la Commune
de Savigny, collecte les eaux d’un aquifére gréseux de
la molasse burdigalienne a facies estuarin. Les débits
s'étendent de 2,3 a 110 | x min'' (Hesske, 1995).

Le nombre limité de données disponibles et leur
étalement dans le temps nous place dans des condi-
tions peu favorables a I'ajustement d'une courbe. En

revanche, ces conditions sont celles que trouverait un
utilisateur quelconque désirant déterminer le temps de
séjour souterrain de I'eau d'une source, sans mettre en
ceuvre tout une batterie de méthodes de tracage. Deux
résultats de mesure ont été trouvés dans les archives
du GEOLEP pour cette source: en 1985 et en 1992.
Ces deux données sont ponctuelles et ne refletent pas
les variations annuelles auxquelles on peut s'attendre
et que I'on retrouve en 1996. Les derniéres données
disponibles (1996) oscillent entre 13,7 et 21,7 UT. Tous
les calculs ont été effectués sur ordinateur personnel
(compatible DOS), a I'aide du programme Multis
(version 3.11) développé par Richter (voir Richter, 1995
ainsi que Richter et al., 1992 et 1993), et gracieuse-
ment fourni par la section d'hydrologie isotopique de
I'lAEA. La Figure 1.12 montre les résultats des calculs
pour les quatre modéles les plus classiques.

Les variations du signal d’entrée rendent difficile
I'estimation du temps de séjour a I'aide du modéle en
piston, car le signal n’est pas amorti par la fonction de
transfert. De plus, ce type de modéle est peu compa-
tible avec la géologie de cet aquifére molassique. Le
modele exponentiel, qui correspond bien a la configu-
ration hydrogéologique de la source de Lutry, amortit

100 — —
—_ \ « \‘ PM — EM
: "‘\_K \ \ :
: \ 1:'5a :
S ek 10a._15a
5N\ %y The \ —_ ¥ ™7 ;
— Nl A _ : 5
2a * £Y -
10— —
100 —, =
- M — DM-C,,
= \ s ~ DAx=0,001
—N \ -\ N\
TN 15a _ 9 15a
- N\, . 103 \ N
5= N N L NG 10a \
% ’ N 5a S \
—_— —— ) L —_— .\ N\ sk
ST X%
10— —
Figure 1.12 Ajustement des modéles piston 100:_ =
(PM), exponentiel (EM), linéaire (LM), et - DM-C,, i DM-C,.
dispersif (DM-Cg) sur le signal de sortie en iy DNvx=0,5 S, D/vx=2
tritium de la source de Lutry (canton de Vaud : ) :
— Suisse). Les concentrations en tritium e 107 15a NI 153
mesurées & |'exutoire sont représentées par . 2= ¥ : — o F 0T = 4 10a
Le temps de séjour calculé est indiqué dans _ T — . s 13 O,
les cadres grisés. Pour le modele dispersif, RS 2 N e
trois valeurs extrémes du paramétre de He B
dispersion D/vx ont été testées. 104 (S E R A ' NS R R -

Calculs effectués sous Multis 3.11
(Richter: voir texte ci-dessus pour références).
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Figure 1.13 Comparaison des différents
temps moyens de séjour (Tm), obtenus par
les modeles piston (PM), exponentiel (EM),

linéaire (LM), et dispersif (DM-Cg). La courbe 5=
en gras donne I'écart entre les valeurs calcu-
lées et les valeurs mesurées (en UT). Calculs 4=
effectués sous Multis 3.11 (Richter: voir texte
ci-dessus pour références). © 5T
E

2_

‘] —

01 |

LM

au maximum les variations du signal d’entrée. Le
modele linéaire donne des résultats proches du modele
exponentiel, mais n'est pas adapté a notre cas puisqu'il
suppose que tous les ages contribuent de la méme
facon a I'écoulement total. Le modele dispersif (qui

est |a variante dispersive du modele piston, donc mal
adapté a notre cas) pour un parametre de dispersion

de 0,001 donne des résultats semblables au modele en
piston avec amortissement (voir Figure 1.11). Pour D/vx
= 0,5, le modele dispersif est pratiquement identique
au modele exponentiel. La plus grande valeur testée du
parametre de dispersion (D/vx = 2) permet de distinguer
nettement ce modele des précédents puisque les temps
de séjour courts sont affectés d'un poids maximal, la
contribution des eaux anciennes étant pratiquement
ignoreée.

Le programme Multis fournit une estimation du temps
de séjour pour chaque modéle calculé. Deux estima-
tions du temps de séjour sont calculées. Elles corres-
pondent aux deux premiéres courbes pour lesquelles

la corrélation entre les valeurs mesurées et les valeurs
calculées est la meilleure. Le modéle exponentiel, qui
est le mieux adapté a cet aquifére, donne un temps

de transit moyen de 3,5 années. L'autre estimation, de
plusieurs dizaines d'années, n'est pas réaliste compte
tenu du contexte hydrogéologique.

La Figure 1.13 compare les résultats numériques des dif-
férents modeles. La précision de la corrélation (déviation
standard donnée en UT) est meilleure pour les modeéles
linéaires, exponentiels et dispersifs avec D/vx = 0,5 et 2,
que pour le modele en piston et son analogue dispersif
(DAvx = 0,001). Dans tous les cas, la meilleure estimation
est comprise entre 1,5 et 5 a, avec une plus forte pro-
babilité pour des valeurs proche de 3,5 a. Ces résultats
sont parfaitement en accord avec Balderer (1990) qui
estime a quelques années le temps de séjour maximal
de I'eau dans ces «systemes d'écoulement locaux». On
notera que si le modéle exponentiel donne bien le méme

+(UT)

| | | |
PM DM-C EM DIB/I—SCFF

DM-C,.
0,001 j 2

résultat que le modele dispersif correspondant (D/vx =
0,5), il n'en va pas de méme pour le modele en piston
et son proche parent dispersif (D/vx = 0,001), qui don-
nent respectivement 1,5 et 5 a. Cette discordance est
probablement un artefact de calcul di aux fortes
variations des valeurs mesurées en 1996. En effet, le
programme donne un temps de séjour de 4,5 a pour le
modeéle dispersif(D/vx = 0,5), si I'on effectue les calculs
avec la moyenne des valeurs mensuelles de 1996.

Dans le cas de cet aquifére du plateau molassique, il est
probable que les écoulements souterrains soient court-
circuités par un écoulement de sub-surface. Dans ces
conditions, il serait intéressant de tester un couplage
entre les modéles exponentiel et en piston, analogue

a celui utilisé pour le Massenberg (voir 2.1.5). Un tel
couplage nécessite une investigation plus poussée des
conditions d'écoulement, de la géométrie de I'aquifére,
et de la géologie. Malheureusement, une telle étude
n'a pas été possible dans le cadre de ce travail.

1.3.2 Modeéles a cellules de mélange

Ces modeéles sont souvent utilisés pour décrire des pro-
cessus complexes. Ils se distinguent nettement des mo-
deéles empiriques présentés ci-dessus. Ce sont les équa-
tions classiques de I'hydrodynamique qui sont prises en
compte, et non pas une hypothétique répartition des
ages dans I'aquifere. Il est ici admis que les mélanges
et les processus de dispersion se font a I'intérieur de
cellules interconnectées. Le bilan des masses appliqué

& des incréments de temps pour chaque compartiment
et pour un écoulement donné, permettent de simuler le
transport des masses a travers le systeme. Les mélanges
dans chaque cellule sont considérés comme parfaits.
L'estimation des temps de séjour dans un aquifere

reste un des probléemes majeurs en hydrogéologie. La
modélisation de la répartition des ages dans l'aquifeére
a I'aide des radioisotopes est un des outils les plus
performants qui permette de répondre a ce probléeme
omniprésent en hydrogéologie.
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1.4 Autres isotopes du milieu pouvant
étre utilisés en hydrogéologie

On désigne par isotope du milieu (environmental
isotope, ou Umweltisotope) tout isotope qui n'est pas
injecté dans le systéme pour les besoins de I'étude.
Dans cette multitude de nucléides, une vingtaine est
utilisée en hydrogéologie. Pour certains isotopes com-
me le tritium, la quantité présente naturellement dans
I'environnement peut étre fortement modifiée par des
apports artificiels. Nous allons passer en revue quelques
isotopes du milieu utilisés en hydrogéologie, en nous
attachant particulierement aux isotopes du carbone, du
soufre, et de I'azote.

1.4.1 Isotopes du carbone

Il existe trois isotopes naturels du carbone:

e 12C - commun, stable,
e 13C - rare, stable,
e 1C - trés rare, radioactif (T,,=5730 a).

Le carbone-14 se désintegre en émettant un rayonne-
ment B~. Il est produit naturellement dans I'atmosphére,
et artificiellement par les essais nucléaires. Le principe
d'utilisation de cet isotope du carbone pour la datation
des eaux est le méme que le principe d'utilisation du
tritium.

Le carbone est tres réactif avec I'environnement. On
doit tenir compte en particulier des interactions avec les
roches carbonatées. Ces corrections effectuées, I'acti-
vité en carbone-14 de I'échantillon est comparée a un
standard d'acide oxalique et exprimée en pourcentage
du carbone moderne (pcm). L'activité du standard est
de 100 pcm. Par exemple, un arbre mort il y a

5730 a contiendra 50 pcm, soit 50 % du carbone-14
contenu dans le standard.

La composition en carbone-13 est fonction de la nature
de I'eau qui alimente le systeme d'écoulement souter-
rain, et des possibles interactions avec les roches. On
utilise le carbone-13 parallélement au carbone-14 pour
détecter d'éventuels échanges de carbone avec I'envi-
ronnement (Mazor, 1991; Mook, 1980; Moser, 1992).



1.4.2 lIsotopes du soufre

Le soufre est constitué des quatre isotopes stables 325,
335, 345 et 365, |e premier étant de loin le plus abondant
(pres de 95 %), suivi du 34S qui représente plus de 4 %
du soufre total. Il existe également de nombreux
isotopes radioactifs a courte durée de vie et d'origine
artificielle.

Les rapports isotopiques du soufre dans les sulfates
(834S, ia1ee) SONT SOUVENT iNterprétés en liaison avec le
880, 1a1es de I'0xygene des sulfates. Le soufre des eaux
souterraines provient, outre des précipitations, de la
dissolution des évaporites sulfatées ou de la dissolution
des sulfures. Au cours de la cristallisation des évapori-
tes, le sulfate dissous s'appauvrit en isotopes lourds au
profit des cristaux qui ont tendance a s’en enrichir. La
composition isotopique des évaporites marines reflete,
a ce fractionnement pres, celle du sulfate océanique,
variable au cours des temps géologiques. Il est ainsi
possible de différencier les évaporites d'age différent.
On peut donc distinguer des sulfates provenant d'une
évaporite du Trias de sulfates d'évaporites du Cambrien
par exemple. De laméme facon, on pourra distinguer les
sulfates naturels actuels des sulfates d'origine industrielle
(Krouse, 1980; Moser, 1992; Pearson & Rightmire, 1980).

1.4.3 lIsotopes de I'azote

l'azote possede deux isotopes stables: N et "N, et

de nombreux radioisotopes a courte durée de vie. On
le trouve dans les eaux souterraines sous forme d'ions
nitrates, nitrite, ammonium, ou dans les acides aminés.
Une mesure combinée de I'azote-15 et de |'oxygéne-18
dans les nitrates permet généralement de distinguer les
diverses origines de |'azote. Il est possible par exemple,

Isotope Tin Echelle de
datation
IAr 269 a 10%a
4OAr/PCAr stable -
Tableau 1..1 Appli- 36C| 300'000 a 106 a
cation des isotopes 3He " 10%a
en hydrogéologie
(d'aprés Gascoyne & ‘He stable 107a
Kotzer, 1995). a: an- BTKr 210'000 a 10°a
nées, w: semaines, 85Ky 10,8 a 40 a
d: joltfr?f.Rapi)lelglns 129) 16 x 107a  5x107a
ue l'efficacité d'une
?ﬁéthode de data- ISZI;IZ/F;;N Satagblj 3_W
tion est avant tout 4
lige a la qualité des
informations hydro- #°Ra 1600 a 10°a
géologiques dont on EEES stable -
dispose pour inter- 87Sy/86S stable .
préter les données 234238 250'000 a 106a

isotopiques.

sur la base des 85N e €1 des 880, yatwes . de différen-
cier les nitrates d'origine organique des nitrates d'ori-
gine industrielle (Letolle, 1980; Moser, 1992).

1.4.4 Autres isotopes

Gascoyne et Kotzer (1995) donnent un résumé des
isotopes les plus couramment utilisés en hydrogéolo-
gie (Tableau 1.1). Les possibilités de datation a I'aide
des gaz rares, argon et krypton, sont présentées par
Oeschger (1972). Le krypton-85 pourrait remplacer
dans quelques temps le tritium si les recherches menées
entre autres a I'Institut de Physique de I'Université

de Berne progressent. En effet, mis a part les faibles
interactions avec le milieu que subit cet isotope, un de
ses avantages est que sa teneur augmente dans I'at-
mospheére, contrairement au tritium. Mais les quantités
dissoutes dans I'eau sont tres faibles, ce qui nécessite
des échantillons de plusieurs centaines de litres. En fait,
il est plus pratique d'extraire le gaz de I'eau souterraine
sur le terrain (Kropf, 1996).

Dans les méthodes de tracage en forage, d'autres iso-
topes sont utilisés a la place du tritium, qui nous l'avons
vu en 1.2.1 n‘est pas utilisable dans ce domaine. On
utilise le plus souvent le brome-82 qui possede une
période de 36 heures. Le chrome-51, dont la période
est de 27,8 jours, est également adéquat. Ces deux
isotopes ont |'avantage d'étre peu absorbés dans les
sols (sables, argiles, etc.). Par rapport aux essais avec
des traceurs fluorescents, les prélévements périodiques
sont entierement supprimés et I'on peut visionner et
interpréter immédiatement les résultats sur le terrain.
Les analyses d'échantillons en laboratoire ne sont plus
nécessaires (Parriaux et al. 1988).

Applications

datation directe

datation directe

datation directe et origine des sels

datation indirecte du tritium

datation directe

datation directe

datation directe, indicateur de contamination
datation directe et origine des sels

origine de la pollution par les nitrates

datation Ra/He, caractérisation des lignes d'écoulement, traceur de
I'eau récente

études de migration

origine des sels, et oxydoréduction

origine des sels

migration d'uranium, mesures de potentiels
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Deuxieme partie:

Domaines d'application des méthodes isotopiques

Apres avoir présenté les connaissances nécessaires a
I'utilisation des isotopes de I'oxygene et de I'hydro-
géne en hydrologie, nous allons balayer les principaux
champs d'application de ces isotopes en hydrologie
des eaux souterraines, en commencant par les eaux
naturelles non polluées. Nous aborderons en priorité

la gestion des ressources en eau, domaine dans lequel
toutes les potentialités des techniques isotopiques sont
mises en valeur. Le chapitre traitant des communica-
tions entre les eaux souterraines et les eaux de surface
est a la frontiere de I'hydrogéologie. Cette incursion
dans le domaine des eaux de surface était nécessaire,
mais nous ne traiterons pas spécifiquement dans cet
ouvrage des problemes de la neige et des glaciers,

des cours d’eau, ni des lacs. Viennent ensuite deux
chapitres spécifiquement consacrés a l'influence des
activités humaines sur les eaux souterraines. Le premier
traite de I'apport des isotopes a I'étude de la pollution
des eaux souterraines, le deuxieme, plus court, donne
quelques exemples d'applications en génie civil. Nous
terminerons cette synthése par I'hydrologie des insta-
bilités de versant. Ce domaine trés prometteur pour les
techniques isotopiques n'en est encore qu'a ses débuts,
mais les performances des isotopes de I'oxygeéne et de
I'nydrogene dans ce domaine laissent entrevoir un bel
avenir.

2.1 Exploitation et gestion
des ressources en eau

C'est sans doute dans la gestion des ressources en
eau que les potentialités d'utilisation des méthodes
isotopiques sont le mieux mises en valeur. La diversité
des applications s'étend de la localisation des zones
d’alimentation au calcul de la recharge, en passant par
la détermination du temps moyen de séjour, la sur-
veillance de I'exploitation d'un aquifére, ou encore les
mécanismes de salinisation. Autant de problémes que
se posent les praticiens responsables des ressources en
eaux souterraines, et que les techniques isotopiques
peuvent résoudre efficacement.

2.1.1 Altitude moyenne de la zone d'alimentation

Pour évaluer les ressources en eau souterraine et pour
définir les limites des zones de protection d'un aquifére,
il est indispensable de localiser la zone d’alimentation.
L'effet d'altitude que subissent les isotopes stables (voir
1.1.7) permet souvent de résoudre ce type de probléme
dans les régions a topographie marquée. Il est en effet
possible de déterminer I'altitude moyenne de I'aire
d'alimentation de I'eau d’'une source en situant sa com-
position isotopique moyenne sur une droite de corréla-
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tion régionale entre un des isotopes stables et I'altitude.
Cette droite est construite a partir des teneurs des
pluies ou de préférence de sources aux bassins ver-
sants bien connus sélectionnées a différentes altitudes.
Pearson et al. (1991) donnent la composition isotopi-
que moyenne en fonction de I'altitude moyenne de la
zone d'alimentation pour chaque région climatique de
la Suisse. Bien qu'il soit préférable de déterminer cette
relation sur le site étudié et en fonction des saisons,
cette base de données peut étre utilisée & défaut d'une
campagne de mesure spécifique.

Le fractionnement isotopique pouvant avoir de nom-
breuses origines, on doit s'assurer que seule I'altitude
d'infiltration est responsable des variations isotopi-
ques. Dans certains cas, les variations saisonniéres, les
échanges géothermiques et I'évaporation modifient
fortement les rapports en isotopes stables et peuvent
aller jusqu’a masquer I'effet d'altitude. Pour des eaux
infiltrées a la méme altitude, des différences de compo-
sition isotopique peuvent survenir si une partie de I'eau
s'est infiltrée quelques milliers d’années auparavant
pendant une période ol le climat était sensiblement
différent du climat actuel (voir 1.1.10). De I'eau a fort
marquage isotopique provenant d'un lac ou d'eau de
mer (voir 2.4) peut également influencer la signature
isotopique de |I'aquifere. Pour finir, dans des situations
marginales mais malheureusement fort probables, la
présence d'un dépot de déchets peut modifier la com-
position en isotopes des eaux souterraines, les lixiviats
de décharges étant pour la plupart enrichis en isotopes
stables et en tritium (voir 2.5.5).

Une intéressante application de ce type (datant des
années 1960-1970) a été la localisation de la zone d'ali-
mentation des eaux minérales d'Evian a partir d'une
étude fine de la variation des teneurs en oxygene-18
des précipitations et des sources sur la rive sud du
Léman (Blavoux et Letolle, 1995).

Deux hypothéses ont été proposées pour 'origine de
I'eau d'Evian (Figure 2.1). L'hypothese 1 suppose que
I'alimentation de I'aquifére se produit sur le plateau de
Vinzier'la ot la couverture morainique est discontinue.
L'hypothése 2 attribue au chevauchement des Préalpes
calcaires sur le flysch ultrahelvétique un réle de drain
déversant dans les sables interglaciaires des eaux en
provenance des massifs montagneux qui dominent vers
le sud le plateau de Vinzier.

Le 8'80 de la source de Cachat a Evian s'éléve 4 -10,55 %o
pour la période 1964-1974 alors que celui de la pluie

a la méme altitude (385 m) s'éléve & -9,25 %o. Cette
teneur, de 1,30 %o plus basse que celle de la pluie,
signifie une aire d'alimentation plus haute de 465 m,
compte tenu du gradient de 0,28 %o pour 100 m
mesuré sur les pluies du versant. 'altitude moyenne de
la zone d'alimentation des eaux minérales d'Evian est
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Figure 2.1 Détermination de |'altitude moyenne de la zone d'alimen-
tation de I'eau minérale d’Evian (Blavoux et Letolle, 1995).

donc égale a 850 m (385 + 465), ce qui la limite a la
région supérieure du plateau de Vinzier en accord avec
I'hypothese 1.

Dans certains types d'aquiféres (réseaux karstiques a
plusieurs zones d'alimentation, roches fracturées, aqui-
feres multi-stratifiés etc.), la seule altitude moyenne de
recharge ne permet pas de localiser la zone d'alimenta-
tion. Mais dans la plupart des cas, ce probleme, auquel
sont confrontés les exploitants de ressources en eaux
souterraines devrait pouvoir étre résolu par confron-
tation des données isotopiques, de la géologie, et de
I'hydrologie.

2.1.2 Recharge des aquiféeres a travers
la zone non-saturée

Une question clé pour I'évaluation des ressources en
eau souterraine est de savoir si I'aquifére est effective-
ment rechargé par les eaux de pluie. Si la quantité des
précipitations est faible et sporadique, cette question
reste souvent ouverte. Les méthodes isotopiques contri-
buent a la résolution des problemes suivants:

e Qualitativement, y a-t-il recharge? On retrouve ce
probléme dans les zones ol I'occurrence d'une
recharge n'est pas certaine, et particulierement
dans les zones arides. Pour la préservation des
ressources en eau, et pour I'évaluation des risques
de pollution (voir 2.5), il est de plus nécessaire de
déterminer ou a lieu l'infiltration vers I'aquifere.

e Quantitativement, quelle est la recharge annuelle
a travers la zone non-saturée? Cette question est
d'une grande importance pour I"évaluation du re-
nouvellement des ressources en eaux souterraines,
sachant que I'évapotranspiration a partir du sol est
le parameétre le plus difficile a estimer dans le bilan
en eau.

Dans les nappes en zone aride ou semi-aride, la
présence de tritium ne signifie pas forcément que la
recharge a lieu. De petites quantités d'eau récente
peuvent atteindre I'eau de réservoirs anciens dont la
capacité diminue globalement par évapotranspiration.

Il est également possible que des eaux peu profondes
soient «contaminées» par échange avec I'humidité de
la zone non saturée. Au contraire, la zone non saturée
peut étre si profonde que I'eau rechargée ne s'est pas
encore mélangée avec I'eau de la nappe. Dans ce cas,
bien que la recharge soit récente, I'eau de I'aquifere ne
sera pas chargée en tritium.

La recharge est un mécanisme complexe. Linfiltration

a l'intérieur de la zone non-saturée est caractérisée

par deux processus (Buttle & Leigh, 1995; Diab et al.,
1988): 1) une infiltration d'eau de pluie a travers la
matrice du sol, cette eau se mélangeant avec de |'eau
déja évaporée et enrichie en isotopes stables, et 2) une
infiltration rapide et profonde suivant des réseaux de
macropores qui court-circuitent la partie superficielle de
la zone non-saturée. On en déduit les deux composan-
tes de la recharge, une composante lente (recharge dis-
tribuée), et une composante rapide (recharge localisée).
Plusieurs méthodes sont utilisées pour estimer quantita-
tivement la recharge:

e Dans la méthode du tritium total, on calcule un
bilan entre la quantité totale de tritium dans les
précipitations et dans I'eau qui s'est infiltrée dans
la zone non-saturée. [*H]; et W, étant respective-
ment 'activité en tritium et la teneur en eau (en
mm) de la couche j de la zone non-saturée, [HJ;
et P, I'activité en tritium et la quantité d'eau des
précipitations totales pour un intervalle de temps
i (un mois par exemple), la participation r des pré-
cipitations a la recharge de I'aquifere est donnée
par la relation:

Z(BH], < w)

o Z(H] = P)

La précision de I'estimation de la recharge par les
précipitations est donc fonction de la précision de
la mesure du tritium dans I'humidité du sol.
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e La localisation en profondeur du pic en tritium de
1963 (voir 1.2.4 et 1.2.5) a souvent été utilisée
pour calculer la vitesse verticale d'infiltration de
I'eau dans la zone non saturée. La position de ce
pic sur un profil du tritium dans I"humidité d'un sol
donne la distance parcourue par |'eau entre 1963
et la date de prélévement de I'échantillon (Mazor,
1991). On considére ici un écoulement de type
«piston». Si le pic de 1963 n'est pas mesurable,
on injecte souvent, sous la zone active des racines,
de I'eau artificiellement chargée en tritium.

e En |'absence de ce pic, il est également possible de
corréler «graphiquement» les activités mesurées
dans les pluies locales, et les activités mesurées
dans I'eau du sol.

Un aquiféere du Transvaal (Afrique du Sud) a été étudié
par cette derniere méthode par Bredenkamp et al.
(1974). Les échantillons ont été collectés a la main, et
manipulés avec précaution pour éviter tout échange
avec l'air. 'humidité a été mesurée en laboratoire sur
chaque échantillon, pesée, et son activité en tritium
mesurée. La Figure 2.2 montre I'activité en tritium des
précipitations a Pretoria et I'activité des échantillons

en fonction de la profondeur. Le pic de 1963 n’est pas
visible. Le profil a été effectué en décembre 1971, et la
courbe du tritium dans les précipitations a été corrigée
pour tenir compte de la décroissance radioactive depuis
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Figure 2.2 Tritium dans les précipitations a Pretoria (en haut), et dans
un profil de sol au Transvaal, Afrique du Sud (en bas). D'aprés Bre-
denkamp et al. (1974) modifié par Mazor (1991). TU = unité tritium.
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cette date. Cette courbe corrigée indique 7 UT pour les
précipitations de 1958, une augmentation a plus de

20 UT au cours de la saison des pluies de 1962, et a
plus de 30 UT en 1964. Ces valeurs ont été utilisées
pour identifier les dates de méme activité en tritium en
fonction de la profondeur. Par exemple, la zone pré-
sentant une humidité de méme activité que les pluies
de 1958 a été observée en 1971 a 2 m de profondeur.
L'eau d'infiltration s'est déplacée de 2 m entre 1958

et 1971 (soit 13 années), indiquant une vitesse d'in-
filtration moyenne de 0,15 m x a™'. L'activité de 1962

a été observée a une profondeur de 1,4 m, aprés 9
années, ce qui indique une'vitesse moyenne de 0,16

m x a’'. Pour le front de 1964, on obtient 0,11 m xa™.
Les variations dans les vitesses d'infiltration calculées
sont dues soit a des différences dans les propriétés du
sol, soit a des variations dans le régime des pluies. Une
simple multiplication de la teneur en humidité par la vi-
tesse d'infiltration donne une estimation de la recharge
moyenne sur une période donnée.

L'étude d'un aquifere nécessite parfois un trés grand
nombre de mesures. Pour le bassin de Roswell (Nou-
veau-Mexique, USA) par exemple, Gross et al. (1980)
ont effectué plus de 3000 mesures du tritium d’eaux
souterraines et d'eaux de surface, ainsi que prés de 200
déterminations des 880 et des §’H. Les mesures du
tritium mettent en évidence deux composantes prin-
cipales dans la recharge de I'aquifére. La composante
rapide (dont I'activité en tritium, supérieure a 20 UT,
est élevée), est constituée d'eau de fonte des neiges et
de ruissellement au cours d'orages d'été. Une compo-
sante lente provenant d'aquiféres adjacents présente
des activités plus faibles (<10 UT). La différenciation des
composantes de la recharge par les isotopes stables n'a
pas été efficace. Ceci est d(i soit a des mélanges d’eaux
souterraines, soit a des mélanges d’humidités atmos-
phériques différentes, soit a une combinaison des deux
phénomenes.

Les zones de recharge peuvent également étre lo-
calisées sur des cartes de teneurs en radio-isotopes,

ce qui équivaut qualitativement a des cartes d'ages
radiométriques. Yurtsever & Payne (1979) ont utilisé
cette méthode pour une étude régionale de la recharge
d'un aquifére de la péninsule du Qatar. Le tritium a été
mesuré dans un grand nombre de forages d'un aqui-
fere peu profond, ce qui a permis de tracer une carte
des iso-activités en tritium. Les auteurs ont simplement
considéré que la recharge se faisait des zones a forte
activité en tritium vers les zones a faible activité.
L'étude de la recharge des aquiféres nécessite I'emploi
d’un radiotraceur. Le tritium est ici I'outil idéal, puisque
les techniques actuelles permettent, comme nous allons
le voir au paragraphe suivant, de mesurer de faibles
activitésen tritiumdans I'humidité delazone non-saturée.



2.1.3 Evaporation a travers la zone non-saturée

En climat aride ou semi-aride, I'évaporation de |'eau
dans la zone non-saturée peut étre plus forte que la re-
charge de I'aquifere. L'appauvrissement des ressources
en eau qui s'en suit est catastrophique dans certaines
régions. La compréhension des mécanismes de |'éva-
poration aide a mieux geérer les ressources en eau ou
par exemple a planifier I'irrigation. L'étude de |'éva-
poration a travers la zone non-saturée est |'objet de
nombreuses publications qui s’orientent de plus en plus
vers la modélisation mathématique (Mathieu & Bariac,
1995; Melayah et al., 1996). Que ce soit pour estimer
la recharge ou I'évaporation, toute étude isotopique
de I'eau contenue dans la zone non-saturée nécessite
d’extraire de faibles quantités d’humidité par distillation
sous vide en évitant tout fractionnement. Des tests de
sensibilité menés sur différents échantillons de sol (Ara-
guas-Araguas et al., 1995) ont montré que le distillat
est appauvride 5a 10 %o en ?H, et de 0,3 a 0,5 %o

en '80 par rapport au percolat (eau mobile du sol). Ce
fractionnement au cours de la distillation en laboratoire
dépend fortement du type de sol. Les interprétations
des analyses isotopiques dans la zone non-saturée sont
donc systématiquement entachées d’'une erreur due au
procédé d'extraction de I'eau et aux faibles quantités
d’eau mises en jeu.

Sous climat semi-aride, I'eau des sols tend a montrer
un profil caractéristique de teneurs en deutérium et

en oxygene-18 (voir Figure 2.3). Un sol contenant une
nappe superficielle est soumis a un régime évapora-
toire avec équilibre de flux. Il se développe a partir de
la nappe un enrichissement de I'eau en isotopes lourds
vers le haut. Généralement, la profondeur de la nappe
et la texture du sol permettent le développement pres
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Figure 2.3 Profil vertical des teneurs en eau, en deutérium et en oxy-
géne-18 au site de Namardé Goungou (Niger), en avril 1988. (d'apres
Taupin et al., 1992).

de la surface d'une zone ot le flux d'eau vers I'atmos-
phére intervient essentiellement sous forme de va-
peur. La courbe isotopique présente alors deux parties
distinctes:

e Une zone d'enrichissement d‘allure exponentielle
entre la nappe et une profondeur z.; proche de la
surface. Cette portion du profil correspond a un
transit d’eau sous forme mixte, vapeur et liquide.

e Une zone a évolution plus ou moins linéaire entre
Z.s et la surface ol les teneurs en isotopes lourds
diminuent vers le haut. Le transit d'eau dans cette
partie seche du profil s'effectue sous forme de
vapeur. L'appauvrissement en isotopes lourds est le
résultat d'un mélange par diffusion entre I'eau qui
transite et une vapeur d'eau atmosphérique plus
pauvre en isotopes lourds.

Le plan correspondant au maximum de I"enrichisse-
ment en isotopes lourds a la cote z,; est appelé front
d'évaporation. Au-dessous de ce front, on a une zone
de transfert de flux mixte, et au-dessus une zone de
transfert de flux de vapeur.

La modélisation isotopique de ce systéme permet une
évaluation de la perte évaporatoire E de la nappe a
travers les deux zones du sol en régime permanent
(Barnes & Allison, 1988). Sans entrer dans le détail des
calculs, nous donnerons uniquement les deux équations
principales. Pour la zone de transfert de flux mixte, le
taux d'évaporation E est donné par la relation:

E=Digx1 X%
Dii, étant la diffusivité de I'isotope i dans I'eau, T la tor-
tuosité du sol (rapport entre la distance effectivement
parcourue par le fluide et la distance linéaire séparant
le point de départ du point d'arrivée), 8 I'humidité vo-
lumique du sol, et Z; la distance de diffusion de I'espéece
isotopique dans le sol.

Pour la zone de transfert d'eau sous forme de vapeur,
le taux d’évaporation E est donné par la relation:

(n-6)

E= Diatm xT XW X Zef X (1 - hatm) > Naat

D', étant la diffusivité de I'isotope i dans I'air, i la
porosité du sol, p,, la masse volumique de I'eau, hq,
I'humidité relative de Iair, et N, la teneur en vapeur
d'eau du sol. La distance de diffusion Z; de I'espece
isotopique dans le sol est déterminée en tenant compte
de la répartition des teneurs isotopiques en fonction
de la profondeur et de tous les paramétres physiques
connus. La tortuosité doit étre estimée en fonction de
la nature du sol.

Différents types de sols d'anciennes terrasses quater-
naires du fleuve Niger ont été étudiés suivant cette
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méthode par Taupin et al. (1992). La région appartient
climatologiquement a la zone sahélienne soumise a
I'influence du front intertropical qui sépare la masse
d"air sec se dirigeant vers le sud-ouest et la masse d'air
humide se dirigeant vers le nord-est (mousson). La posi-
tion géographique du front intertropical varie au cours
de I'année en fonction de I'inclinaison des rayons so-
laires. Ce mouvement engendre dans cette région une
longue saison séche (d'octobre a mai), et une courte
saison humide (de juin a septembre). Les précipitations
annuelles moyennes a Niamey sont d'environ 555 mm,
mais les variations d'une année a l'autre sont tres
élevées. L'humidité relative est également corrélée avec
les déplacements du front, qui engendre une variation
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importante de I'humidité au cours de I'année, de 17%
en février a 75% en septembre en moyenne. La tempé-
rature moyenne est de 30°C.

La plupart des caractéristiques physiques des sols ont
été mesurées (humidité volumique, densité, porosité)
ou estimeées (tortuosité). La variation de température
dans le sol étant faible, les auteurs ont admis une
température constante de 30°C. Les variables suivantes,
dépendantes de la température, ont alors pour valeurs:

Ne; =30,4x 103 kg xm3, Dy = 0,264 x 104 m2 x 57!
et
Djig= 2,6 x 109 m? x 571
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Figure 2.5 Profil géologique sud-nord de I'aquifere du bassin nord-est
de Mainz (d'aprés Geyh & Sonne, 1983).

Pour le profil le plus marqué par I'évaporation (site de
Namardé Goungou, Figure 2.3), les auteurs ont pu
calculer le taux d'évaporation sur les deux parties de la
courbe isotopique:

e Zone de transfert de flux mixte: Le parametre le
plus mal connu est la tortuosité (0,3 pour une
argile et 0,67 pour un sable grossier). Le sol étant
principalement composé de sables moyen et fin et
d'un peu d'argile, les auteurs ont choisi une valeur
de la tortuosité entre 0,6 et 0,67. Apres estimation
du parameétre Z;, les évaporations obtenues varient
entre 13 et 21 mm x a™' pour une profondeur de
la nappe de 350 cm.

e Zone de transfert de flux de vapeur: En faisant
varier I'humidité entre 20 et 30% (valeurs
moyennes pendant la saison seche), I'évaporation
calculée s'étend de 11 a 15 mm x a™'.

Les intervalles des valeurs d'évaporation mesurés pour
les deux zones de transfert coincident assez bien, ce
qui montre un état d'équilibre des flux a travers le sol.
La modélisation donne selon ces auteurs des résultats
cohérents et comparables a la méthode d’estimation
de I"évaporation par bilan chimique des profils en
chlorures. Ce modele rend bien compte, dans le cas
d'un profil proche de I'équilibre, des variables qui vont
déterminer I'importance du flux évaporatoire a travers
le sol (état hydrique du profil, profondeur de la nappe,
texture du sol).

2.1.4 Bilan en eau d'un aquifere

Afin de prévenir toute surexploitation, on doit surveiller
en continu le bilan entre I'alimentation de I'aquifére et
son exploitation par des puits. Geyh & Sonne (1983)
ont testé I'applicabilité des méthodes isotopiques pour
suivre I'évolution des réserves en eau d'un aquifére en
cours d'exploitation sur le bassin nord-est de Mainz.
L'étude a montré que les effets de I'exploitation d'un
champ de captage sur le bilan en eau d'un aquifére
peuvent étre mis en évidence par le suivi du 'C, si les
ages des eaux dépassent quelques milliers d'années, et
par le tritium pour les aquiféres récents.

Dans ces eaux destinées a la consommation courante,
I'usage d'autres traceurs comme les sels, les substances
fluorescentes, ou les radio-traceurs aurait probablement
apporté plus de probléemes (techniques, sanitaires, poli-
tiques ou éthiques) que de solutions. Les variations des
isotopes stables en fonction du temps et apres mélange
auraient été trop faibles pour permettre de distinguer
les différentes composantes de I'eau. L'idéal était donc
d'utiliser des marqueurs radioactifs déja présents dans
I'eau. Ces eaux étant agées au maximum de 40'000
ans, c'est une étude du "C (T,,= 5730 a) qui a été
choisie. Il a fallu cependant tenir compte des problemes
d'instabilité chimique du carbone dans I'environnement
(voir 1.4.1). Classiquement, le gaz carbonique de I'eau
réagit avec les carbonates et les feldspaths de I'aqui-
fere, ce qui peut diminuer la quantité de '*C dans I'eau
de plus de 60 %. L'age de I'eau est donc surestimé si
I'on n'effectue pas de correction pour tenir compte de
ces réactions chimiques. Ici, aucune correction n'a été
effectuée, car selon les auteurs, |'étude porte sur des
intervalles courts par rapport a I'échelle de temps acces-
sible par le *C. On ne s'intéresse pas ici a I'dge absolu
de I'eau, mais seulement aux variations relatives de
concentration en 'C. Des corrections auraient unique-
ment décalé les ages par rapport aux ages actuels. De
plus, les 8'3C, également mesurés sur tous les échan-
tillons, sont constants entre 5000 et 40'000 années, ce
qui exclut tout changement significatif en *C da a des
réactions chimiques entre I'eau et la roche aquifere.

Le bassin s'étend sur 75 km? (dont 15 km? sont urba-
nisés). Il est limité a I'est et au nord par le Rhin (Figure
2.4). 'eau souterraine s'écoule du sud et de I'ouest
vers le Rhin. L'aquifére constitué de calcaires aquita-
niens est épais de 80 m (50% de marnes imperméables
a porosité de 1 a 1,5%). Il est recouvert de 20 m de
loess (Figure 2.5).

La recharge annuelle totale est estimée entre 4 et

9 x 10° m?. Entre 1969 et 1977, on pompait annuelle-
ment 8,5 x 106 m? d'eau, ce qui a entrainé une baisse
du niveau de la nappe de 0,5 a4 m x a'. Par la suite,
une exploitation plus lente et plus constante, ainsi que
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des pluies plus abondantes, ont permis de rétablir le
niveau de la nappe.

En admettant une surface de 75 km?, 1% de porosité
effective et un aquifere de 80 métres de puissance, le
volume total en eau atteint 60 x 106 m3. Depuis 1976,
une baisse du niveau de la nappe de 2 m par année a
été provoquée par un déficit annuel de 1,5 x 106 m?,
alors que la recharge de I'aquifére était de 7 x 10° m?
(115 mm). L'incertitude de cette estimation est pro-
che de 30 a 50%. De plus, on ne sait toujours pas si
certaines parties de I'aquifére sont plus touchées que
d'autres par la surexploitation. Dans ce contexte, les
analyses isotopiques peuvent constituer un outil tres
performant puisqu’elles sont effectuées sur des échan-
tillons provenant de puits distincts.

Variations temporelles en 'C et leur interprétation
hydrogéologique (Figure 2.6):

Le "C (voir 1.4.1) a été mesuré dans les puits d'exploita-
tion tous les deux ans et a permis d'établir un bilan
entre prélevement d'eau et recharge de la nappe.

Dans les zones d'alimentation de I'ouest et du centre,
les ages isotopiques varient entre 2000 et 30'000 ans.
Malgré cet étalement des valeurs, la plupart des échan-
tillons collectés entre. 1969 et 1973 montrent une aug-
mentation de leur ages au "C. Aprés quoi, les valeurs
diminuent pour atteindre des ages inférieurs aux ages
relevés en 1969 (de la méme facon, les activités en
tritium diminuent jusqu’a 1973 et augmentent par la
suite pour dépasser les valeurs initiales). Dans quelques
cas entre 1973 et 1975, les 8'3C ont augmenté de

2 %o au dessus de la valeur habituelle (-11 %o). Toutes
ces tendances confirment I'augmentation du déficit

en précipitations et sont cohérentes avec la baisse du
niveau de la nappe entre 1969 et 1976. Les puits les
moins productifs sont les plus marqués par des chan-
gements isotopiques. A partir de 1976, le niveau de la
nappe est de nouveau monté du fait d'une exploitation
modérée et constante et d'une augmentation des pré-
cipitations, ce qui a eu pour effet d'inverser la tendance
d'évolution des teneurs isotopiques.

On peut expliquer ces observations par des mélanges
verticaux d'eaux récentes avec des eaux plus anciennes
au cours du pompage. En effet, I'age des eaux aug-
mente avec la profondeur dans les aquiféres libres. Pen-
dant les périodes de faible recharge, de I'eau de plus
en plus ancienne doit étre pompée pour compenser le
déficit. Dés que I'alimentation redevient normale, les
ages moyens recommencent a diminuer. Au stade final
d'un aquifere épuisé en eau ancienne, I'age isotopique
de I'eau pompée devrait se rapprocher de celui de I'eau
fraichement infiltrée. Certains échantillons récoltés en
1981 ont des ages plus récents que des échantillons
de 1969, ce qui montre que le bilan en eau était déja
déficitaire dans les années 70. On pompe moins d'eau
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ancienne en 1981 que I'on n’en pompait en 1969.
Dans la zone centrale, les valeurs en 'C, tritium et

8'3C sont tres stables. Ce comportement est di a un
gradient vertical en *C constant dans le temps dans
cette partie de I'aquifere. Les ages isotopiques excédant
7000 ans, il n'y a pas beaucoup d'eau récente mise en
jeu. De ce fait, un mélange de composition stable dans
le temps d'eaux récentes et anciennes peut étre pompé
sur de longues périodes de temps. Dans la zone est, on
distingue deux tendances:

Age d([exl;eoéau] Zone est
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Figure 2.6 Caractéristiques de l'aquifére. En bas: Variations tem-
porelles des précipitations P (trait noir) et du débit d'exploitation de
I'aquifére (A: Aquitanien uniquement, T: total). En haut: Variations du
niveau de la nappe (traits noirs en escalier), et ages au 'C (traits gris
avec numéro du puits d'observation) pour les trois zones du bassin NE
de Mainz (d'aprés Geyh & Sonne 1983).



e Les ages au "C augmentent progressivement
dans cette zone tant que les eaux récentes sont
moins abondantes que les eaux anciennes (du fait
de I'éloignement de la zone d'alimentation par
exemple). L'eau récente est pompée, et les ages
au 'C augmentent. Mais quand I'alimentation de
I'aquifere augmente, les ressources récentes de la
zone centrale peuvent alors étre mobilisées.

e Certains puits situés a proximité ou directement
dans le lit du Rhin montrent une diminution im-
portante des activités en tritium et en C pendant
les années pauvres en précipitations. Ceci est d( a
un apport d'eau récente provenant des alluvions,
comme I'a confirmé I'hydrochimie.

Bien que cette méthode ne permette pas de quantifier
I'évolution des ressources en eau d'un aquifére, elle
garde tout son intérét dans un but de surveillance qua-
litative de son bilan. Sans aucun tracage artificiel, il est
possible de déceler tout déséquilibre entre alimentation
de I'aquifere et prélévements d’exploitation.

2.1.5 Ages radiométriques
et temps de séjour moyen

Par abus de langage, on emploie souvent le terme de
datation pour les interprétations du tritium et d'autres
radio-isotopes comme le carbone-14 et le chlore-36. Or
cet age n'est que la transcription d'activités en tritium
ou en carbone-14 en termes de temps. L'age radiome-
trique d'une eau souterraine est en fait I'age moyen
d'un mélange de nombreux écoulements élémentaires
(Fritz & Fontes, 1980). La datation des eaux souterrai-
nes ne se limite pas uniquement a déterminer un age.
C'est toute une répartition des ages qu'il faut détermi-
ner (voir 1.3).

La période de demi-vie du tritium (12,43 a) limite son
usage aux eaux qui ont été rechargées au moins en
partie durant les derniéres décennies. Ses applications
hydrogéologiques sont donc limitées aux études de

la zone non saturée, des eaux peu profondes, des
systemes fracturés, et des karsts (Payne, 1988). En
I'absence de tritium, la datation par le carbone-14 peut
étre tentée. Cependant, cet isotope étant présent dans
I'eau sous forme de carbonates, il est tres sensible au
comportement chimique de la formation aquifere et
de I'eau qu’elle contient. Le pH du milieu joue pour cet
isotope un réle prépondérant, et oblige soit a dévelop-
per des études hydrochimiques poussées, soit a faire
des hypothéses parfois sujettes a caution.

Méthode semi-quantitative

Les valeurs d'entrée du tritium dans les précipitations
varient fortement d'un endroit a un autre, selon les
saisons ou les années. Des mélanges complexes se
créent dans la plupart des aquiféres, et le mode de
meélange ainsi que son ampleur sont souvent inconnus.
Il est donc difficile d'estimer I'age d'une eau si I'on

ne dispose pas d'une série d'analyses (voir 3.2.3) qui
permette de dégager une évolution des teneurs sur de
nombreuses années et de choisir le modéle approprié.
En premiére approximation, une «recette» semi-quanti-
tative permet d’estimer grossiérement I'age d'une eau a
partir d'un seul échantillon. Le Tableau 2.1, basé sur les
données publiées par Blavoux et Letolle (1995), donne
la démarche a suivre.

supérieure

Activité non de 2 de 10
mesurée  mesurable alout a20UT a20uT
Temps Eauisolée  Apport d'eau Eau infiltrée  Age moyen
de de I'atmos-  post-nuclé-  durant la de quelques
séjour  phére depuis aire dans une derniere dé-  dizaines
moyen 1952 eau ancienne cennie, ou  d‘années

mélange

d'eaux

anciennes

et post-

nucléaires

Tableau 2.1 Premiére approximation du temps de séjour moyen de
I'eau dans un aquifére, sur la base d'une unique mesure de I'activité
en tritium (modifié d'apreés Blavoux et Letolle, 1995).

Méthode du pic d'activité de 1963

Le pic d'activité en tritium dans I'atmosphere survenu
en 1963 (voir 1.2.5) est utilisé pour étudier l'infiltration
de I'eau a travers la zone non saturée, et pour estimer
la recharge moyenne. Le systeme ne doit pas étre le
siege de mélanges, I'idéal étant un écoulement de type
«piston» (piston flow). On localise alors le pic de con-
centration de 1963 sur un profil vertical. Pour cela, des
données locales d'observation des activités en tritium
dans les précipitations (du réseau mondial de I'lAEA par
exemple) sont corrigées afin de savoir quelle activité
présente actuellement une eau infiltrée a une certaine
date. En comparant les activités mesurées dans le sol et
ces activités «datées», on peut déterminer a quelle pro-
fondeur se trouve une eau infiltrée a une date connue.
Cette profondeur et cette date permettent d'estimer la
vitesse d'infiltration. Si I'on connait la teneur en eau du
sol, on peut en déduire le volume annuel qui s'infiltre.
Mazor (1991) donne un certain nombre d'exemples

de cette méthode du pic, dont un d'entre eux est repris
en2.1.2.
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Modélisation mathématique

La modélisation permet de résoudre les problemes dans
le cas ol les mélanges ne sont plus négligeables. Un
apercu des principes de la modélisation par les modeles
empiriques ayant été exposé en 1.3, nous présenterons
I'exemple suivant sans revenir sur la théorie.

Pour estimer le temps de séjour souterrain moyen de
I'eau d'une petite source (Q=0,5 a 5 1 x s77) située sur la
pente du Massenberg pres de Grafendorf en Autriche,
Maloszewski et Zuber (1982) ont testé deux nouveaux
modeles et les ont comparés a des résultats obtenus
auparavant sur la méme source par deux auteurs diffé-
rents.

La fonction d'entrée du tritium dans I'aquifere était
connue, et I'ajustement des courbes a donc pu se
limiter aux parametres principaux. La Figure 2.7 montre
que tous les résultats sont du méme ordre de grandeur.
Le couplage d'un modele exponentiel et d'un modele
en piston (EPM, courbe 3 de la Figure 2.7) donne I'es-
timation maximale de 9,5 a. Ce couplage indique que
dans cette configuration, les eaux présentant une dis-
tribution exponentielle des temps de séjour constituent
environ la moitié du volume total (rapport n=2). Les
auteurs précisent que ce résultat est en accord avec la
modélisation par cellules de mélange (FSM) qui nécessi-
tait dans le cas 1 de la Figure 2.7 un rapport ) de 2,4 et
dans le cas 2 un rapport n de 2,6. Le modele dispersif
(DM-C4, courbe 4) donne un résultat intermédiaire de
8 a et un paramétre de dispersion de 0,09. Tous ces
résultats montrent que le temps de séjour moyen doit
étre de I'ordre de huit années.

L'exemple sur le Massenberg montre que le modele
FSM (a cellules de mélange) donne moins d’informa-
tions sur le comportement physique de I'aquifere que le
modele DM ou qu‘un couplage EPM. Ces derniers four-
nissent une estimation de la dispersion ou de la fraction
de volume présentant une distribution exponentielle
des temps de transit, alors que le premier nécessite de
connaitre ces informations avant méme de choisir le
type de modeéle.

Les résultats fournis par les modéles sont treés précis,
mais il ne s'agit au mieux que d’'ages radiométriques.
Nous I'avons vu, dans le cas de mélanges dans I'aqui-
fere, seuls les modeéles permettent de tenir compte de
la variabilité du signal d'entrée en tritium. On devra
donc utiliser ces résultats avec précautions, en testant
plusieurs modeles. Le choix du type de modéle est dé-
terminant et doit tenir compte de tous les parametres
du systeme.
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1) FSM, T=8,1 a; Przewlocki & Yurtsever (1974)
2) FSM, T=7,5 a; Przewlocki (1975)

o 3) EPM, T=9,5 a, n=2,1
50—,/ /° SNl 4)DM-Cy, T=8,0 a, DAvx=0,09
’ 1 .

e Points expérimentaux
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Figure 2.7 Interprétation des temps de séjour de la source St-29 pres
de Grafendorf en Autriche. FSM = modéle a cellules de mélange;
EPM = couplage d'un modéle exponentiel et d'un modeéle en piston;
DM-C;; = modele dispersif avec échantillonnage a I'exutoire; T =
temps de transit en années; 1 = rapport du volume total sur le vo-
lume présentant une distribution exponentielle des temps de transit;
D/vx = parametre de dispersion (d'apres Maloszewski & Zuber, 1982).

2.1.6 Connexions entre aquiferes

Les connexions entre aquiféres peuvent étre mises

en évidence sur la base de la piézométrie, de I'hydro-
chimie, du bilan en eau et de la géologie structurale.
Dans certains cas (aquiferes carbonatés par exemple),
la connexion entre plusieurs aquiferes peut étre difficile
a prouver car la piézométrie ne peut pas toujours étre
établie. La connaissance d'une connexion a l'aide
d'une autre méthode aidera a évaluer les ressources en
eau et a prévoir |'altération de la qualité des eaux. Ce
genre d'étude peut étre mené a l'aide des parameétres
physico-chimiques spécifiques des deux masses d'eau.
Mais I'oxygene-18 et le deutérium étant conservatifs
des qu'ils atteignent le niveau de la nappe, I'usage de
ces isotopes représente souvent |'outil le plus efficace
pour étudier la possibilité d'une connexion. A condition
bien str que la signature isotopique des deux aquiferes
soit suffisamment différente. Si les deux systéemes sont
trop semblables, on fait appel au tritium ou au carbo-
ne-14. Dans certains cas, le carbone-13 et le soufre-34
ont été utilisés. Comme nous I'avons vu en 1.1.2, sur
un graphe deutérium en fonction de I'oxygéne-18, un
mélange entre deux eaux définira un segment de droite
entre les points représentatifs des deux aquiféres.

Le Sahara a livré de bons exemples de connexions entre
aquiféres, par exemple dans I'étude tres complete de
Gonfiantini et al. (1974). L'aquifére des grés du Conti-
nental Intercalaire (Crétacé inférieur) s'étend du Maroc



a la Vallée du Nil ot il prend le nom d'aquifere des grés
nubiens (Figure 2.8). Dans sa partie est, le Continen-

tal Intercalaire n'affleure pas. L'aquifére-est confiné et
les 3'80 sont stables vers -8 %o. Dans sa partie ouest,
I'aquifere n'est plus confiné et est rechargé par les
affleurement du Gourara, du Touat et du Tidikelt aux
abords du plateau crétacé du Tademait. Au nord du
Gourara, le Continental Intercalaire est recouvert par le
complexe du Grand Erg Occidental. Des analyses isoto-
piques détaillées montrent que I'eau du Grand Erg Oc-
cidental présente des 8'®0 typiques de -5 %o. La surface
piézométrique de I'aquifere du Grand Erg Occidental se
situe plusieurs métres au-dessus de celle du Continental
Intercalaire, et des connexions sont possibles puisqu'il
n'y a pas de niveau imperméable entre les deux (la base
du Grand Erg est probablement constituée de calcaires
fissurés).

Dans le Gourara, le Continental Intercalaire est rechargé
par la partie sud du Grand Erg. En allant vers le sud, le
Continental Intercalaire s'enfonce sous le plateau du Ta-
demait dont la base contient des niveaux impermeables
d'argiles. Ici, les teneurs en 8'80 de I'aquifere du Con-
tinental Intercalaire subissent une baisse qui les rappro-
che des valeurs typiques de la circulation générale dans
la partie confinée de I'aquifére, soit -8 %o (Figure 2.9).

50 100 kv

Cedi illustre la diminution de la contribution du Grand
Erg au Continental Intercalaire sous le plateau du Ta-
demait, ce que confirme la piézométrie. Dans la région
du Golfe de Gabeés (sud de la Tunisie), le Continental
Intercalaire est affecté par un dense réseau de failles
verticales. La piézométrie indique que cette région

est une zone de décharge. Le Continental Intercalaire
est recouvert par des niveaux calcaires imperméables,
puis par un autre aquifére lui méme confiné dans les
calcaires, grés et dolomies crétacés du Complexe Ter-
minal. Des différences dans les niveaux piézométriques
suggeérent que le Continental Intercalaire communique
avec le Complexe Terminal par le réseau de failles. Les
données isotopiques confirment cette hypothese.

Sur un diagramme &°H / 8'80, les points correspondant
a la région faillée se placent sur le segment de droite
reliant les valeurs typiques du Continental Intercalaire et
du Complexe Terminal (Figure 2.10).

Cette étude de grande ampleur sur les eaux souterrai-
nes du Sahara est I'exemple type de I'étude des com-
munications entre différents aquiféres par les isotopes
du milieu. Une démarche analogue peut bien entendu
étre appliquée a des aquiféres aux dimensions plus
réduites, comme ceux que I'on trouve en Europe.
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Figure 2.9 Isotopes stables dans I'aquifere du Continental Intercalaire
dans le Sahara nord-ouest (ici non confiné), figurés par les petits
cercles blancs. A = moyenne pour le Continental Intercalaire dans sa
partie confinée; B = moyenne pour le Grand Erg (d’aprés Gonfiantini
et al., 1974). La droite du haut correspond a la ligne météorique
globale (voir 1.1.5). D = deutérium (°H).
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Figure 2.10 Mélange entre les eaux du Continental Intercalaire (A)
et du Complexe Terminal (B) dans la zone du Golfe de Gabes, sud de
la Tunisie (d'aprés Gonfiantini et al., 1974). Les petits cercles blancs
symbolisent les mesures ponctuelles. La droite du haut correspond a
la ligne météorique globale (voir 1.1.5). D = deutérium (?H).
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2.1.7 Mécanismes de salinisation

Au cours de I'exploitation d'eaux souterraines, on ob-
serve parfois une augmentation de la salinité de I'eau.
Ce probleme, que I'on retrouve par exemple dans la
station de traitement El-America alimentant 15% de la
ville du Caire, conditionne fortement la potabilité des
eaux (Awad et al., 1990). Afin de mettre en oeuvre des
mesures de réhabilitation, I'origine de la salinisation
doit étre déterminée. Il y a plusieurs causes possibles de
salinisation des eaux souterraines (Gat, 1975):

e intrusion d'eau salée (eau de mer, eau de surface
chargée en sels dissous, paléo-saumure voire
méme exhalation magmatique) dans I'aquifere,

e concentration des sels dissous par évaporation,

e dissolution par I'eau de percolation de sels conte-
nus dans des roches évaporitiques ou non,

e rétention et concentration par ultra-filtration
(a travers des argiles par exemple),

e infiltration d’eau de surface de mauvaise qualité
(eau d'irrigation par exemple).

L'hydrochimie peut contribuer a résoudre le probléeme
de I'origine de la salinisation. Mais ici encore, la com-
binaison des isotopes stables et des espéces ioniques
(chlorures en particulier), permet au moins d'éliminer
certaines des causes possibles de la salinité, et habituel-
lement la cause primaire peut étre identifiée. Le tritium
et le carbone-14 peuvent permettre en plus de différen-
cier des eaux récentes d'eaux fossiles. Enfin, le carbone-
13 et le soufre-34 sont bien appropriés pour distinguer
I'eau de mer de I'eau de pluie (Moser & Rauert, 1980).
Si l'intrusion d’eau de mer est la cause principale de

la salinité, alors sur un graphe deutérium/oxygene-18
I'eau considérée va se placer sur la droite passant par
les points représentatifs de I'eau de mer et de l'eau la
moins salée de I'aquifere. Ces isotopes stables et les
chlorures sont liés par une corrélation positive. Finale-
ment, aucun échantillon ne devrait présenter de dévia-
tion isotopique supérieure a celle de I'eau de mer. Cette
technique pose deux-problemes (Payne, 1988):

e Les intrusions d'eau de mer ont lieu la plupart
du temps prés des cotes la ot I'eau douce sou-
terraine n'est pas tres pauvre en isotopes lourds.
Avec des compositions en oxygene-18 proches de
-5 %o, on ne pourra détecter un apport d'eau de
mer que si sa contribution dépasse 5 %.

e Un probleme survient des que I'on cherche a
répondre a la question: «y a-t-il eu ou non intru-
sion d'eau de mer?» On utilisera pour résoudre ce
probléme une droite de régression entre le deuté-
rium et I'oxygene-18 ou entre I'oxygéene-18 et les
chlorures. Mais pour vérifier si la droite de mé-



lange passe par le point représentatif de I'eau de
mer, c'est I'écart-type de la régression qui doit étre
utilisé et non pas la droite elle-méme. On devra
choisir un intervalle de confiance donné autour de
la droite pour confirmer ou infirmer la possibilité
d’une intrusion d‘eau de mer. Il est alors possible
que, dans l'intervalle de confiance choisi, la droite
de régression ne passe pas par le point représen-
tatif de I'eau de mer, bien que cette derniere soit
la cause de la salinisation. Ce probleme apparait
en particulier quand la composition isotopique

de I'eau souterraine est trés différente de celle de
I'eau de mer.

La Figure 2.11 montre I'exemple simple mais spec-
taculaire d’un aquiféere prés de Marseille (Merlivat &
Vuillaume, 1970). Deux profils ont été effectués dans
des forages distants de quelques kilometres et alignés
suivant la direction de I"écoulement de I'eau souterraine
(perpendiculairement a la cote). Le fort enrichissement
en deutérium a partir de 14 m de profondeur dans

le forage le plus proche de la cote (forage 1) montre
clairement l'intrusion d’eau en provenance de la mer
Méditerranée.

Dans d'autres cas, les réflexions suivantes sont utiles:
Sila cause de la salinité est due a la concentration des
sels dissous par évaporation, alors la régression du deu-
térium en fonction de I'oxygéne-18 sera typique d'un
processus d'évaporation avec une pente entre 4 et 6. La
corrélation entre un de ces deux isotopes et une espéce
ionique comme les chlorures sera positive.

Dans le cas ou la salinité est due a la dissolution de sels
évaporitiques, il n'y a pas d'altération de la composition
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Vuillaume, 1970).

en isotopes stables de |'eau de percolation. De plus, il
n'y a pas de corrélation entre les isotopes stables et les
espeéces ioniques. Benavente et al. (1990) ont étudié ce
phénomene de dilution simple en mettant en relation
I'oxygeéne-18 et la conductivité. Le lessivage est en
général tres localisé et les sels dissous ne sont pas trans-
portés sur de grandes distances. Fritz & Frape (1980)
ont étudié la composition chimique et isotopique des
eaux souterraines salées du Bouclier canadien. Ces eaux
sont souvent drainées par des forages ou des réseaux
de fractures dépassant les 1000 m de profondeur, et
sont parfois trés chargées en sels (plus de 100 g x I'").
Elles sont chimiquement différentes des eaux de mer, et
sur un graphe deutérium/oxygéne-18, elles se placent
au-dessus de la ligne météorique représentative des
eaux souterraines «normales». La cause de la position
«atypique» de ces eaux par rapport a la droite météori-
que n'est toujours pas clairement établie. Il est possible
que des interactions de basse température avec les mi-
néraux silicatés jouent un réle (J.-L. Michelot, Laboratoi-
re d'hydrologie et de géochimie isotopique, Université
de Paris-Sud, Communication-personnelle, 20071).

Un exemple de la combinaison de deux processus de
salinisation sur un méme aquifere est donné par Kattan
(1996) sur un aquifére dans un massif fissuré de la Ré-
publique Arabe de Syrie. La concentration en chlorures
est représentée sur la Figure 2.12 en fonction de 880
pour un certain nombre d'échantillons de I'aquifere.
Cette relation suggére deux processus pouvant expli-
quer I"augmentation de la salinité :

e Enrichissement par évaporation (pour les échan-
tillons 24, 27, et 48).

e Enrichissement par dissolution des sels du sol. Les
rapports isotopiques ne changent pas quand la
concentration en chlorures augmente (puits 32,
33, 34, 50 et 56).

2.1.8 Application des méthodes isotopiques
a I'hydrologie des massifs fissurés

A titre de conclusion pour I'étude des ressources en eau
par les méthodes isotopiques, deux types particuliers de
systémes hydrogéologiques seront présentés: les aqui-
feres fissurés non-carbonatés et les réseaux karstiques.
Bien que les roches fracturées couvrent un tiers de la
surface des continents, leur étude hydrologique reste
trés lacunaire. En général, I'exploitation des ressources
en eau se fait dans les parties altérées et donc poreuses
des roches fracturées, la ol les méthodes classiques

de I'hydrogéologie peuvent étre appliquées (carte
piézométrique, gradient hydraulique, test de pompage
etc.). Si les isotopes permettent d'estimer les altitudes
moyennes des bassins versants et les temps de séjour
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par les méthodes vues en 2.1.1 et 2.1.2, ils peuvent
également contribuer a résoudre les problémes sui-
vants:

* l'eau d'un bassin versant donné se mélange-t-elle
correctement ou non au sein du systéme fracturé?

» Le flux et le renouvellement des ressources en eau
sont-ils significatifs?

Si I'on mesure de larges différences dans les isotopes
stables, le cas est simple et I'on peut alors répondre
négativement a la premiére question. Dans un tel cas,
nous sommes en présence de plusieurs systémes indé-
pendants, chacun d’entre eux ayant ses propres carac-
téristiques hydrauliques. Si les isotopes suggérent une
bonne homogénéité des eaux souterraines, on ne doit
pas pour autant considérer que le systéme est constitué
par un aquifére unique. Une composition homogéne en
isotopes stables peut étre due a des apports d'eau d'un
épisode pluvieux unique ou d'eau déja bien mélangée
avant son entrée dans I'aquifére (crue de riviere, com-
munication avec un aquifere poreux et bien mélangé).
On peut répondre positivement a la deuxieme ques-
tion si le tritium est présent dans I'eau. Les variations
de la teneur en tritium peuvent aider a prouver I'hé-
térogéneité de systéemes pour lesquels la composition
en isotopes stables est constante. Des compositions
variables en tritium peuvent signifier que malgré I'ho-
mogénéité du systeme, les lignes de courant sont assez
différentes pour que les variations de temps de transit
soient détectées par ce radioisotope. Une composition
homogene en tritium et en isotopes stables peut étre
attribuée a un bon mélange ou a un épisode unique de

recharge (crue par.exemple). L'absence de tritium sera

un indicateur d'une faible recharge, voire de I'absence
de recharge. Des variations en isotopes stables accom-
pagnées d'activités constantes en tritium sont typiques
des systemes rapides subissant une évaporation ou des
échanges géothermiques.

Roches fissurées non-carbonatées

On considere généralement que les aquiféres des
roches fissurées non carbonatées ont une importance
économique limitée. C'est pourquoi les études sur ce
sujet sont rares, et ne font référence aux isotopes du
milieu que dans des cas exceptionnels. Un exemple trés
complet d'étude hydrogéologique multi-disciplinaire
dans laquelle les isotopes ont joué un grand réle est
présenté par Kattan (1996). Une partie de cette étude a
déja été utilisée pour illustrer les mécanismes de salini-
sation au chapitre précédent.

L'eau de I'aquifére basaltique fissuré du Bassin de
Yarmouk (République Arabe de Syrie) a été étudiée a
I'aide des techniques chimiques et isotopiques. Nous
allons nous attacher a la partie isotopique. La Figure
2.13 montre que les sources du Jurassique supérieur et
les sources des Monts Arab et Hermon se placent sur
la ligne météorique de la Méditerranée orientale. Par
contre, les données des sources principales s'éloignent
significativement de cette droite. Les eaux de la zone
centrale sont dans une position intermédiaire entre les
sources principales et les sources des montagnes.

La déviation de ces données par rapport a la ligne mé-
téorique méditerranéenne implique la combinaison

de processus d'évaporation et de mélange, plutot
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qu’un seul mécanisme d'évaporation (voir ci-dessous,
enseignements du tritium et du carbone-14). En
d’autres termes, on peut dire que les eaux souterraines
de la zone centrale sont un mélange d'eau rechargée
dans les montagnes avoisinantes et d’eau d'irrigation
fortement minéralisée et enrichie en isotopes lourds par
évaporation. En effet, les isotopes stables ont suggéré
deux processus de salinisation ( voir 2.1.7). Le tritium et
le carbone-14 pour leur part ont fourni des renseigne-
ments sur les directions d'écoulement et sur les vitesses
effectives de I'eau. Les activités en tritium diminuent
des bassins versants (ici les Monts Arab et Hermon) aux
sources principales de la vallée. Les ages radiométriques
calculés a I'aide du carbone-14 par trois méthodes
différentes ont permis d'estimer des vitesses de

1 a7 mxa' dans les régions montagneuses, et de

20 a 60 m x a”' dans la zone des sources principales.

Réseaux karstiques carbonatés

Dans les régions méditerranéennes, et en Afrique du
nord par exemple, les roches carbonatées sont souvent
les seules sources d'eau de bonne qualité (Abdesselam
et al., 1990). Mais, du fait de la complexité géométri-
que des réseaux karstiques et des variations de chemi-
nement de I'eau en fonction des débits, il est difficile
de localiser les impluviums (zones d'alimentation) des
réservoirs karstiques. Pour résoudre les problemes
hydrologiques et de gestion des eaux dans les karsts,
on utilise le plus souvent des méthodes de tracage.
Ces méthodes donnent des renseignements sur les
chemins parcourus et les temps de séjour, ainsi que sur
le volume du réservoir karstique. Du tritium artificiel
injecté a déja été utilisé comme traceur pour étudier
les relations entre des pertes et des sources, mais les
quantités nécessaires de tritium étant trop importantes,
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Figure 2.13 Relation oxygéne-18/deutérium dans les sources du Bas-
sin de Yarmouk, République Arabe de Syrie (d'aprés Kattan, 1996).

ce type d'essais a été abandonné. D'autre part, I'utili-
sation de substances tracantes ne représente qu'une
image instantanée du comportement d'une partie de
I'eau karstique, dépendant des conditions météorologi-
ques du moment. La mesure des variations en isotopes
du milieu permet une différenciation dans le temps

et dans I'espace de la provenance de I'eau karstique.
La localisation des bassins versants ou des impluviums
nécessite de connaitre la relation entre les isotopes sta-
bles et I'altitude (voir 2.1.1). L'idéal est de déterminer
cette corrélation au cas par cas, en tenant compte de
I'évolution dans le temps des compositions isotopiques.
Pearson et al. (1991) donnent entre autre pour le Jura
central suisse les compositions en oxygene-18 et en
deutérium des eaux en fonction de I'altitude moyenne
de recharge. A titre d'exemple, voici quelques gra-
dients en §'80 en fonction de I'altitude pour différentes
régions:

e Jura central suisse: -0,20 %o pour 100 m de
dénivelé, Pearson et al. (1991).

e Jura nord-est et sud de la Forét-Noire:
-0,19 %0/100 m, Pearson et al. (1991).

e Jura francais: -0,18 a -0,20 %0/100 m,
Blavoux & Mudry (1990).

e Vaucluse: -0,16 a-0,23 %0/100 m,
Blavoux & Mudry (1990).

e Aquiferes karstiques des Sierras de Cazorla
et de Segura (Espagne):
-0,28 %0/100m, Cruz-San Julian et al. (1990).

L'étude de I'hydrodynamique de deux systemes kars-
tiques autrichiens (Harum et al., 1990) a montré que
deux sources karstiques principales situées dans le
méme massif drainent deux systemes distincts en pé-
riode d'étiage ou de débit moyen. Ces deux aquiferes
différent tant par leur composition hydrochimique que
par leurs isotopes stables, ce qui est di aux différentes
conditions d'infiltration dans leurs bassins versants.

Par contre une comparaison de la distribution statisti-
que des teneurs en oxygeéne-18 de deux sources d'un
massif karstique de Haute-Savoie (France) a montré
que la méme zone de recharge située vers 1500 m est
commune & deux sources (Mudry et al., 1990). Le faible
écart type de la distribution des teneurs en oxygéne-18
d’une des sources traduit un mélange des recharges
successives dans un réservoir important. L'étalement
des valeurs pour I'autre source indique I'absence d'un
réservoir développé.

Les processus d'écoulement dans la zone non saturée
d'un systéme karstique ont été étudiés par Chapman
et al. (1992). Le suintement domine et homogénéise la
composition en isotopes stables. Les activités en tritium

41



ont donné des temps de transit de I'ordre de la dizaine
d’années. L'eau s’enrichit en isotopes stables sous I'ac-
tion des circulations d'air qui traversent le réseau.

Des analyses corrélationnelles et spectrales des isotopes
du milieu (Bakalowicz & Jusserand, 1987) ont permis de
caractériser I'infiltration responsable de I'altération des
oeuvres pariétales préhistoriques de la grotte de Niaux
(Ariege, France). L'écoulement est lent (I'eau met au
moins 10 semaines pourparcourir 300 m), et I'aire de
recharge est bien définie. Le signal d'entrée est consi-
dérablement amorti du fait de la présence d'un milieu
hautement dispersif a proximité de la surface.
Wendebourg (1990) a pu estimer le débit total dans les
calcaires karstifiés du Malm des massifs jurassiens soua-
bes et franconiens (Allemagne) par modélisation numé-
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Figure 2.14 Apercu synthétique des données physico-chimiques et
isotopiques de I'eau a la source de I'Areuse en fonction de I'hydro-
gramme. o coefficient de tarissement (d'aprés Schotterer et al., 1987).
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rique du transport des isotopes du milieu a I'échelle du
bassin. Ce débit est estimé entre 0,2 et 0,3 m*xs'. Dans
les parties profondes de I'aquifére, sous une épaisse
couche de molasse, les vitesses calculées sont si faibles
que la diffusion moléculaire I'emporte sur la convection.
Schotterer et al. (1987) ont montré qu'en période
d'étiage les caractéristiques physico-chimiques de I'eau
a I'exutoire d'un systeme karstique ne sont pas toujours
stables, contrairement a ce qui est en général admis.
‘étude de la source de I'Areuse
dans le Jura neuchételois (Suisse). La stabilité de la
conductivité (minéralisation totale) est accompagnée
de fortes variations du sodium, de la température, de
I'oxygene-18 et du tritium (Figure 2.14).
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Figure 2.15 Isotopes dans la source de I'Areuse et dans son bassin
versant. Traits continus: oxygéene-18 et tritium dans les précipitations
du bassin de la source de I'Areuse; traits interrompus: moyennes res-
pectives; points noirs: valeurs correspondantes dans I'eau de la source
pendant I'étiage d'octobre a décembre 1978 (d’ apres Schotterer et
al., 1987).



Les isotopes montrent que la source n'est pas alimentée
3 partir d'un réservoir homogénéisé et uniformément
distribué par les fractures de la roche, mais qu'elle
débite des eaux qui représentent des «paquets» bien
individualisés au sein de blocs capacitifs. Sur la Figure
2.15 sont représentées les teneurs isotopiques de la
source de I'Areuse (d'octobre a décembre 1978), et cel-
les de la pluie dans le bassin versant de la source pour
I'année 1978.

Les teneurs en tritium et en oxygene-18 a la source
durant I'étiage sont toutes plus élevées que les valeurs
moyennes annuelles dans les précipitations (-10,4 %o

et 95 UT respectivement). On peut donc penser que les
«paquets d'eau» qui arrivent a I'exutoire sont presque
exclusivement constitués d'eau de pluie de I'été. Un
événement de recharge d'eau fraichement infiltrée peut
rester plus ou moins longtemps stocké dans les blocs
capacitifs et peut de temps a autre arriver a I'exutoire
sans se mélanger complétement aux eaux anciennes
qui alimentent normalement la source pendant I'étiage.
Ces résultats, bien que qualitatifs, sont tres importants
pour la décomposition des hydrogrammes des systéemes
karstiques (voir 2.4.3), car on admet généralement que
le tarissement de la source traduit une vidange d'un réser-
voir dont les propriétés sont homogenes et isotropes.
Les différents traceurs naturels, dont les isotopes, ont
permis de mettre en évidence le comportement complexe
des blocs capacitifs peu perméables en période d'étiage.

2.2 Eaux thérmales

Le premier résultat des techniques utilisant les isotopes
du milieu sur I'étude des ressources géothermiques a
été la réfutation de I'hypotheése selon laquelle les flui-
des hydrothermaux ont une origine magmatique. Leur
origine météorique a été prouvée par les isotopes sta-
bles. De la méme facon, on a pu montrer que les eaux
minérales francaises ont toutes une origine météorique
(Blavoux & Letolle, 1995). Les eaux thermales et miné-
rales sont souvent présentées simultanément. Nous ne
traiterons ici que des eaux thermales, les eaux minérales
relevant souvent plus du concept juridique que scien-
tifique. Les lecteurs intéressés trouveront en 2.1.1 un
court extrait de I'article de Blavoux & Letolle (1995) sur
I'eau minérale d'Evian (France). Eisenlohr et al. (1996)
montrent I'intérét des investigations isotopiques a
I"échelle régionale sur les eaux froides pour caractériser
les conditions de la recharge des zones géothermales,
par exemple du nord-est de la Turquie. Les interpré-
tations des teneurs en isotopes sont cependant plus
fréquentes a petite échelle, et complétent tres effica-
cement les méthodes hydrochimiques classiques pour
déterminer I'origine des eaux thermales. '

2.2.1 Origine des eaux thermales

Pour les eaux chaudes, en général pour les eaux a plus
de 100°C, il a été montré que les points représentatifs
des compositions isotopiques ne se situent pas sur une
ligne météorique locale (Truesdell & Hulston in Fritz &
Fontes, 1980; Panichi & Gonfiantini, 1978 et Panichi

& Gonfiantini in IAEA, 1981). Quand la température
augmente, on observe une dérive positive systématique
de I'oxygéne-18 dans I'eau, et une dérive négative dans
les roches. Ce phénomene est attribué a des échanges
d’oxygéne entre I'eau et les silicates des roches. Les
roches contenant relativement peu d'hydrogéne, cet
échange n'est pas observable pour le deutérium, a
I'exception de quelques sources acides. L'amplitude de
cet échange isotopique est fonction des §'80 d'origine
dans I'eau et dans les roches, de la minéralogie et de la
texture des roches, de la température, du rapport volu-
mique eau/roche et des surfaces d'échange, ainsi que
du temps de contact. L'eau des systémes contenant des
roches carbonatées montre de forts enrichissements en
oxygeéne-18. Des échanges importants d'oxygéene-18
avec les roches carbonatées sont également observés

a des températures trés basses (proches de 10°C) dans
les champs pétroliferes ou les rapports eau/roche sont
particulierement bas et les temps de contact tres

longs. Sur la base de cette dérive en oxygéne-18, il est
possible de retrouver la composition de I'eau d'origine
sur la droite des précipitations, et de Ia, I'origine de
I'eau froide alimentant le systeme hydrothermal. Si I'on
connait la ligne météorique et la composition isotopi-
que de |'eau étudiée, alors sur un graphe deutérium en
fonction de I'oxygéne-18, le point représentatif de I'eau
froide alimentant le systéme sera situé sur la droite
météorique et aura la méme composition en deutérium
que I'échantillon étudié. Cette dérive en oxygene-18
semble avoir lieu dans toutes les zones géothermales,
et presque uniquement dans celles-ci. Pendant le
transport des fluides vers la surface, on observe souvent
un refroidissement par conduction, par mélange avec
des eaux plus froides, ou par ébullition avec dégazage
(Hulston, 1977 rapporte un enrichissement en
oxygene-18 de plus de 1 %o sur les eaux thermales des
Broadlands en Nouvelle-Zélande). La méthode présentée
ci-dessus n‘est applicable que si ce refroidissement se
fait par conduction. L'estimation de la composition
isotopique du fluide en profondeur a partir de mesures
sur le fluide aprés sa remontée doit tenir compte des
nombreux processus physico-chimiques pouvant modi-
fier la composition isotopique de I'eau. Il est également
possible que I'eau d'origine trouvée a I'aide de cette
méthode soit plus pauvre en isotopes stables que I'eau
observée habituellement dans les aquiféres. Ce phéno-
meéne peut signifier que le systeme géothermique est
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rechargé a plus haute altitude que les eaux souterraines
locales. Dans le cas d'un systéme géothermal japonais
influencé par des lacs de caldeira, Sakai & Matsubaya
(1977) ont montré que I'eau des lacs enrichie en isoto-
pes lourds pouvait servir de traceur hydrologique. Les
teneurs isotopiques ainsi que les teneurs en chlorures
ont permis d'analyser les bilans en eau d'un lac et d'un
systeme géothermal dans une caldeira.

Pour les eaux géothermales de la Suisse, Vuataz (1983)
montre que la température des réservoirs est trop

basse pour que ces échanges d’'oxygéne-18 soient
significatifs. Tous les points représentatifs des eaux ther-
males de Suisse et des régions alpines adjacentes
s'alignent sur la droite météorique mondiale (voir
1.1.5). Seules les zones thermales de Baden, Schinz-
nach et Zurzach montrent un léger enrichissement en
oxygeéne-18, que Vuataz attribue soit a des échanges
isotopiques a haute température en profondeur, soit

a des mélanges avec des eaux connées. L'absence
d’échanges isotopiques permet d'établir un gradient de
variation de la composition isotopique en fonction de
I"altitude de la zone de recharge. A étant Ialtitude en
metres de la zone d'alimentation, Vuataz donne pour la
Suisse les relations:

A =-367x58'®0-3110
A =-45,9 x&H - 2650

2.2.2 Phénoménes de mélange

Des variations de composition en oxygéne-18 sont
fréquentes dans les systémes hydrothermaux et ont
lieu la plupart du temps dans les parties supérieures

du systeme. Deux hypothéses peuvent expliquer ce
phénomene: a) échanges avec les roches encaissantes
(voir 2.2.1); b) mélange avec des eaux de composi-
tion isotopique différente (eau de surface froide par
exemple). Les analyses chimiques permettent de faire
la distinction entre ces deux mécanismes qui peuvent
bien str coexister. Si I'on ne considére que la relation
oxygene-18/chlorures, la corrélation tendra vers une
exponentielle dans le premier cas si I'enrichissement
en chlorures est plus rapide que I'enrichissement en
oxygene-18 (roche encaissante riche en chlorures), alors
que la relation sera linéaire dans le cas d'un mélange,
I'enrichissement en chlorures étant proportionnel a
I'enrichissement en oxygéne-18. Un mélange avec une
eau de surface plus récente pourra également étre mar-
qué par un changement de I'activité en tritium. Clark
etal. (1989), par exemple, ont montré que les eaux
thermales libres de tritium d'un volcan de la Colombie-
Britannique se mélangent dans la zone d'émergence
avec 10 a 40% d'eaux non thermales.
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Pour appliquer les techniques isotopiques dans ce type
de problemes, trois conditions devraient étre vérifiées:
1) Le tritium ou le carbone-14 sont présents dans I'eau
récente et absents dans I'eau thermale. 2) Le radio-iso-
tope n'est pas éliminé apres mélange par désintégra-
tion radioactive ou par réaction avec les roches.

3) Seulement deux eaux homogénes sont impliquées
dans ce mélange. Dans ces conditions, les caractéris-
tiques isotopiques de I'eau thermale peuvent étre dé-
terminées indirectement a partir d'un mélange d'eaux,
sans analyse directe de I'eau thermale en profondeur.

2.2.3 Le facteur temps dans
les systemes hydrothermaux

Les systemes hydrothermaux ne sont pas figés. Les
isotopes du milieu sont particulierement bien adaptés
au controle de I'évolution temporelle d'un site géother-
mique en cours d'exploitation. La détection de faibles
variations dans le temps des teneurs isotopiques peut
aider a évaluer la stabilité temporelle d'un champ géo-
thermique, suivant le méme type d'approche que pour
les eaux non-thermales (voir 2.1.4).

Variations isotopiques en fonction du temps et du
taux d'exploitation

La baisse de teneur en gaz observée a Larderello
(Panichi & Gonfiantini, 1978), a été mise en relation
avec une augmentation de la proportion de vapeur
provenant de |'évaporation d'eau souterraine peu pro-
fonde et récente. Cette hypothése est confirmée par les
variations des 8'80 observées au cours du temps.

La Figure 2.16 montre schématiquement ces variations.
Il apparait que les puits de la zone centrale n'ont pas
subi de modification, ce qui indique qu'ils sont alimen-
tés jusqu’a maintenant par un type unique de vapeur,
probablement produite dans les profondeurs de la zone
centrale. Dans la zone périphérique caractérisée par
des 8'80 de -1 & -4 %o au sud et a I'est de Larderello,
les compositions isotopiques tendent vers des valeurs
positives.

Ceci est d(i a I'élargissement de la zone dans laquelle
la contribution de la vapeur profonde prévaut. Au con-
traire, dans la zone la plus externe (au sud et a l'ouest
de Larderello), ou les compositions atteignent des §'80
de -3 a -5 %o, la vapeur tend vers des valeurs négatives.
La contribution relative de I'eau provenant du niveau
perméable affleurant augmente.



Figure 2.16 Représentation schématique
des variations en oxygéne-18 dans des
échantillons de vapeur a Larderello, sur une
période de 5 ans. Les §'®0 sont représentés
par les traits continus et interrompus. Le sens
des fleches indique une augmentation ou
une baisse de la concentration en oxygene-
18 suivant qu'elles partent de valeurs plus
petites (plus négatives) ou plus grandes
(d'aprés Panichi & Gonfiantini, 1978).

2 km

Temps de séjour

Le tritium et le carbone-14 ne sont pas facilement uti-
lisables dans les systemes hydrothermaux pour estimer
les temps de séjour. La période de demi-vie du tritium
est souvent trop courte pour les durées mises en jeu, et
I"activité en carbone-14 est modifiée par des échanges
avec le gaz carbonique et les carbonates ne contenant
plus d'isotope radioactif. Le probléme de la teneur initiale
en carbone-14 est, ici, encore un probleme majeur. Le
tritium peut cependant donner des informations sur les
mélanges que subit I'eau thermale en rencontrant des
eaux plus récentes (Clark et al., 1989). L'argon-39 pour-
rait permettre a I'avenir d'estimer les temps de séjour
dans les systemes hydrothermaux.

Une méthode indirecte d'approximation des temps

de séjour par les isotopes du milieu est proposée par
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Arnason (1977 a) sur des systemes hydrothermaux is-
landais. La répartition géographique du deutérium dans
les précipitations, conséquence de la combinaison de
I'effet d'altitude et de I'effet de continentalité, permet
de comparer la composition en deutérium des eaux
souterraines a celle des précipitations. L'auteur sup-
pose que lorsqu’une source froide ou chaude présente
un 82H proche de la moyenne des précipitations de la
méme zone, la recharge est locale. La différence d'alti-
tude jusqu'au champ géothermal divisée par la dis-
tance donne le gradient hydraulique moyen. En testant
quelques valeurs pour I'épaisseur de I'aquifere et pour
la porosité effective, I'auteur calcule la vitesse effective
moyenne par la relation de Darcy, et en déduit le temps
moyen de séjour.
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2.2.4 Géothermométrie

On désigne par géothermomeétrie les techniques chimi-
ques ou isotopiques permettant d’estimer la tempéra-
ture des fluides hydrothermaux en profondeur. Cette
méthode de mesure indirecte permet de travailler sur
les fluides en surface, sans appareillage particulier.

Principe

Le principe de base pour I'utilisation des isotopes est
que la distribution des isotopes entre deux réactants
participant a un équilibre est une fonction de la tempé-
rature. Si I'équilibre a été établi et n'a pas été modifié,
il est alors possible d'estimer la température en pro-
fondeur en se basant sur les compositions en isotopes
stables de chaque réactant.

En géothermométrie, pour décrire les réactions équili-
brées, on utilise le facteur de fractionnement o plutot
que la constante d'équilibre K. o est le rapport des te-
neurs isotopiques dans les deux composés a I'équilibre.
Il est identique a K si I'on écrit I'équation de facon a ce
que I"échange isotopique ne mette en jeu qu’un seul
atome (en choisissant les coefficients stoechiométriques
appropriés).

Par exemple pour I"équilibre

172 C10, + H,'80 = 1/2 C'80, + H,'60

on a.
_[c®0,]"[H,"%0] _[*0/"®0lco, "
[C0,]"2[H,"0] ['®0/ 0] w0
Géothermometre Coefficient de fractionnement o.

3CHa(g) / 1*COx(g) 1'000 + (8"C)co,

i e oS
1'000 + (SBC)CH4

H2'%0(v) 7 C'°05(g) 1'000 + (§'0)co,

a =
1 ‘OOO it (6180>H20 vapeur

$'80,4%(d)/ H'0() 1'000 + (8"°0)soz

“= 7000 + (5™0)0

C’H'H3(g) "Hag) 1'000 + (8?H)ch,

%= 17000 + (5H),

ce qui s'écrit en notation &:

il 1000 + 6(0Z
“~ 7000 + 8o

Rigoureusement, le coefficient o doit étre exprimé en
fonction des activités thermodynamiques et non pas
des concentrations (les activités étant assimilables ici a
des concentrations efficaces). Il est possible de calcu-
ler les coefficients de fractionnement théoriques de
nombreuses réactions isotopiques a partir des données
spectrographiques des fréquences de vibration mo-
léculaire. Pour tous les éléments sauf I'hydrogene, le
facteur de fractionnement est proche de un pour toutes
les réactions ayant lieu a des températures proches

de celles des systemes hydrothermaux. Le coefficient
de fractionnement étant fonction de la température,

il est possible de déterminer la température a laquelle
la signature isotopique a été acquise par les différents
composés. La relation entre le coefficient de fractionne-
ment et la température est donnée au Tableau 2.2 pour
chaque géothermometre considéré.

Les géothermometres isotopiques

Les isotopes du carbone ont été les premiers a étre
appliqués a la thermométrie des fluides hydrothermaux.
Un des problémes principaux de ces géothermometres
réside dans la variation de composition isotopique que
peut subir I'eau au cours de son trajet dans le systéme.
Le Tableau 2.2 donne un apercu des différents géother-
mometres les plus souvent utilisés dans les systéemes
hydrothermausx.

Arnason (1977 b) a étudié le géothermomeétre hydro-
gene dissous / eau liquide sur des zones géothermales

Variation de o avec la température

1'000 Inc. =
-9,01 +15,301x 10> x T +2,361x10°x T
Relation valable entre 100 et 400°C.

1'000 Ino. =
-8,87 +7,85x 103 T +2,94% 10°= T
Relation valable entre 100 et 400°C.

1'000 Ino. = -5,6 + 3,25 x 10° < T, et
1'000 In. = -4,1 + 2,88 x 10° < T2
Résultats similaires entre 0 et 300°C

1'000 Ing. =
-238,3+289,0x10°xT" +31,86x 10°x T2
Relation valable entre 100 et 400°C.

Tableau 2.2 Géothermometres utilisés dans les systemes hydrothermaux, et valeur du coefficient de fractionnement
des échanges isotopiques en fonction de la température absolue. I: liquide; g: gaz; v: vapeur; d: dissous (d'aprés Panichi

& Gonfiantini, in IAEA 1981).
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d’Islande. L'équilibre considéré fait intervenir le deuté-
rium selon la réaction:

1HZOI + 1Hsziss. ey 1H2HOI it 1HZ diss.

Les températures isotopiques obtenues ont été compa-
rées aux températures calculées a I'aide de la composi-
tion en silice de I'eau (un géothermométre non isotopi-
que), et aux températures directement mesurées dans
des forages. Quand les échantillons ont été prélevés
directement d'émanations naturelles a la surface, les
températures isotopiques étaient inférieures aux plus
hautes températures mesurées dans les forages de la
méme zone géothermique. La température isotopique
pourrait dans ce cas représenter la température de
I'aquifere le plus proche de la surface. Il est également
possible que le rapport isotopique d'équilibre ait été
modifié au cours de la remontée et du refroidissement
des fluides, donnant des températures isotopiques sys-
tématiquement trop basses. Quand les échantillons ont.
été prélevés directement dans les forages, les tempéra-
tures isotopiques étaient comparables aux températures
mesurées au fond du forage, ou plus élevées.

durée et distance du parcours du signal

de I'ordre du mois: 15 cm '1
¢ «— 1a2mois: 30 cm
5, 3 Mmois: >
60 cm
4 )
4 a 5 mois:
90 cm
o
6l
5 T
©
-8=}
10—t
Mois

ol wTols Telmlalul i
1978 1979

Figure 2.17 Oxygene-18 dans les pluies (cercles blancs) et dans le sol
en fonction de la profondeur (symboles noirs), d'aprés Merot (1985).

2.3 Eau des horizons pédologiques

La dégradation de la qualité de I'eau des nappes, liée a
I'emploi massif d’'herbicides, de pesticides et d'engrais
chimiques ou naturels, a accru l'intérét porté aux pro-
blemes de I'eau et des solutés dans les sols. L'étude du
transfert de I'eau par les isotopes du milieu prend une
importance toujours croissante dans ce domaine.

Il est souvent difficile dans la littérature de faire la
distinction entre les articles qui traitent de la zone non-
saturée et ceux qui traitent du déplacement de I'eau
dans les sols. Rappelons que Lozet & Mathieu (1990)
définissent un sol comme le produit de I'altération, du
remaniement et de I'organisation des couches supé-
rieures de la crodite terrestre sous I'action de la vie, de
I'atmosphére et des échanges d’énergie qui s'y mani-
festent. Le sol peut donc étre ou ne pas étre saturé en
eau. De la méme facon, la zone non-saturée peut étre
située dans la roche mére, dans le sol, ou dans les deux
en méme temps.

Le réle important des isotopes du milieu pour I'étude
de la zone non-saturée dans la gestion des ressources
en eau a déja été démontré aux paragraphes 2.1.2 et
2.1.3, sans distinction entre les différents environne-
ments géologiques possibles. Dans ce chapitre, il ne
sera question que des mouvements de I'eau dans les
sols, que ce soit en régime saturé ou non. Le transport
des polluants dans la zone non-saturée est traité au
paragraphe 2.5.3.

Les caractéristiques hydrauliques les plus importantes
du sol sont bien mises en évidence par I'oxygene-18
(Hamdi, 1990). Des analyses d'oxygéne-18 effectuées
sur différents types de sols ont montré I'influence de
la capacité de rétention des différents horizons (en
particulier des horizons organiques) sur les vitesses de
transfert.

Les relations entre |'organisation du solet les mou-
vements de I'eau ont été mises en évidence par Diab
et al. (1988) sur un glossaqualf (sol caractérisé par la
pénétration sous forme de langues d’horizons albiques
pauvres en argiles et en oxydes de fer dans un horizon
argileux). Deux traceurs ont été utilisés: le bleu de me-
thylene et I'oxygéne-18. Les deux approches ont mené
a des conclusions similaires. Nous ne traiterons ici que
de I'approche isotopique. La variabilité de la composi-
tion en oxygéne-18 est plus forte au sein de la matrice
que dans les langues. Les mélanges sont donc plus
importants dans les langues albiques. Par comparaison
des compositions isotopiques dans le sol et dans les
précipitations, il apparait que la composition isotopique
de I'eau contenue dans les langues correspond aux
valeurs récentes des précipitations, alors que I'eau de la
matrice reflete mieux la composition des précipitations
de I'hiver. A la méme profondeur, I'eau contenue dans
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les langues est plus jeune que I'eau de la matrice. Les
langues albiques sont donc des chemins préférentiels
de transfert qui court-circuitent la matrice en conditions
saturées. Ces résultats sont attribués a la taille, la distri-
bution et a la continuité des systemes de pores.

L'étude de la dynamique des écoulements de I'eau dans
les sols nécessite une estimation du temps. Grace au
tritium, Siwertz (1973) a pu accéder a ce parametre
dans I'eau des sols. En alliant cet isotope radioactif

a l'oxygene-18, deux éléments fondamentaux sont
apparus. D'une part, les mécanismes sont différents
suivant les saisons, I'eau circulant essentiellement dans
la macroporosité du sol de I'été a I'automne, et dans

la microporosité de I'hiver au printemps. D'autre part,
durant le processus d'infiltration rapide, I'eau qui
transite (essentiellement de I'eau gravifique) se mélange
tres peu a I'eau de rétention présente dans le sol.
Pendant I'infiltration lente, le phénomeéne dominant est
un mélange dispersif. Ces deux mécanismes ne peuvent
pas avoir lieu simultanément, sauf pendant la courte
période de transition.

On peut également accéder au facteur temps en uti-
lisant les isotopes stables. C'est ce que montre Merot
(1985) dans une étude du transfert vertical de I'eau
dans un sol de Bretagne, en France. L'évaporation a été
négligée comme facteur d’enrichissement isotopique
car la campagne de mesure s'est effectuée sous une
forte humidité et une évaporation faible. Comme en
2.1.2, on suppose que I'écoulement est de type piston.

) Pegel O

/ o ~10.38%256%0 5 -938%
. = P S

Figure 2.18 Rive
gauche du Rhin
pres de Dusseldorf
(Allemagne). Répar-
tition des teneurs en
oxygene-18 a gau-
che, et activités en

- tritium a droite. TU:
unités tritium (UT);
«Pegel» : station de
mesure du niveau du
Rhin ; «Strom-km» :
kilométrage le long
du Rhin. D'apres
Drost et al. (1982).

N
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L'homogénéisation des constituants de I'eau est faible,
mais les écarts s'estompent avec la profondeur.

Le temps moyen de transfert de I'eau dans le sol peut
étre estimé graphiquement. Sur la Figure 2.17 sont
reportées les teneurs d'entrée en oxygéne-18 dans la
pluie et les variations mensuelles dans le sol a différen-
tes profondeurs (en cm). On y observe a la fois un écra-
sement important du signal depuis la surface jusqu’a
120 cm de profondeur, et un déphasage qui permet
d'estimer le temps de transfert de I'eau depuis la sur-
face: il est de I'ordre du mois a 15 cm et de I'ordre de 1
a 2 mois a 30 cm. A 60 cm, le signal est bien marqué et
indique un temps de transfert moyen de 3 mois. Il faut
4-a 5 mois pour qu'il atteigne 90 cm. Enfin, a 120 cm,
le signal est trop écrasé pour étre interprété. Dans les
premiers metres du sol, I'écoulement est donc bien de
type piston.

2.4 Communications entre eux
souterraines et eaux de surface

Les connexions potentielles entre les eaux de surface

et les eaux souterraines peuvent étre étudiées par la
piézométrie, les méthodes de tracage ou I'hydrochimie.
Mais du fait des fortes anisotropies de la perméabilité
dans les dépots alluviaux, il est souvent difficile de
savoir dans quelle mesure la carte piézométrique reflete
les transferts de masses d’eau. Les méthodes faisant

z
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intervenir des traceurs colorés ou la chimie des eaux
sont quant a elles limitées par la mauvaise connaissance
desinteractionsentre cessubstancesetlemilieu. L'évapo-
ration des eaux de surface provoque un enrichissement
en isotopes lourds par rapport aux eaux souterraines.
Dans les zones montagneuses, les bassins versants des
cours d'eau sont situés en altitude. On peut donc s'at-
tendre la plupart du temps a des différences de com-
position isotopique entre I'eau des cours d'eau et I'eau
des nappes souterraines locales. Nous traiterons dans
ce chapitre des connexions entre les cours d'eau et les
eaux souterraines, de l'infiltration a partir des lacs
d’accumulation, et de la décomposition des hydro-
grammes.

Les interactions entre la neige ou la glace et les eaux
souterraines se faisant essentiellement par I'intermédiaire
des eaux de surface, nous ne ferons qu‘allusion a ce
probléme au paragraphe traitant de la contribution des
eaux souterraines et de surface au débit total des cours
d'eau. Les lecteurs souhaitant en savoir plus sur le com-
portement des isotopes dans la neige et dans la glace
peuvent consulter Arnason in IAEA (1981), Martinec
(1972), et Moser & Stichler in Fritz & Fontes (1980) ou
in Moser & Rauert (1980).

2.4.1 Infiltration d'un cours d’eau dans la nappe
(Uferfiltration)

Lidentification des zones d'infiltration de cours d'eau
est importante pour I'implantation et la gestion des
champs de captage d’eau souterraine, pour I'évaluation
des risques de pollution, et pour certains problemes
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Figure 2.19 Composition en deutérium et en oxygene-18 avant
(symboles noirs) et apres (symboles blancs) le test de pompage pour
différents sites de prélevement. Les déviations sont données en %o
(d'apres McCarthy et al., 1992).

de génie civil ou de génie hydraulique. Les isotopes du
milieu sont des outils précieux pour I'observation et la
détermination de la proportion d’eau de riviere infiltrée
dans les aquiferes. Nous allons illustrer ces aspects qua-
litatifs et quantitatifs par deux exemples.

Etude qualitative

La Figure 2.18 montre le site situé prés de Dusseldorf
(Allemagne), sur la rive gauche du Rhin. L'aquifére isolé
par un méandre est constitué de 5 a 20 m de sables et
graviers. De nombreux puits d'observation de I'eau ont
permis a Drost et al. (1982) d'effectuer des mesures in
situ et des analyses d'oxygéne-18 et de tritium sur des
échantillons prélevés. Les vitesses de filtration s'éten-
dent de 0,04 a 4,4 m x d' (m x d' = metres par jour).
Les analyses isotopiques différencient deux types d'eau
souterraine a l'intérieur du méandre.

Dans la partie est, les 880 sont compris entre -9,63 et
-8,75 %o, et les activités en tritium entre 95 et 119 UT.
Par rapport a la partie est, les eaux de la partie ouest
sont enrichies en oxygéne-18 (-8,27 a -7,31 %o), et
appauvries en tritium (46 a 95 UT). La zone de faible
activité en tritium s'étire prés des berges vers le sud-est.
Pour identifier les eaux d'infiltration, la composition
isotopique des eaux du Rhin devait étre déterminée. Les
8'80 atteignent en été la valeur minimale de -10,32 %o
et en hiver la valeur maximale de -9,38 %o. Les activités
en tritium subissent la décroissance habituelle, et sont
passées de 120 UT en 1980 a 79 UT en 1981. La com-
paraison de ces données permet de penser que I'eau de
la zone la plus a I'est provient essentiellement de I'in-
filtration des eaux du Rhin. Les teneurs en oxygene-18
montrent que l'infiltration se fait plutot en hiver, c'est-
a-dire en période de crue du Rhin. L'activité des eaux
du Rhin étant de 79 UT en 1981, I'eau souterraine doit
étre plus ancienne que ces eaux d'infiltration (activités
en tritium comprises entre 95 et 119 UT).

Etude quantitative

De nombreux modeles d'interaction entre les eaux sou-
terraines et les eaux de surface ont été développés. Ce-
pendant, il existe actuellement peu de méthodes pour
estimer la fraction d’eau souterraine provenant d’une
riviere. McCarthy et al. (1992) ont utilisé le deutérium
et I'oxygene-18 comme traceurs naturels pour l'in-
vestigation des relations entre I'aquifére graveleux du
Blue Lake et la riviere Columbia dans le nord-ouest de
I'Oregon. Des séries temporelles de données au cours
d'un test d'aquifere permettent une détermination de
I'effet du pompage de I'eau sur ces relations. Les deux
hypotheses testées étaient: 1) I'aquifére et la riviere
sont-ils connectés?; 2) quelle est la proportion de I'eau
pompée provenant de la riviere? On peut répondre

par I'affirmative a la premiére question car les isotopes
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stables ont montré une évolution de la composition des
eaux de I'aquifére au cours du pompage.

Le test a été effectué sur cing puits de production
alimentés par I'aquifére des graviers du Blue Lake. Le
pompage a commencé le 5 mars 1990 sur les sites 1, 2,
3, 6 et 7 et a duré sept jours. Le débit total moyen de
pompage a été de 2 m? x s, pour des débits indivi-
duels de 0,2 a 0,5 m3 x s par puits. A partir du 7 ao(it
1990, le puits 1 a pompé pendant 22 jours supplé-
mentaires un débit de 0,4 m3 x s'. Les variations de
composition isotopique observées pendant ce test sont
illustrées par la Figure 2.19. Les compositions isotopi-
ques des sites 1 a 4 se déplacent de facon significative
vers celle de la riviere Columbia.

Il restait a quantifier cet apport d'eau de surface. Sur la
base d'une simple théorie de mélange (conservation de
la matiére), il est possible d'estimer la contribution de la
riviere a I'eau produite par chaque puits en utilisant la
relation:

C - C,
PR, = = 100
*“G-CR

PR, étant la contribution de la riviere au produit du

puits considéré au temps t, C;la composition isoto-
pique initiale de I'eau souterraine dans le puits, C, la
composition isotopique dans le puits au temps t, et CR
la composition isotopique de la riviere Columbia. Cette
équation suppose qu'’initialement la contribution de la
riviere a I'eau produite par le puits est négligeable,

et que la composition isotopique de la riviere est
constante pendant la période d'étude. Les calculs sur

la base des compositions en deutérium et en oxygéne-18
observées aprés 5 a 6 jours de pompage indiquent que
la riviere Columbia contribue pour environ 40 a 50 %

a l'eau produite par les puits 1, 2 et 3. Au site 1 par
exemple, une variation du '®0 de -10,6 a -12,9 %o
entre le 5 et le 11 mars, et un 8'®0 de -15,7 %o pour la
riviere Columbia indiquent une contribution de la riviere
de 45 % par rapport au total produit par le puits. Deux
jours apres que le pompage ait cessé, 30 % de I'eau du
puits 4 provenait de la riviere Columbia.

2.4.2 Etanchéité des lacs d’accumulation

Des échanges entre I'eau souterraine et I'eau d’un lac
peuvent influencer une nappe exploitée pour son eau
potable, un ouvrage de barrage, ou encore un canal.
Une fuite peut menacer la stabilité de I'ouvrage ou tout
simplement diminuer son rendement économique. Elle
peut concerner I'ouvrage lui-méme, ses fondations,

ou son environnement géologique, et peut étre selon
les cas ponctuelle ou étendue. Dans tous les cas, il est
impératif de localiser et de quantifier la fuite.
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A titre d'exemple, il était prévu de construire un bar-
rage pour produire de |"électricité sur la riviere Vjosa en
Albanie. Malheureusement, on suspectait une con-
nexion entre la riviere et les sources de Poceme situées
de l'autre c6té de la montagne. Si cette connexion

était prouvée, il faudrait alors choisir un autre site. Une
campagne de mesure des isotopes du milieu a débuté
en juin 1986 pour une période d'un an. Les données
isotopiques ont montré que I'eau des sources provenait
bien de la riviére, et ce site a été abandonné (Akiti et
al., 1990). Cet exemple montre bien la capacité des
méthodes isotopiques a résoudre des problemes con-
crets, aux retombées économiques considérables.
Plusieurs méthodes sont utilisées dans ce type d'inves-
tigations. On met en oeuvre principalement les techni-
ques de marquage et la méthode des bilans de masse.
Nous ne traiterons ici que des méthodes faisant interve-
nir les isotopes du milieu. Les lecteurs intéressés par les
méthodes de tracage peuvent se procurer les actes du
symposium de I'lAEA de 1970 (Isotope Hydrology), qui
consacre un chapitre aux fuites a travers les barrages ou
les canaux (deux articles sur quatre sont en russe), ou
consulter: pour les isotopes stables, Ploethner & Geyh
(1990); pour les isotopes stables associés a I'hydrochi-
mie, Thierrin & Schotterer (1990); pour les injections de
tritium, Aoki et al. (1996); pour les injections de tritium
associées aux isotopes stables, Abidin et al. (1996);
pour le tritium associé au brome-85, Nair et al. (1980);
et enfin Plata Bedmar & Iraguen (1992) qui ont mis en
oeuvre toute une batterie de méthodes de tracage:
oxygene-18, deutérium, tritium, carbone-13,

iode-131, brome-82, tritium injecté, et pour finir I'inévi-
table uranine.

Une étude quantitative des relations entre un lac et un
systéme d’eaux souterraines n'est pas possible avec un
nombre réduit d'échantillons dans le cas ou les com-
positions isotopiques des eaux souterraines et du lac
varient. Les variations saisonnieres de la composition
isotopique du lac sont en général le facteur limitant de
cette méthode. Pour une variabilité des compositions
isotopiques de I'eau du lac de = A %o et une différence
de A %o entre I'eau souterraine et I'eau du lac, Payne

in 1AEA (1981) exprime la limite de détection de la
contribution des eaux de surface aux échantillons d'eau
souterraine par le rapport A/ A .

La méthode des bilans de masse appliquée aux isotopes
stables constitue un outil d'intégration de la complexité
spatiale et temporelle des écoulements autour d'un lac,
et se substitue efficacement aux méthodes traditionnel-
les. Krabbenhoft et al. (1990, part 1) donnent le détail
de cette méthode et I'accompagnent d’un exemple. Le
bilan de masse d’un lac a I"'équilibre avec son environ-
nement est donné par la relation:



ﬂ=Gi+Si~GO~SO+P~E=O
dt

G; et S; étant respectivement les entrées d'eau souter-
raine et de surface, G, et S, les sorties d'eau souter-
raine et de surface, P les précipitations, E I'évaporation,
V le volume d’eau dans le lac, et t le temps. Les termes
de droite peuvent étre exprimés dans toutes les dimen-
sions ([L x T'] ou [L3 x T']) si les variations du niveau du
lac n"entrainent pas de variations considérables de sa
surface. De la méme facon, le bilan de masse pour les
isotopes s'écrira:

d((\j/—‘?L)= Gidgi + Sisi - GoOL = SO+ PSp - ESe = 0

chaque terme de I'équation étant multiplié par la
déviation isotopique de I'eau considérée (L pour lac). En
combinant les deux équations ci-dessus, on obtient une
expression de I'entrée d'eau souterraine:

[P(8, - &) + Si(81 - 8s) + E(8e- &1)]

G =
(86i- &)

Les sorties d'eau sont alors assimilées au résidu du bilan
hydrologique du systeme. Dans cette équation, I'entrée
d’eau est exprimée indépendamment de la sortie d'eau
souterraine, ce qui est tres important puisque les deux
termes sont difficiles a exprimer. Tous les termes de
cette derniéere équation sont directement mesurables, a
I'exception de la composition isotopique & de la vapeur
d'eau du lac. Ce terme est donc la principale source
d'erreur. Pour le calculer, on peut utiliser la relation:

(08, - hda- €)

O =
(1-h+Aex107)

ol o est le facteur de fractionnement isotopique a
I'équilibre (fonction de la température), Ae le facteur de
fractionnement cinétique exprimé en %o avec Ae = K(1 - h)
et K= 14,3 pour I'oxygéne-18, ¢ le facteur de fraction-
nement total exprimé en %o avec € = 1000 (1 - o) + Ag,
h I'humidité relative (fonction de la température), et 6,
la composition isotopique de la vapeur atmosphérique
locale. La relation donnant &; en fonction des facteurs
de fractionnement est dérivée d'un modele multicouche
qui décrit le comportement isotopique des masses
d’eau a I"évaporation. En principe, pour obtenir des
résultats précis il est nécessaire de mesurer tous les
parametres, y compris J,.

Cette approche mathématique a été appliquée au lac
Sparkling aux Etats-Unis. Afin d'utiliser des données
déja existantes, les valeurs mensuelles du facteur de

fractionnement cinétique ont été calculées sur la base
de mesures journalieres de I'humidité au dessus d'un
lac situé a 1 km au sud-ouest du lac Sparkling. Le
facteur de fractionnement a I'équilibre a été calculé
pour des périodes d'un mois. Ces deux facteurs de
fractionnement ont permis de calculer la composition
isotopique mensuelle de la vapeur s'échappant du lac
Sparkling. Ces valeurs mensuelles ont été pondérées
par les taux d’évaporation mensuels pour obtenir la va-
leur moyenne annuelle de 8, = -16,5 %o. Les précipita-
tions mensuelles ont été pondérées de la méme facon,
et combinées a des analyses isotopiques de glace pour
estimer la composition isotopique moyenne annuelle de
la pluie. Le flux entrant d’eau souterraine ainsi calculé
atteint 29 cm x a'. Le lac Sparkling n'ayant pas d'af-
fluent ni d'effluent de surface, le bilan hydrologique
donne un flux de sortie d'eau souterraine de 54 cm x
a' (les précipitations et I'évaporation étant respective-
ment de 79 et 54 cm x a’').

Krabbenhoft et al. (1990, part 2) proposent une appro-
che tridimensionnelle de la modélisation des échanges
entre les lacs et les eaux souterraines, en appliquant
leurs résultats a un lac du Wisconsin (Etats-Unis).

2.4.3 Décomposition des hydrogrammes

Les relations entre les précipitations, les eaux souterrai-
nes, et les débits des cours d'eau sont un des problé-
mes les plus importants en hydrologie. Ces relations
sont la clé des mécanismes qui reglent les débits des
cours d'eau et qui parfois engendrent des inondations
au cours des orages ou pendant la période de fonte des
neiges. La recharge d'un cours d’eau est fonction du
climat, de la géologie, de la topographie, des sols, de

la végétation, de la nivologie et de la glaciologie, ainsi
que de I'aménagement du territoire. L'importance des
différents parametres peut varier suivant les endroits, et
parfois méme dans les limites du bassin d'alimentation.
Dans tous les cas, on admet qu'il existe trois composan-
tes dans I'alimentation des cours d'eau: le ruissellement
de surface, I'écoulement de subsurface, et I'écoulement
souterrain. Weizu (1992) a montré par des études
expérimentales que cet écoulement souterrain pouvait
provenir essentiellement de la zone capillaire consti-
tuant I'interface entre les zones saturée et non-saturée.
Plusieurs approches sont applicables a I'étude des ces
processus: 1) suivi hydrométrique a I'aide de moulinets,
de pluviometres, de puits d’observation, ou de tensio-
meétres par exemple; 2) simulations mathématiques; et
3) suivi des especes dissoutes ou des isotopes du milieu.
Nous allons bien entendu nous intéresser a ce dernier
point.

Le bilan des débits en un point précis d'un cours d'eau quel-
conque est donné par la relation (Freeze & Cherry, 1979):
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Q=Qp+Qu+Q;+Qq

Q est le débit du cours d’eau, Q,, Q,, Qs, et Qq repre-
sentent respectivement les contributions des précipita-
tions tombant directement sur le cours d'eau, du ruissel-
lement de surface, et des écoulements de subsurface et
souterrains. Dans la plupart des cas, Q, est négligeable
devant Q. On simplifie cette relation en regroupant Q,
et Q, en un terme Qq que I'on désigne par ruissellement
direct de surface. On obtient alors:

Q=Qd+Qg

En termes de bilan de masse isotopique, chaque débit
de I'équation précédente peut étre multiplié par la
quantité C d'isotope dans I'eau respective (concentra-
tion ou activité suivant que I'on parle d'isotope stable
ou de radioisotope). On obtient alors:

CxQ=CyxQq+CyxQq

La combinaison de ces deux derniéres équations nous
donne I'expression de la contribution des eaux souter-
raines au débit total du cours d'eau:

Q L C-G
Q Cg'Cd

Cette formule simple a été appliquée par Martinec
(1972) sur un bassin versant du Nord de la Républi-
que Tcheque, la vallée de Modry Dul. L'objectif était
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Figure 2.20 En haut, évolution dans le temps de I'activité en tritium
dans le cours d'eau de la vallée de Modry Dul (République Tcheque),
en période de fonte des neige (UT = unités tritium). En bas: débit
total du cours d'eau (traits noir) et contribution des eaux souterraines
au débit du cours d'eau (trait gris). D'apres Martinec (1972).
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d'étudier I'influence de la fonte du manteau neigeux
sur I’hydrologie du bassin versant. Le tritium a été
choisi comme marqueur du fait de la constance de son
activité dans le manteau neigeux. L'activité moyenne C,
des eaux souterraines atteignait 730 UT en 1966, celle
du manteau neigeux Cg4, 250 UT.

D'apreés les théories admises a I'époque, I'activité C du
cours d'eau en période de fonte des neiges aurait dii -
étre proche de 250 UT, puisque |I'on supposait a I'épo-
que que la neige fondue participait pour plus de 95 %
au débit total du cours d'eau. Or la Figure 2.20 montre
que I'activité dans le cours d'eau était beaucoup plus
élevée (apports d’eau ancienne). L'application de la rela-
tion précédente, en tenant compte des variations dans
le temps de I'activité en tritium dans le cours d’eau, a
montré que la contribution des eaux souterraines au
débit total du cours d’eau avait été largement sous-esti-
mée. On remarquera également que cette contribution
diminue quand le débit total augmente, ce qui diminue
I'activité de I'eau (I'eau de fonte prenant alors de plus
en plus d'importance). Un telle contribution des eaux
souterraines ameéne a envisager un processus particulier
d'écoulement. La fonte du manteau neigeux entraine
une augmentation trés rapide du potentiel hydraulique
dans I'aquifére, et simultanément une augmentation
du débit total d'exfiltration des eaux souterraines. Ce
n'est qu’avec un certain retard que les eaux de fonte
contribueront directement a I'écoulement dans le cours
d'eau. B

Sklash & Farvolden (1980) ont appliqué la méme mé-
thode a un épisode pluvieux survenu en Ontario (Ca-
nada), au cours duquel il est tombé 100 mm d’eau en
trois jours. Ces auteurs ont choisi d'utiliser I'oxygéne-18.
La déviation isotopique de la pluie était de -18,1 %o,

et celle du débit de base avant I'événement de -7 %o

(le 22 avril 1977). L'eau du cours d'eau s'est fortement
appauvrie au cours de cette période, et a atteint des
valeurs proches de —8,5 %o le 25 avril 1977. Par une ap-
plication numérique de I'équation ci-dessus, on s'aper-
coit que I'eau souterraine a contribué pour plus de

85 % au débit total du cours d'eau, ce qui va dans le
sens des conclusions de Martinec (1972). On trouvera
entre autres dans Bariac et al. (1995), Harum & Fank
(1992), et Rodhe (1989) des exemples du méme type.



2.5 Contamination
des eaux souterraines

Toute activité intensive, qu’elle soit industrielle ou
agricole, peut conduire a une pollution si les rejets de
substances dans I'environnement ne sont pas maitrisés.
Ces pollutions de surface influent sur le milieu et en
particulier sur les nappes d'eau souterraine. Toutes les
techniques sont utilisables pour traiter les problemes
de pollution des eaux souterraines, et en particulier les
méthodes isotopiques développées dans les chapitres
précédents sur lesquelles nous ne reviendrons pas.
Nous ne donnerons pas de recette infaillible pour re-
soudre les problémes de contamination des eaux (sinon
qu'il vaut mieux prévenir que guérir! cf. paragraphe
2.5.1), mais nous allons tenter de montrer, par plusieurs
exemples, de quelle facon les isotopes du milieu con-
tribuent a mieux traiter les problemes de pollution des
eaux souterraines.

2.5.1 Zones de protection

Dans certains pays dont la Suisse, les limites des zones
de protection sont définies notamment en fonction des
temps de résidence de I'eau dans la zone saturée (Blau,
1990). Les radioisotopes sont donc un outil précieux de
délimitation des zones de protection. Cependant, les
modeles de détermination des ages sont affectés par
deux processus: la diffusion et les mélanges d'eaux iso-
topiquement différentes. L'interprétation de toute da-
tation isotopique nécessite donc une étude hydrogéo-
logique compléte, car la seule radiodatation de I'eau
peut mener a des résultats erronés (voir 2.1.5). Les ages
radiométriques risquent d'étre confondus avec les ages
réels. C'est pourquoi Matthess et al. (1976), aprés avoir
tenté de délimiter des zones de protection par le tritium
et le carbone-14, proposent de ne prendre en compte
que les activités mesurées sans aucun calcul d'age. Une
alternative serait de donner une interprétation détaillée
des données sur la base d'observations hydrauliques,
hydrogéologiques, chimiques et isotopiques, avec des
conclusions utilisables pour les autorités responsables
de la détermination des zones de protection.
L'évaluation de la vulnérabilité des eaux souterraines est
confrontée a de nombreux facteurs de nature diffé-
rente, qu’il est souvent difficile d'évaluer objectivement.
Un nouveau concept de combinaison de ces différents
facteurs a été proposé par Gellermann et al. (1990).
Ces auteurs proposent de définir un indice de protec-
tion qui'serait la somme d'un indice d'autoépuration,
d‘un indice de retard, et d'un indice de dilution. Les
deux premiers indices sont spécifiques de chaque pol-
luant et donc difficiles a estimer. Le dernier, correspon-
dant au minimum de l'indice de protection, représente

la fraction d'eau récente, et peut étre calculé par les
méthodes isotopiques. Cette approche particulierement
objective fait malheureusement appel aux modélisa-
tions, et I'on sait combien le choix du modele peut
influencer le résultat.

2.5.2 Origine d'une contamination

Le cas d'une pollution d'un aquifere par des composés
organo-chlorés au sud de Francfort est présenté par
Dorr & Werner (1996). La station d'épuration des eaux
voisine a rapidement été mise en cause car son exu-
toire sillonne le bassin versant de I'aquifére, et du fait
de traces de bore et de phosphates dans les analyses.
L' Allemagne appliquant le principe du pollueur-payeur,
une étude plus complete a été mise en oeuvre pour
définir si et dans quelle mesure la station d'épuration
était responsable. Le deutérium et |'oxygeéne-18 ont
confirmé la connection entre I'exutoire de la station
d'épuration et les eaux souterraines (voir 2.4), sans
pour autant donner la preuve d'une contamination.
Un comptage indirect du tritium par I'hélium a donné
des ages précis en fonction de la distance a la station
d'épuration, desquels on a déduit une vitesse de filtra-
tion (voir 2.1.5). Les résultats de ces investigations ont
été confrontés a différents scénarii. Il est alors apparu
que la station n'est pas la source de la contamination,
mais qu'il existe probablement un ancien dépot de
déchets industriels sur le site méme de cette station.

2.5.3 Déplacements des polluants
dans la zone non-saturée

Les mouvements de |'eau dans la zone non-saturée ont
déja fait I'objet des sections 2.1.2, 2.1.3 et 2.3, et il est
conseillé de s'y reporter pour une meilleure compréhen-
sion de I'apport des méthodes isotopiques pour I'étude
de la zone non-saturée. Nous traiterons ici de I'apport
des méthodes isotopiques dans le traitement des pollu-
tions en relation avec la zone non-saturée.

Une étude expérimentale mettant en ceuvre deux lysi-
meétres en vue de caractériser le transport des polluants
dans la zone non-saturée a donné d'intéressants
résultats sur le transport de I'eau dans les pores, et en
particulier sur I'influence de la végétation (Papesch &
Rank, 1995). Le site de I'un des lysimétres était cultivé
(colza), alors que I'autre était en jachere apres avoir
porté du mais en été. Les essais ont consisté a étudier le
comportement d'eau tritiée injectée dans le milieu par
arrosage en mesurant périodiqguement les compositions
isotopiques des percolats traversant ces lysimetres. Les
signaux de sortie du tritium sont trés amortis pour le
lysimétre cultivé, alors que I'on retrouve pratiqguement
la forme du signal d'entrée pour celui en jachere. Les
auteurs interprétent ces résultats de la maniére suivante
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pour le lysimetre cultivé au colza: a chaque arrosage,
une petite partie de I'eau tritiée passe dans le percolat
par l'intermédiaire de la macroporosité, mais la majeure
partie de I'eau tritiée est capturée par le sol. Le tritium
est libéré progressivement et augmente peu a peu dans
le percolat. Dans le lysimetre en friche, le sol présente
une forte macroporosité due probablement a la dé-
composition des racines de mais. Un brutal lessivage
des macropores se produit apres arrosage. Seulement
une petite partie de I'eau d'arrosage reste stockée dans
le sol, et le lysimeétre restitue tres rapidement le tritium
injecté sans amortir le signal d'entrée. Ces résultats
montrent bien I'influence de la porosité et du mode de
culture sur le déplacement de I'eau et des substances
qu’elle transporte.

Il ne suffit pas d'étudier les mouvements de I'eau pour
traiter un probleme de pollution. On doit tenir compte
de nombreux facteurs comme la dispersion, la densité,
la réactivité chimique, la dégradabilité du composé,

ou un éventuel facteur de retardement. French et al.
(1996) par exemple ont proposé une méthode de calcul
des dispersivités longitudinales et transversales dans la
zone non-saturée a l'aide de plusieurs traceurs dont de
I'eau tritiée. Cette étude avait pour objet de préciser
les modalités de transport de I'eau, des antigels, et du
propyléne glycol sous les pistes d'un aéroport en projet
a Gardermoen en Norvege.

La complexité de ces processus de transport des pol-
luants dans la zone non-saturée nécessite la plupart du
temps une approche par la modélisation mathémati-
que. Maciejewski et al. (1996), ont utilisé les variations
naturelles en deutérium, mesurées entre 1984 et 1991
dans des lysimétres, pour calibrer des modeéles de trans-
ports de type modéles empiriques (voir 1.3.1). Un des
modeles était le modele dispersif vu en 1.3.1. L'autre
modele, beaucoup plus complet du point de vue hydro-
géologique, prenait en compte deux phases aqueuses
(I"'une mobile, I'autre immobile), ainsi que le gradient
de potentiel hydraulique et la perméabilité (déterminée
par des essais en colonne). L'ajustement des données
mesurées et des concentrations simulées par ces deux
modéles mathématiques a permis de calculer le temps
de transit moyen et la dispersivité longitudinale, mais
aussi des parametres spécifiques a la zone non saturée
comme le rapport volumique entre I'eau mobile et I'eau
immobile, et le coefficient d'échange du traceur entre
ces deux phases.

2.5.4 Role des aquitards

Par définition, les aquitards sont des niveaux constitués
de matériaux de faible perméabilité, ne laissant pas-

ser I'eau que tres lentement. Les aquitards régionaux
jouent un réle important dans I'évolution chimique et
physique des systemes d'eau souterraine. lls enregistrent
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I'évolution de I'eau souterraine dans la composition
chimique et isotopique de I'eau contenue dans leur
porosité. Love et al. (1996) ont montré grace a I'étude
du deutérium et des chlorures sur un aquitard d'Austra-
lie méridionale que si cette couche joue bien le role de
barriere, on ne peut pas exclure les transports d'eau et
de solutés par l'intermédiaire de chemins préférentiels,
en particulier par les failles. Remenda et al. (1996) ont
montré, en mesurant la perméabilité dans un aquitard
a l'aide de profils en isotopes stables, que les tests con-
ventionnels ont tendance a surestimer la perméabilité.
La premiere étude de cas ci-dessous illustre a nouveau
I'importance de ces couches peu perméables, et le réle
que peuvent jouer les isotopes dans ce genre d'investi-
gations.

2.5.5 Etudes de cas

Pollution urbaine

L'aquifere de la molasse d'eau douce supérieure tertiaire
de la région de Munich (Minchen-Allemagne) est riche
en eau et est exploité par de nombreux puits atteignant
250 m de profondeur. L'eau profonde est potable sans
traitement. En revanche, I'eau de I'aquifere quaternaire
sus-jacent est de plus en plus polluée. Un niveau peu
perméable de 30 m d'épaisseur contenant des lentilles
sableuses sépare plus ou moins bien les deux aquiféres.
Il était capital pour les ressources en eau de la zone
urbaine de Munich d'évaluer dans quelle mesure I'eau
de I'aquifere profond peut étre contaminée par I'eau
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Figure 2.21 Relation deutérium/oxygéene-18 des eaux souterraines
des aquiferes du Tertiaire et du Quaternaire, et valeur annuelle
moyenne dans les précipitations sur la zone étudiée. La ligne météori-
que mondiale et les activités en tritium sont également indiquées. TU
= unité tritium, UT. D'aprés Rauert et al., (1993).



polluée de subsurface. Une étude détaillée de la situa-
tion a alors été mise en oeuvre (Rauert et al., 1993).

Les activités en tritium de I'eau de I'aquifere quaternaire
s'étendent de 26 a 88 UT, celles de I'aquifére tertiaire
de 0,7 a 82 UT. La présence de tritium dans 'aquifere
tertiaire montre bien que I'aquitard ne joue pas bien
son réle de barriere. Les teneurs en nitrates, sulfates,
chlorures, hydrocarbures et I'activité en tritium dimi-
nuent en fonction de la profondeur. Les profils de tous
ces éléments étant similaires, on peut penser qu'ils sont
dus a des entrées simultanées de ces substances prove-
nant du salage des routes en hiver, de I'agriculture, et
des industries.

La profondeur H du front de tritium (45 a 55 m) a servi
a calculer par la formule simple ci-dessous la recharge
moyenne R de I'aquifére, en tenant compte du temps
écoulé depuis le premier essai atomique en atmosphére
(1952), de la porosité effective n| (estimée a 0,1 par
modélisations), et de la surface S considérée:

R=HxSxn/t

La recharge calculée se situe entre 150 et 200 mm x a™.
Sur un graphe deutérium en fonction de I'oxygene-18
(Figure 2.21), on peut distinguer trois groupes d’eaux
souterraines:

e |es quelques eaux les plus pauvres en isotopes
lourds, mais toujours sur la ligne météorique, ont
probablement été infiltrées sous un climat plus
froid que le climat actuel (Pléistocéne).

e Les eaux de composition intermédiaire représen-
tent les eaux récentes.

e Les eaux les plus riches et légerement décalées
vers la droite ont probablement été influencées
par |"évaporation (lacs au sud de Munich ou eau
industrielle de refroidissement).

Ces principaux résultats (et d'autres omis pour plus de
clarté) ont permis aux auteurs de formuler les quelques
recommandations et obligations suivantes pour I'exploi-
tation des eaux souterraines:
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o |'exploitation des eaux souterraines est limitée aux
usages nécessitant une qualité d'eau de boisson.

e Les pompages doivent étre limités et ne pas étre
concentrés dans certaines zones.

e La qualité de I'eau doit étre préservée et toute
injection dans le sous sol d'eau de refroidissement
ou d'eau usée et interdite.

o Les vieux trous de forage mettant en communica-
tion les deux aquiféres doivent étre bouchés.

Pollution par les nitrates

L'agriculture intensive utilise de grandes quantités de
fertilisants azotés. Ces composeés utilisés en exces libé-
rent des ions nitrates dans le sous-sol, ce qui engendre
de graves probléemes de contamination des eaux sou-
terraines. Si les teneurs en oxygene-18 et en azote-15
des ions nitrates peuvent étre directement utilisées pour
caractériser la pollution (Kendall et al., 1996), on s'atta-
che en général a mettre en relation les concentrations
en nitrates et les mouvements de I'eau. Les mécanismes
de transport des nitrates dans un aquifére multi-stratifie
des environs de Constance (Allemagne) ont été mis en
évidence par Watzel & Bertleff (1992). Les isotopes sta-
bles ont permis de différencier les diverses composantes
de I'eau souterraine (apports des précipitations locales
et de I'eau d'un systéme karstique voisin), alors que le
tritium a donné les temps de transit. Dans une étude de
la dégradation de la qualité des eaux souterraines dans
une vallée agricole de Californie (Etats-Unis), Lee Davis-
son & Criss (1996) ont associé les variations de compo-
sition isotopique de I'eau a l'influence de l'irrigation.
Dans I'état initial, les 8'80 des eaux souterraines étaient
relativement homogenes (de I'ordre de -7,0 £0,5 %o),
indiquant une recharge par les eaux météoriques
locales (1 a3 mx a'). Actuellement I'ouest de la

vallée, dans la région de la ville de Davis, montre une
distribution dominée par les eaux d‘irrigation partielle-
ment évaporées et enrichies en isotopes stables. Dans
la partie est de la vallée, prés de Brentwood, le faible
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enrichissement en oxygene-18 indique une recharge
par des eaux de riviére drainant les reliefs de la Sierra
Nevada. Comme le montre la Figure 2.22, les teneurs
en oxygene-18 sont fortement corrélées avec les con-
centrations en nitrates.

L’augmentation des nitrates dans la région de Brent-
wood, irriguée essentiellement par de I'eau de mon-
tagne, est accompagnée d'un appauvrissement en
oxygene-18, alors que dans la région de la ville de
Davis, ou de I'eau d'origine souterraine partiellement
évaporée au cours de l'irrigation s'est infiltrée, cette
augmentation est associée a un enrichissement en
oxygéene-18.

Pollution par les dépdts de déchets

Les déchets solides deviennent des sources de contami-
nation des eaux souterraines quand ils sont déposés sur
ou sous la surface du sol. La propagation de la pollution
est limitée dans le temps et dans I'espace du fait de
I'action épurative de certains phénomenes biologiques,
physiques ou chimiques. De nombreux marqueurs

ont éte utilisés pour tracer la migration des lixiviats de
décharge, et en particulier les chlorures et les bromures.
Nous allons voir que les isotopes de I'oxygéne et de
I'hydrogéne sont de plus en plus utilisés dans I'étude de
ce type de pollution.

Les isotopes stables subissent dans les décharges un
fractionnement notable par des mécanismes probable-
mentaussi divers que complexes (processus biochimiques
et biophysiques du type réduction anaérobique et
oxydation aérobique, échanges gazeux etc.). L'enrichis-
sement isotopique qui en résulte permet |'utilisation
du deutérium et de I'oxygene-18 comme traceurs de la
pollution des eaux souterraines (Fritz et al., 1976).

Un site expérimental a été créé a Breitenau en Autriche
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en vue d'étudier les processus bio-physico-chimiques au
sein d'une décharge de déchets domestiques (Rank et
al., 1992). On a-pu montrer en particulier que le début
de la phase méthanogénique (production de grandes
quantités de méthane dans les déchets) est caractérisée
par un fort enrichissement en deutérium des lixiviats,
alors que le méthane s'appauvrit peu a peu (Rank et al.,
1996).

Ce fractionnement isotopique est accompagné par un
enrichissement progressif en tritium des lixiviats (Tazioli,
1996). Les mécanismes gouvernant les deux phéno-
meénes sont cependant fondamentalement différents.
Le tritium proviendrait simplement de la dégradation
d'objets contenant des substances tritiées, comme les
peintures luminescentes ou les tubes d'éclairage par
exemple (voir 1.2.4). L'activité en tritium requise pour
une montre par exemple est de 40 x 10° Bq, et les
pertes sont estimées a environ 11'000 Bq par jour. Les
pertes des sources gazeuses de lumiere sont proches
de 400 Bq par jour (rappelons qu’une unité tritium
équivaut a 0,119 Bg x I'"). Une étude de plusieurs sites
britanniques a montré que les activités en tritium dans
les lixiviats pouvaient atteindre 3000 UT (Robinson &
Gronow, 1995). Nous allons voir ci-dessous que les
activités en tritium des lixiviats peuvent étre encore plus
importantes. Egboka et al. (1983) ont montré l'intérét
de ce tritium pour estimer la recharge a travers une
décharge et la dispersion du panache de pollution dans
I'aquifere sous-jacent.

Une série de mesures du tritium dans des lixiviats de
décharge et dans des eaux contaminées a été effectuée
au GEOLEP par I'auteur de ce présent rapport, et en
collaboration avec M. Looser qui vient de terminer un
travail de doctorat sur les traces inorganiques comme
indicateur de pollution. Les activités des échantillons

mai 1996

@ .

Figure 2.23 Evolution des activités en tritium
entre 1995 et 1996 dans les eaux souter-
raines de la décharge de Chatillon (pres

de Geneve en Suisse) ; tiré de Etcheverry &
Parriaux (1998). Le diamétre des cercles est
proportionnel a I'activité en tritium. Les don-
nées de 1996 ont été fournies par le Service
cantonal de géologie du Canton de Genéve,
que nous remercions.
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s'étendent du bruit de fond habituel pour les eaux sou-
terraines jusqu'a plus de 24'000 UT pour les lixiviats.
Nous avons utilisé le tritium comme traceur de pollu-
tion sur le site de la décharge de Chatillon prés de Ge-
néve (Figure 2.23). L'aquifére, qui est pollué par ce site,
est constitué essentiellement de graviers sableux bien
perméables. L'écoulement est controlé par les variations
de niveau d'un barrage sur le Rhéne. L'écoulement,
orienté du nord-est vers le sud-ouest, est dévié vers le
sud en période de crue.

Les activités mesurées permettent de localiser approxi-
mativement la source principale de tritium (dans la partie
nord du site), ol les percolats étaient rejetés ponctuelle-
ment jusqu’en 1988. On remarque des activités trés
faiblesdanslapartielaplusal’est,enamontdeladécharge.
La pollution tritiée se déplace bien selon les lignes de
courants allant du nord-est vers le sud-ouest. Ces résul-
tats concordent avec les concentrations anormales en
bromures et en chlorures par exemple (Looser, 1997).
Bien que les mesures n'aient pas été effectuées a la
méme saison, on peut proposer une interprétation de
I"évolution entre 1995 et 1996. La similarité des résultats
d'analyse de 1995 et de 1996 montre que la méthode
est bien reproductible. On observe une diminution
globale des activités, et une légere augmentation de
I'activité dans le sens de I'écoulement. La diminution
des activités est due a une dilution par les apports du
Rhoéne en période de hautes-eaux. Ces apports d'eau
du Rhéne ont déplacé le pic de la pollution d’environ
300 m vers le sud-ouest. Cet exemple montre que le
tritium est un bon marqueur de la pollution due a un
dépot de déchets. Cependant, I'applicabilité de ce mar-
queur est soumise a deux contraintes:

e Dans les niveaux peu perméables ou en dehors des
axes principaux d'écoulement dans les niveaux
plus perméables, I'eau se déplace tres lentement.
Une pollution ancienne peut étre marquée par la
présence- de traces organiques ou inorganiques,
alors que les activités en tritium sont tres faibles.
C'est ce que nous avons observé dans la zone au
sud de la décharge de Chatillon, ot des anomalies
en sélénium et en titane indiquent une contamina-
tion sans tritium.

Il existe des décharges ne contenant apparemment
aucune source de tritium, ou pour lesquelles ces
sources n'ont pas encore été mobilisées. Pourtant
les traces inorganiques indiquent manifestement
une contamination. C'est le cas par exemple des
décharges des environs de Turin (Looser, 1997) ou
pour certains percolats britanniques (Robinson &
Gronow, 1995). l'absence de tritium ne signifie
donc pas absence de pollution.

Pollution par les radionucléides

Les activités industrielles, de recherche ou encore mili-
taires mettant en jeu des substances radioactives sont
une source potentielle de pollution des eaux souter-
raines par des radionucléides. Pour évaluer le risque
sanitaire potentiel encouru par diverses personnes en
des endroits différents, Andricevic et al. (1994) utili-
sent une approche par les temps de transit en tenant
compte de la désintégration radioactive. Dans cette
approche, le principal paramétre est une fonction de
densité de probabilité des temps de transit exprimée en
fonction de la convection, de la dispersion, de l'adsorp-
tion, et de la désintégration. Le modeéle est appliqué au
site expérimental du Nevada (Nevada Test Site, NTS).
Du fait de I'absence de phénomenes d’adsorption, la
migration du tritium correspond au risque sanitaire le
plus élevé dans I'environnement accessible. La prise en
compte de I'adsorption et en particulier de la corré-
lation négative entre ce paramétre et la vitesse sont
trés importantes pour |'évaluation des temps d'arrivée
des radionucléides en un lieu donné. Les résultats de
cette analyse suggérent que le tritium qui n’est pas
adsorbé par I'aquifére et dont la demi-vie effective est
courte (demi-vie physique et biologique; c’est a dire
diminution de la concentration dans I'eau par désinté-
gration radioactive et par I'activité biologique humaine
respectivement), est responsable de 90 % du risque
total en cas d'absorption par la population. Précisons
sans vouloir banaliser la toxicité du tritium qu’il n'est
question ici que de pollutions dues a de fortes activités
en tritium occasionnées par des essais nucléaires, des
dépdts de déchets radioactifs, ou par un accident dans
une centrale nucléaire par exemple.

Le probléme de la toxicité du tritium chez I'humain a
déja été traité en 1.2.7. Le paragraphe 2.6.3 traitera
des sites de stockage souterrain des déchets radioactifs.
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Figure 2.24 Tunnel Muya-nord dans la
chaine du Baikal. De haut en bas: profil
géologique simplifié a la verticale du tunnel
avec altitudes en métres; §'%0: teneur en
oxygene-18 (%o) et He: teneur en hélium
(ml/l); T: tritium (TU = unité tritium, UT) et
t: température (°C); esquisse géologique
suivant le tracé du tunnel (d'aprés Polyakov
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Figure 2.25 Effets
de la dépressurisa-
tion d'un site minier
sur les caractéristi-
ques de I'aquifére.
Le trait gras inter-
rompu représente les
limites du gisement
de lignite (d'apres
Sukhija et al., 1996).
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2.6 Travaux souterrains .

Les eaux souterraines sont un des facteurs importants

a prendre en compte pour déterminer les conditions

de stabilité d'un ouvrage souterrain quelconque. Ces
ouvrages influencent a leur tour les systemes d'écoule-
ment des eaux souterraines; ils peuvent en modifier for-
tement les configurations par modification des poten-
tiels hydrauliques aux abords de I'ouvrage. Les tunnels
sont des ouvrages linéaires par définition, les mines
sont souvent ramifiées, et les sites de stockage de dé-
chets radioactifs sont des combinaisons des deux styles.
Pour les tunnels et les mines, on s'intéresse d'abord

a la stabilité de I'ouvrage puis a son influence sur les
charges hydrauliques dans les aquiféres, alors que les
sites de stockage de déchets associent a ces aspects un
probléme de pollution des nappes par des substances
proprement indésirables. Pour ces raisons, et pour plus
de clarté, ce chapitre a été subdivisé en trois parties.

2.6.1 Tunnels

Le tunnel du Mont-Blanc a donné I'occasion d'une
importante étude hydrogéologique isotopique de ce
massif (Fontes et al., 1979). Ce travail étant cité dans
la plupart des ouvrages, nous présenterons une étude
russe plus récente et moins académique.

Le tunnel Muya-nord situé dans le nord-est de la chaine
du Baikal s'intégre dans le cadre du projet ferroviaire
Baikal-Amur (Polyakov et al., 1996). D'une longueur de
15,3 km, il doit traverser des granitoides d'age protéro-
zoique a paléozoique. Le tritium, I'hélium et I'oxy-
gene-18 ont été mesurés pour évaluer la provenance
des arrivées d'eau dans la partie déja construite du
tunnel. Aucun effet d'altitude n'est observable sur la
majeure partie du profil (Figure 2.24). Un appauvris-
sement en oxygeéne-18 est cependant visible dans la
partie centrale du tunnel. Si I'on compare les teneurs
isotopiques de I'eau du tunnel a celles des lacs voisins,
on peut estimer qu'il n'y a aucune contribution d'eau
lacustre a I'eau souterraine. Plusieurs sources thermales
ont été trouvées pres des portails, a des températures
proches de 45°C, mais avec des compositions isotopi-
ques semblables a celles des eaux froides. L'augmenta-
tion de la quantité d’hélium (jusqu’a 1005 x 10-> ml/l)
confirme cependant la présence de circulations pro-
fondes. Les faibles activités en tritium (inférieures a 30
UT) sont caractéristiques d’eaux thermales a temps de
séjour relativement long.

Les compositions en oxygéne-18 montrent que la zone
de recharge des eaux froides est la méme que celle des
eaux chaudes. Il est intéressant de noter la corrélation
entre le tritium et 'altitude. Les temps de séjour de
I'eau souterraine sont de I'ordre de.90 années dans les

zones non influencées par le tunnel, alors que dans la
partie déja construite, on atteint des temps de séjour
de I'ordre d’une année, ce qui met en évidence I'effet
drainant du tunnel.

On voit bien par cet exemple l'intérét des isotopes de
la molécule d’eau pour étudier le contexte hydrogéo-
logique des grands ouvrages profonds. L'utilisation des
traceurs habituels tels que les substances fluorescentes
(uranine par exemple) est particulierement mal adaptée
a un tel cas, puisque le tracage aurait nécessité des
quantités gigantesques de traceur fluorescent. L'épaisse
couverture rocheuse et les faibles-perméabilités de
fracture auraient de plus nécessité plusieurs années de
prélevements et d'analyse, sans que I'on puisse assurer
de retrouver le traceur aux exutoires (chemin emprunté
inconnu ou par simple dégradation du traceur).

2.6.2 Mines

Sukhija et al. (1996) présentent une investigation par
les isotopes du milieu et les chlorures de la dépressu-
risation d'un aquifére cotier d'une région miniere de
I'Inde. Les résultats montrent I'effet des pompages

a grande échelle sur le régime hydrologique et les
conséquences sur les distributions d'isotopes. Des
variations communes au radiocarbone et aux chlorures
sont observées dans un secteur réduit entre la zone de
recharge (a I'ouest) et la zone miniére ou le pompage
est concentré. De plus, il existe une excellente corréla-
tion entre I'augmentation au cours du temps des ages
radiométriques de I'eau souterraine et le rabattement
de la nappe entre 1985 et 1991 (Figure 2.25).

Ces variations sont concentrées a la zone exploitée
pour sa lignite. Dans certains secteurs, les pompages
intenses ont provoqué une augrﬁentation de la salinité
de I'eau souterraine par infiltration d'eau de mer (voir
section 2.1.7).

Un deuxiéme cas d'application des méthodes isotopi-
ques dans I'étude de I'hydrogéologie d'une zone mi-
niére est présenté par Malik et al. (1996). Les isotopes
stables ont confirmé I'origine météorique de toutes
les eaux, alors que le tritium a permis de différencier
les eaux récentes d’eaux antérieures a 1952 (date du
premier essai de bombe nucléaire en atmosphere).

2.6.3 Caractérisation des sites potentiels de
stockage souterrain des déchets

Le probléme majeur de I'utilisation de I'énergie nucléaire
est la production de déchets radioactifs. L'intensité et

la durée de la radioactivité varie suivant les types de
déchets. Dans quelques années, un grand nombre
d'installations de production d'énergie devront étre
démantelées. Certains résidus hautement radioactifs
devront étre stockés définitivement a défaut de pouvoir
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Figure 2.26 Schéma illustrant la complexité de la géométrie du
glissement de Campo Vallemaggia (d'apres Bonzanigo, 1994).

étre traités. Pour différentes raisons, le mode de stockage
le plus probable est souterrain. La connaissance des
systémes hydrogéologiques prend ici une importance
considérable, que ce soit pour éviter ou prévoir les
migrations de radionucléides au cas ot une des nom-
breuses barrieres prévues venait a faire défaut, ou pour
simplement assurer la stabilité de I'ouvrage souterrain.
Cette connaissance, dans laquelle la configuration et
I"évolution dans le temps des systémes hydrogéologi-
ques sont fondamentales, a été détaillée du point de
vue de |'apport des méthodes isotopiques par Balderer
(1983) dans un rapport de la Cédra (Société coopérative
nationale pour I'entreposage de déchets radioactifs),

et plus récemment par Pearson et al. (1991).

2.7 Hydrogéologie desversantsinstables

L'eau joue un réle prépondérant dans la dynamique des
instabilités de pente. Les différentes méthodes présen-
tées dans les chapitres précédents peuvent étre effi-
caces pour résoudre les problemes hydrogéologiques
concernant les glissements de terrain. Un glissement
étant situé de par sa nature dans des régions au relief
marqueé, on pourra en premier lieu envisager de déter-
miner 'origine de I'eau en estimant I'altitude moyenne
du bassin versant par la méthode présentée en 2.1.1.
La recharge a travers la zone non saturée, |'éventuelle
évaporation, les différentes composantes de I'eau, le
temps de séjour moyen, ou encore les apports d'eaux
de surface sont autant de paramétres qui pourront étre
évalués par les méthodes utilisant les isotopes du milieu
(voir 2.1 a 2.4).

Un seul exemple d'application des méthodes isotopi-
ques a I"étude de I'hydrogéologie des glissements de
terrain a pu étre recensé. Ceci s'explique en grande
partie par le fait que les glissements sont généralement
des phénomenes locaux de faible extension géographi-
que, et a I'hydrogéologie peu contrastée du point de
vue isotopique. Pour les gros glissements cependant,
les travaux d'assainissement seraient sans aucun doute
plus performants et mieux dimensionnés si I'étude hy-
drogéologique faisait appel aux méthodes isotopiques.
Les marquages traditionnels en général mis en ceuvre
dans ce type d'étude ne couvrent pas tout le champ
d'application des méthodes isotopiques.

Le glissement de Campo Vallemaggia situé dans le Val
Rovana, confluent de la Maggia prés du lac Majeur, est
présenté par Bonzanigo (1994). Il s'agit d'un des plus
grands phénomenes d’instabilité de pente d'Europe. |l
couvre une surface de plus de 5 kilométres carrés sur

Grosshorn (2110 m)

Figure 2.27 Coupe
géologique schéma-
tique du glisse-
ment de Campo
Vallemaggia (Suisse)
indiquant sa position
par rapport a la
riviere Rovana et a la
vallée de Bosco, ainsi
que la position de la
galerie de drainage
(modifié d'apres
Bonzanigo, 1994).
Echelle verticale
exagérée.
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une épaisseur variable pouvant atteindre 250 metres.
De grands travaux d'assainissement ont été entrepris:
un tunnel de déviation pour éloigner la riviere du pied
du glissement et ainsi limiter I'affouillage des berges,
et une galerie de drainage percée dans la roche en
place sous le glissement, équipée de drains rayonnants.
Le but de cette galerie est d'abattre les surpressions
interstitielles présentes dans les diaclases. Ces pressions,
qui peuvent selon les prévisions atteindre plus de 35
bars, sont sans doute alimentées par un bassin versant
plus vaste que la seule vallée de Campo. De nombreux
sondages ont mis en évidence la répartition irréguliere
de ces surpressions. On ne peut donc pas définir de
véritable niveau piézométrique. Les directions d'écoule-
ment ne sont pas perpendiculaires aux équipotentielles,
et le tenseur des perméabilités varie de plus au cours
du temps. La Figure 2.26 illustre la complexité de la
géomeétrie du glissement. Dans un tel contexte, il est
impossible de construire un modele sans de nombreu-
ses données.

Afin de tenter d'expliquer les pressions trés élevées, un
bilan hydrologique du secteur a été établi. Il apparait
que le débit artésien représente plus de 5 % de toutes
les eaux météoriques disponibles dans le bassin versant.
Ce bilan peu réaliste a été complété par des analyses
isotopiques. Les indications fournies par I'oxygéne-18
et le deutérium indiquent, pour les eaux artésiennes et
les sources permanentes importantes, une altitude de
recharge fort constante (-11,5 < 80 < -10,5 %o). En
appliquant un gradient moyen mesuré sur les pluies
locales, I'auteur obtient des altitudes de recharge

entre 1500 et 1800 m, alors que les niveaux artésiens
sont de I'ordre de 1400 & 1500 m. Un autre élément
d'observation est la présence d'émanations d’hydro-
géne dans une source artésienne et dans un forage. La

géothermométrie appliquée a ce gaz permet d'estimer
une température comprise entre 60 et 100°C, c’est-
a-dire une percolation jusqu’a environ 2 kilometres de
profondeur.

L'auteur suppose sur la base de ces données qu'il existe
une alimentation provenant d‘un bassin versant voisin
plus vaste que celui admis jusqu’alors. Il est possible
qu’un réseau de failles entrecroisées puisse constituer
des voies de percolation préférentielles, amenant de
I'eau de la vallée de Bosco a la vallée de Campo (Figure
2.27).

Cette étude isotopique s'insére dans tout un programme
de reconnaissance que nous ne développerons pas ici.
Les méthodes isotopiques ne suffisent pas a elles seules
a comprendre tout le phénomene, mais leur contribu-
tion a la compréhension de I'hydrogéologie du glisse-
ment est considérable.

Les sites potentiels qui mériteraient une investigation
isotopique ne manquent pas. Citons seulement a titre
d’exemple que ces méthodes vont probablement étre
mises en ceuvre en France, dans I'lsére sur le glissement
de Séchilienne.
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Troisieme partie:

Vers une meilleure utilisation des méthodes |sotop|ques
dans la pratique de I'hydrogéologie

La derniere partie de cet ouvrage traite de la mise en
ceuvre des méthodes isotopiques en hydrogéologie.
Dans un premier temps, I'utilité des réseaux d'observa-
tion des isotopes a I'échelle nationale est démontrée.
Le réseau d'observation fédéral est brievement présenté.
A titre de conclusion, un chapitre entier est consacré a
la pratique de I'hydrogéologie isotopique. Des conseils
techniques permettent aux professionnels d’optimiser
leur démarche. Les aspects purement législatifs sont
exposés pour les radioisotopes, en particulier pour le
tritium.

3.1 Nécessité d'un réseau d’'observation
des isotopes de la molécule d'eau

Nous I'avons vu tout au long du chapitre précédent,

il n"est pas une application des isotopes du milieu en
hydrogéologie qui ne fasse appel a un référentiel. Les
variations des compositions isotopiques dans |'en-
vironnement sont telles que I'on doit constamment
faire référence a des standards, a des moyennes, a des
variations dans le temps ou dans I'espace, ou encore a
des relations entre les isotopes et d'autres paramétres
physiques. L'interprétation d’'un résultat unique d'analy-
se isotopique, qu'il s'agisse d'un isotope stable ou d‘un
radioisotope, n'a aucun sens. On doit toujours compa-
rer des valeurs entre elles. C'est pourquoi des réseaux
d’observation sont nécessaires, a I'échelle mondiale
comme nationale.

v Station sur cours d'eau &

@ Pluviometre

. ® Source

Figure 3.1 Le réseau fédéral suisse d'obser-
vation des isotopes dans le cycle de I'eau.
Situation géographique des stations de
mesure, modifiée d'aprés Schotterer et al.,
2000. Le réseau actuel mesure a chaque sta-
tion le tritium, I'oxygéne-18, et le deutérium.
Les deux premiers isotopes sont mesurés

a I'lnstitut de physique de I'Université de
Berne. LInstitut de minéralogie et pétrogra-
phie de I'Université de Lausanne se charge
du deutérium. Toutes les données sont
centralisées au Service géologique national et
sont mises a disposition des intéressés.

Sawgny
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3.1.1 Réseau mondial

Le programme mondial d'observation des isotopes de
I'oxygéne et de I'hydrogene dans le cycle de I'eau a

été mis sur pied par I'TAEA (Agence internationale de
I"énergie atomique, AIEA) en collaboration avec I'Orga-
nisation Météorologique Mondiale en 1958, avec un
réseau d'observation, devenu opérationnel en 1961.
L'objectif initial de ce réseau était d'offrir un outil de
planification et de développement des ressources en
eau. Actuellement, les données isotopiques de ce ré-
seau sont une aide précieuse pour les recherches sur les
circulations atmosphériques et les changements climati-
ques (Rozanski et al., 1993). En 1998, on comptait 176
stations actives réparties dans environ 90 pays, mais les
perspectives vont vers une augmentation du nombre de
stations et de réseaux nationaux (IAEA, 2000).

La Suisse a contribué, entre 1976 et 1992, a ce réseau
mondial avec les 5 stations du profil Berne — Meiringen
- Guttannen - Grimsel — Locarno. Tous les résultats sont
centralisés a I'lAEA:

International Atomic Energy Agency
Section of Isotope Hydrology
Wagramerstrasse 5, PO Box 100
A-1400 Wien, Autriche

lls sont publiés régulierement dans des recueils de
données (IAEA, 1969, 1970, 1971, 1973, 1975, 1979,
1983, 1986, 1990) et sont disponibles sous la forme de
disquettes ou sur le site Internet: http://isohis.iaea.org.
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3.1.2 Réseau suisse

La Suisse, dotée depuis 1976 d'un réseau d'observa-
tion des niveaux piézométriques dans les nappes d’eau
souterraine (Buttet & Eberhard, 1995 ; Tripet & Buttet,
1995), a créé en 1992 un réseau d'observation des
isotopes de I'oxygeéne et de I'hydrogéne dans le cycle
de I'eau. Ce réseau, décrit par Schotterer et al. (1995,
2000), est exploité par le Service géologique national
(Office fédéral des eaux et de la géologie, OFEG). Il est
opérationnel depuis 1992, et compte actuellement 18
stations, dont 11 pour les précipitations et 6 pour des
eaux fluviales. La station de Savigny (source de Lutry),
quant a elle, mesure les eaux a I'exutoire d'une nappe
d’eau souterraine ; elle a été mise en service en 1996.
La Figure 3.1 montre I'implantation géographique des
différentes stations.

En fin d’année, les données des différents laboratoires
(Université de Berne et Université de Lausanne) sont
rassemblées par le Service géologique national. La base
de données contient également les températures de
I'air, les pressions de vapeur et les hauteurs de précipi-
tations pour les pluviometres, ainsi que les débits et les
températures de I'eau pour les cours d'eau.

Diffusion des données

Les résultats des analyses sur chaque station sont gérés
par le Service géologique national a Berne. Depuis
1997, ils sont publiés sous forme graphique dans I'An-
nuaire hydrologique de la Suisse, édité par I'Office fé-
déral des eaux et de la géologie, et accessible aussi par
Internet (http://www.bwg.admin.ch). Les données sont
disponibles sur demande sous format Excel ou format
texte, six mois aprés la fin de chaque année.

Une planche de I'Atlas hydrologique de la Suisse trai-
tant des isotopes de I'oxygene et de I'hydrogéne a été
publiée (Parriaux et al., 2001). Cette planche est une
synthese, sous forme graphique, des données sur les
stations fonctionnant ou ayant fonctionné en Suisse.
La planche contient également une introduction aux
méthodes isotopiques et des exemples d'application.

3.2 La pratique
de I’hydrogéologie isotopique

La mise en oeuvre d'une campagne isotopique doit
étre planifiée comme toute étude hydrogéologique.

Le choix d'utiliser telle ou telle méthode isotopique
devrait étre effectué en concertation avec des spécia-
listes. Il convient au préalable de se demander quel est
le probléme a résoudre. Dans I'éventail des techniques
utilisées en hydrologie, une méthode sera choisie pour
résoudre le probléme, et il est possible que ce soit une
méthode isotopique. Il va sans dire qu'effectuer des
analyses isotopiques, et se demander ensuite ce que
I'on peut bien faire des résultats, ne constitue sGrement
pas la démarche optimale. On ne fait pas de mesures
isotopiques pour faire des mesures isotopiques!

3.2.1 Choix des points de mesure

Pour les isotopes stables comme pour le tritium, le
choix du nombre de points de mesure, et leur situation
dans I'espace et le temps sont des paramétres détermi-
nants. Ce choix sera effectué en fonction du probléeme
a résoudre.

Vu que I'amplitude des variations saisonnieres des
compositions isotopiques dans les pluies peut dépasser
8 %o entre I'été et I'hiver, il est en principe indispensable
d'effectuer les campagnes de mesure au moment ou
les teneurs isotopiques sont proches de la moyenne
annuelle (voir 1.1.6), a savoir de mars a avril, ou de
septembre a octobre.

3.2.2 Précautions a prendre
au cours de I'échantillonnage

Le prélevement d'échantillons pour des analyses d’oxy-
géne-18 ou de deutérium ne requiert pas de précaution
particuliére. Il est conseillé d'utiliser des récipients en
verre bien étanches et d'éviter toute évaporation. Les
échantillons seront de préférence stockés au froid, en
évitant bien entendu toute congélation!

Pour le prélevement d'échantillons en vue de doser le
tritium, on veillera a utiliser des récipients en plastique.
Il est déconseillé de porter une montre ou tout objet
phosphorescent pendant les manipulations. Pour le
comptage indirect du tritium par I'hélium-3. dissous
dans I'eau, tout échange gazeux avec l'air est a éviter.
Des tubes a sertir spéciaux en cuivre ou en acier sont en
général fournis par les laboratoires concernés.
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3.2.3 Nécessité d'un multi-échantillonnage,
évolution dans le temps des caractéristiques
et séries temporelles de données
(time-data series)

Les systémes hydrologiques sont rarement en régime
permanent, et leur étude nécessite parfois de colteuses
séries de mesures en fonction du temps. Les observa-
tions répétées sont la seule facon d'accéder a la dyna-
mique des systemes d'eaux souterraines, en particulier
dans les zones montagneuses. Les séries temporelles de
données constituent un outil trés efficace pour définir
les caractéristiques hydrologiques et géochimiques d'un
systeme, nécessaires a |'élaboration de modeéles hydro-
logiques conceptuels ou mathématiques. Les aspects
méthodologiques de I'acquisition de séries temporelles
~de données sont discutés en détail dans Mazor (1976)
et dans Mazor et al. (1990 a et 1990 b), et leur applica-
bilité aux mesures physiques, chimiques et isotopiques
est démontrée a I'aide d'exemples de sources suisses.

3.2.4 Tracage par injection de radioisotopes

Il est possible de tracer les eaux souterraines par un
radio-isotope, par exemple le tritium. Cependant, ces
méthodes ne sont a envisager que dans des conditions
exceptionnelles, s'il n"existe pas d'autre méthode per-
mettant d'arriver au méme résultat. Ceci peut étre le
cas pour les roches a faible perméabilité, par exemple
dans le cadre de recherches scientifiques liées au sto-
ckage de déchets radioactifs. Dans ce cas, les tracages
portent généralement sur des distances de quelques
décimétres, éventuellement quelques metres.

En Suisse, I'Ordonnance sur la radioprotection (ORaP)
du 22 juin 1994 interdit toute manipulation de sub-
stance dont I'activité absolue en tritium dans I'eau se-
rait supérieure a 600 kBq, ou dont I'activité spécifique
dépasserait 6 kBg/I (soit environ 50'000 UT - voir chap.
1.2.7). Pour toute question relative aux autorisations ou
aux manipulations de traceurs radio-isotopiques, il con-
vient de contacter I'Office fédéral de la santé publique :

Office Fédéral de la Santé Publique, Division
de la radioprotection

Section de surveillance de la radioactivité
Chemin du Musée 3, CH-1700 Fribourg
http://www.unifr.ch/suer
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3.2.5 Interprétation des résultats

Au cours de l'interprétation des résultats, une attention
particuliere sera portée a la précision des analyses. Il
est malheureusement tres courant de voir des résultats
sans indication de la précision. Certaines droites de
corrélation ne seraient pas si belles qu’elles en ont I'air
si la précision des données était prise en compte. Pour
la détermination des altitudes moyennes des bassins
versants par exemple, la précision des mesures devra
étre comparée au gradient local des compositions iso-
topiques en fonction de I'altitude.

Finalement, il ressort du grand nombre de publications
consultées sur le sujet que certaines études tendent

a utiliser les isotopes pour cautionner des théories
nébuleuses voire acrobatiques. De trois points alignés
sur un graphique on déduit toute une série de résul-
tats qui conduiront a une mini-découverte. On devrait
parfois veiller a ne pas faire dire aux isotopes ce qu'ils
ne peuvent pas dire.



Conclusions

Les isotopes de I'hydrogéne et de I'oxygéne contribuent
efficacement a la résolution de nombreux problemes
pratiques que se posent les professionnels concernés
par les eaux souterraines, qu'ils soient hydrogéologues,
ingénieurs civils, ingénieurs ruraux, pédologues, agro-
nomes, forestiers, ou encore spécialistes des problemes
d’environnement ou de pollution. Bien que ces isotopes
ne soient pas utilisables dans toutes les situations, ils
n'en restent pas moins un des outils les plus polyvalents
de I'hydrogéologie moderne. La diversité des applica-
tions de ces traceurs idéaux que constituent les isoto-
pes de la molécule d'eau est étonnante. Elle s'étend de
la localisation d'une zone d'alimentation a I'estimation
du temps de séjour moyen de I'eau, en passant par la
mesure indirecte de la température dans un systeme
hydrothermal, la surveillance de I'exploitation d'un
aquifere, le tracage des circulations d'eau dans les
horizons pédologiques, la localisation des pollutions, la
caractérisation des écoulements autour des ouvrages
souterrains et I'étude des instabilités de versant.

L'étude des isotopes de I'oxygéne et de I'hydrogene
dans les eaux ne se limite pas a la recherche scientifi-
que. La théorie de base des méthodes isotopiques est
accessible a tout professionnel possédant des connais-
sances scientifiques en chimie, en physique, mais aussi
et surtout en hydrogéologie. Il pourra utiliser lui-méme
ces méthodes dans la pratique, en sachant toutefois
prendre conseil aupres de spécialistes dans les cas
complexes.

Par une mise en ceuvre réfléchie des techniques iso-
topiques, I'utilisateur peut résoudre efficacement un
probléeme posé par les eaux souterraines, pour un colt
raisonnable et sans injection de produits artificiels.

Il ressort de la présente synthese que ces techniques,
devenues classiques dans le domaine scientifique, peu-
vent étre opérationnelles dans de nombreuses branches
de la pratique. La littérature citée est la pour en témoi-
gner. Chaque article pourra servir de «guide» a toute
personne intéressée par une application particuliere.

A la lumiére des nombreux exemples étudiés, il apparait
que le principe de base des méthodes isotopiques con-
siste & comparer des valeurs mesurées a un référentiel
statique (moyenne annuelle d'une station, standard de
mesure, etc.) ou variable (évolution dans le temps ou
répartition dans I'espace). Le nombre et la fréquence de
mesure des stations de référence doivent étre com-
patibles avec I'échelle du probleme étudié. Le réseau
mondial géré par I'lAEA est bien adapté a des études
globales en climatologie ou en sciences de |'environne-
ment. En revanche, des applications sur des systemes
plus petits, comme rencontrés souvent en hydrologie et
en hydrogéologie, en météorologie, ou en glaciologie,
nécessitent une couverture de stations de référence a
I'échelle nationale et régionale, sur toutes les masses
d'eau concernées. C'est la I'objectif du réseau fédéral
d’observation des isotopes dans le cycle de I'eau. Les
performances des méthodes isotopiques dépendent
directement de I'efficacité de ce réseau d'observation.
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