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Synthese

Le principal objectif fixé par la Directive Cadre sur 'Eau (2000/60/CE) est que les
masses d'eau présentent d’ici 2015 un bon état quantitatif et chimique. La Directive
impose ainsi aux Etats Membres non seulement de caractériser le niveau de la
contamination des eaux souterraines mais aussi d'étudier les tendances d’'évolution
des concentrations des polluants. Les Etats Membres doivent également mettre en
place un programme d’actions afin d’atteindre le bon état et d’'inverser les tendances
identifiées a la hausse. En cas de non atteinte du bon état et des objectifs d’'inversion
de tendance, les Etats Membres devront étre en mesure d'expliquer les raisons de ce
constat et des demandes de dérogation de délai, étayées a partir d’éléments
scientifiques, devront étre réalisées. Lors de I'état des lieux réalisé en 2004 a I'échelle
du bassin Loire-Bretagne, 53 % des masses d’eau a risque de non-atteinte du bon état
I'étaient & cause du paramétre nitrate et 36 % a cause du paramétre pesticide.

L'existence de solutés et notamment de nitrate au sein de la zone non saturée a été
démontrée au cours de différentes études portant sur des contextes géologiques
différents. Ainsi il est clair que dans un secteur donné, méme si les pressions
anthropiques sont fortement réduites ou deviennent nulles, I'existence de ce stock ne
permettra pas un retour « instantané » a un état non contaminé des eaux souterraines.
C'est ainsi que dans certains secteurs ou les pratiques agricoles ont été profondément
modifiées, I'amélioration significative de la qualité des eaux souterraines n’a pas été ou
n'est pas toujours perceptible a trés court terme. L'amélioration de la qualité des eaux
aprés une modification des pratiques est donc tributaire de ce stock en terme de
position et de quantité mais aussi de transfert et de remobilisation.

L'étude réalisée conjointement par I'Agence de I'Eau Loire-Bretagne et le BRGM vise
donc a obtenir des informations sur I'age de l'eau et sur I'évolution passée de la
contamination des aquiféres vis-a-vis des nitrates. Ces éléments sont des informations
aidant a la compréhension de I'état actuel de contamination et devraient permettre de
donner des indications quant aux évolutions probables de la qualité de I'eau. L'échelle
de travail est celle du bassin Loire-Bretagne.

La premiére phase de l'étude vise a définir une typologie des aquiféres basée non
seulement sur des critéres géologiques mais aussi sur des éléments de datation (age
de l'eau), de leur comportement hydrodynamique (cycles piézométriques intra ou
pluriannuels, ...) et sur le type de réponse du systéme aux pressions anthropiques. Le
présent rapport correspond aux résultats obtenus dans cette phase 1.

La deuxieme phase du projet vise a étudier plus finement I'évolution des teneurs en
nitrate et de l'age de l'eau a court pas de temps (mensuel environ) sur 3 sites qui
seront sélectionnés a l'issue de la phase 1 en fonction de la typologie. De cette fagon,
il sera possible de juger de la représentativité des résultats portant sur 'age de l'eau
obtenus lors de la vaste campagne de datation et de juger de la variabilité de
l'information au cours du temps en relation ou non avec la contamination. Une
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troisiéme phase correspond a la mise en ceuvre d'un modéle global (Biche, développé
par le BRGM) pour décrire I'évolution observée des teneurs en nitrate sur 3 sites (a
priori les 3 sites de la phase 2). En cas de succeés, une utilisation a des fins prédictives
sera envisagée. Au final, il sera possible de juger de la pertinence de cet outil de
modélisation dans différents contextes hydrogéologiques et d'identifier les difficultés de
sa mise en ceuvre. Cette analyse est primordiale avant d’envisager de passer a une
généralisation de I'utilisation de tels outils a I'échelle du bassin.

Pour la premiére phase de I'étude, les approches ont été les suivantes. Dans un
premier temps, la datation des eaux souterraines effectuée de maniére synchrone a
I'échelle du bassin Loire-Bretagne a permis d’apprécier la variabilité du temps de
transfert de I'eau d’'un secteur du bassin a un autre.

Dans un deuxiéme temps, la sectorisation du bassin Loire-Bretagne a été entreprise.
Cette sectorisation s’appuie sur des critéres autres que la lithologie et integre le type
de réponse piézométrique (existence ou non de cycles intra et interannuels) ainsi que
la pression anthropique (qui peut avoir un impact sur les concentrations absolues en
nitrate mais pas les types de fluctuations). Cette sectorisation était nécessaire pour
travailler sur des zones ou les types de réponse (contamination en nitrate et évolution)
sont pressentis comme homogénes au sein de chaque zone.

Dans un troisi€me temps, sur la base de cette sectorisation, les différents tests
statistiques mis en ceuvre ont permis d'identifier des zones ou la tendance actuelle est
toujours une augmentation de la contamination. A linverse des zones ou une
diminution est observée depuis quelques années ou encore des zones oU une
stabilisation des concentrations est observée sont mises en évidence par les
traitements statistiques. De plus, I'analyse sur quelques points choisis de la relation
entre I'évolution de la piézométrie et I'évolution de la concentration en nitrate a montré
la nécessité d’automatiser un tel exercice, tant la piézométrie peut étre un facteur
explicatif des variations en nitrate observées dans les aquiféres a nappe libre.

Enfin, l'interprétation des données CFC, non pas dans leur ensemble mais en prenant
en compte la sectorisation proposée, a permis de mettre en évidence 'existence de
relation entre 'age de I'eau et les concentrations en nitrate dans certaines zones alors
que ce type de relation peut ne pas étre percu dans d'autres zones.
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1. Introduction

1.1. CONTEXTE DE L’ETUDE

1.1.1. Aspects réglementaires

A I'échelle européenne, nationale ou plus régionale, la surveillance accrue de la qualité
des eaux souterraines depuis plusieurs années a mis en évidence une contamination
plus ou moins importante des aquiféres par les nitrates et/ou les produits
phytosanitaires (Agence de I'Eau Loire-Bretagne, 2004).

Le principal objectif fixé par la Directive Cadre sur I'Eau (2000/60/CE) est que les
masses d'eau présentent d’ici 2015 un bon état quantitatif et chimique. La Directive fille
sur les eaux souterraines (2006/118/CE) impose de plus aux Etats Membres non
seulement de caractériser le niveau de la contamination des eaux souterraines mais
aussi d’identifier les tendances d’évolution des concentrations des polluants. Les Etats
Membres doivent également mettre en place un programme d’actions afin d'atteindre
le bon état et d’inverser les tendances identifiées a la hausse. En cas de non atteinte
du bon état et des objectifs d’inversion de tendance, les Etats Membres devront
étre en mesure d’expliquer les raisons de ce constat et des demandes de
dérogation de délai étayées a partir d’éléments scientifiques devront étre
réalisées. A lissue de la caractérisation des masses d’eau souterraine en France, il
apparait que pour 99 % des masses d’eau présentant un risque de non atteinte du bon
état, les paramétres nitrate et phytosanitaires sont en cause.

Parallélement a la Directive Cadre sur I'Eau, la Directive Nitrate (91/676/EEC)
demande également aux Etats Membres d'identifier les zones vuinérables aux
pollutions azotés. Ces zones sont celles susceptibles de dépasser une limite de
concentration en nitrate fixée par chacun des états membres si des mesures
préventives ne sont pas engagées. L'Etat francais a décidé que le critére serait
40 mg/L. Un rapport de la commission européenne datant de 2003 (Nixon et al., 2003)
indique que 20 % des stations européennes ont des concentrations supérieures a cette
limite et que 40 % dépassent la valeur guide de 25 mg/L. Dans ce rapport, la France
est indiqguée comme étant un Etat Membre dans lequel les tendances sont a la hausse.

Lors de l'inventaire réalisé en 2004 a I'échelle du bassin Loire-Bretagne, 53 % des
masses d’eau a risque de non-atteinte du bon état I'étaient a cause du paramétre
nitrate et 36 % a cause du paramétre pesticide.

Conformément a la Directive Cadre sur 'Eau, 'Agence de I'Eau a fait évoluer son

réseau de surveillance en 2006 suivant les recommandations nationales et
européennes (Blum et al., 2006).
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1.1.2. Etat de I’art sur les temps de transfert et les stocks de solutés dans
la zone non saturée

L'existence de solutés et notamment de nitrate au sein de la zone non saturée a été
démontrée au cours de différentes études portant sur des contextes géologiques
différents (lcess, craie - Baran et al., 2005 ; 2006; 2007a).

Ainsi il est clair que dans un secteur donné, méme si les pressions anthropiques sont
fortement réduites ou deviennent nulles, I'existence de ce stock ne permettra pas un
retour « instantané » a un état non contaminé des eaux souterraines. C’est ainsi que
dans certains secteurs ou les pratiques agricoles ont été profondément modifiées,
I'amélioration trés significative de Ia qualité des eaux souterraines n’a pas été ou n'est
pas toujours perceptible a trés court terme.

L’amélioration de la qualité des eaux aprés une modification des pratiques est donc
tributaire de la position du stock et de la quantité de nitrate présent dans la zone non
saturée mais aussi du temps de transfert et de la remobilisation possible des solutés.

Dans certains cas, différents outils (datation tritium, modélisation) couplés a la
caractérisation du stock de nitrate ont permis d’'estimer des vitesses de transfert de
'eau au sein de la zone non saturée et par approximation des nitrates (Baran et al.,
2005 ; 2006). Toutefois ce type d'approche a des applications trés ponctuelles dans la
mesure ou des forages doivent étre réalisés.

D’autres approches pouvant étre mises en ceuvre a plus grande échelle (aquiféere,
région,...) s'appuient sur des outils de datation (CFC, SF6, tritium). Elles permettent
d’estimer la vitesse de transfert de I'eau et son temps de résidence. Une confrontation
entre les données de datation et de qualité d’'eau a permis dans certains cas de mettre
en relation I'age apparent de I'eau et les concentrations observées en nitrate dans
différents contextes hydrogéologiques (calcaires et sables, nappes alluviales - Baran et
al., 2007b ; Gourcy et al., 2007 ; 2008 ; Vittecoq et al., 2008).

Plus spécifiquement pour le bassin Loire-Bretagne, la thése de Ayraud (2005) a permis
de valider 'usage des CFC dans des milieux fracturés (Bretagne). Les travaux ont
également permis de montrer une diversité des ages en fonction du compartiment
hydrogéologique échantillonné : des ages récents (de l'ordre de l'année) dans les
zones de recharge des bassins, des ages compris entre 12 et 30 ans dans la nappe
d'altérite pour laquelle les concentrations en nitrate sont corrélées aux ages et des
temps de résidence supérieurs a 50 ans pour la zone profonde de l'aquifere.

1.1.3. Spécificités du bassin Loire-Bretagne

Pour 'occupation des sols, le bassin Loire-Bretagne a une forte vocation rurale et
est donc particulierement concerné par les activités agricoles. Celles-ci sont
variées puisqu’elles concernent a la fois des activités d’'élevage ou de grandes cultures
avec des degrés d'intensification trés variables. Ainsi, les deux tiers des activités
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d’élevage frangais se trouvent sur le bassin, dont 50 % dans les seuls départements
bretons. Prés de 50 % des productions céréaliéres frangaises se trouvent dans les
régions du Centre et du Poitou-Charentes.

Du point de vue géologique et ressource en eau, le bassin Loire-Bretagne, du fait de
sa taille importante (155 000 km?) soit environ 1/4 du territoire métropolitain (28 %),
présente des contextes hydrogéologiques variés. Ainsi, le bassin présente a la fois
des aquiféeres sédimentaires (nappe de Beauce, craie, jurassique,...) et des aquiféres
de socle (Massif Armoricain, Massif Central). De fagon moins représentée, des
aquiféres volcaniques se trouvent dans le Massif Central. A [I'exception de
« l'intensément plissé », tous les types de masse d'eau métropolitains sont donc
représentés.

Le découpage du bassin en masses d’eau réalisé suivant la Directive Cadre sur 'Eau a
conduit a r'identification de 143 masses d’'eau souterraines. La masse d’eau constitue
le référentiel cartographique élémentaire de la Directive Cadre sur 'Eau.

La diversité des pressions anthropiques (type et importance) et des contextes
hydrogéologiques aboutissent a un degré de contamination des eaux souterraines trés
variable a I'échelle du bassin. En terme de connaissance de la qualité des eaux
souterraines, le Réseau National de connaissance des Eaux Souterraines (RNES) qui
visait a connaitre I'état patrimonial des eaux souterraines avait été mis en ceuvre en
2001 (164 stations étaient suivies en 2006). Conformément & la Directive Cadre, ce
réseau a été remplacé en 2007 par le « réseau de surveillance de la qualité des
nappes ». |l comporte 344 stations de mesure dont un tiers historiques du RNES mais
aussi de nouveaux points sélectionnés de maniére a répondre a la DCE (Blum et al.,
2006).

1.2. OBJECTIFS DE L’ETUDE

L'étude menée par 'Agence de I'Eau Loire-Bretagne et le BRGM, vise a obtenir des
informations sur l'age de l'eau et sur I'évolution passée de la contamination des
aquiféres vis-a-vis des nitrates. Ces éléments sont des informations aidant a la
compréhension de I'état actuel de contamination et qui devraient permettre de donner
des indications quant aux évolutions probables de la qualité de I'eau.

L'échelle de travail visée est celle du bassin Loire-Bretagne. Les informations
obtenues permettront donc de comparer des grands secteurs géographiques entre eux
mais ne seront pas assez précises pour répondre a des préoccupations trés locales.
Toutefois la méthodologie proposée pourra servir de base pour une approche plus
locale.

La premiére phase de I'étude vise a définir une typologie des aquiféres basée non

seulement sur des critéres géologiques mais aussi sur des éléments de datation (age
de l'eau), de leur comportement hydrodynamique (cycles piézométriques intra ou inter-
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annuels,..) et sur le type de réponse du systéme aux pressions anthropiques. Le
présent rapport correspond aux résultats obtenus dans cette phase 1.

La deuxieme phase du projet vise a étudier plus finement I'évolution des teneurs en
nitrate et de I'age de l'eau a court pas de temps (mensuel environ) sur 3 sites qui
seront sélectionnés a l'issue de la phase 1 en fonction de la typologie. De cette fagon,
il sera possible de juger de la représentativité des résultats portant sur I'age de I'eau
obtenus lors de la vaste campagne de datation et de juger de la variabilité de
l'information au cours du temps en relation ou non avec la contamination.

Une troisitme phase correspond a la mise en ceuvre d'un modéle global (Biche,
développé par le BRGM) pour décrire I'évolution observée des teneurs en nitrate sur 3
sites (a priori les 3 sites de la phase 2). En cas de succés, une utilisation a des fins
prédictives sera envisagée. Au final, il sera possible de juger de la pertinence de cet
outii de modélisation dans différents contextes hydrogéologiques et d'identifier les
difficultés de sa mise en ceuvre. Cette analyse est primordiale avant denwsager la
généralisation de I'utilisation de tels outils a I'échelle du bassin.

1.3. METHODOLOGIE PROPOSEE POUR LA PHASE 1

La méthodologie proposée pour la phase 1 de I'étude qui vise a établir une typologie
des aquiféres en fonction de critéres hydrogéologiques et de leur comportement vis-a-
vis des pressions anthropiques s'articule de la maniére suivante :

= Datation des eaux souterraines lors d'une vaste campagne de mesures réalisée
en avril 2007 ;

= Sectorisation du bassin Loire-Bretagne sur la base de données piézométriques,
géologiques et de pressions agricoles ;

= Par secteur ainsi défini, étude de I'évolution de la contamination en nitrate par
valorisation des données historiques (bases de données ADES, ONQES) par
des approches statistiques robustes :

o Comparaison de deux états de contamination pour apprécier une
évolution aprés une décennie (boites a moustache et test statistique de
Wilcoxon) ;

o Evaluation de tendance point par point par période de 10 ans depuis
1970 jusqu’'a 2007 puis sur la somme de ces périodes (test statistique
de Mann-Kendall) ;

o Agrégation et évaluation par zone homogéne d’'une tendance régionale

pour la période 1975-2006 et pour les sous-périodes 1975-1993 et
1995-2006 (test de Kendall régional) ;
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o Comparaison des données de datation et de concentrations en nitrate
par zone.

Dans un premier temps, la datation des eaux souterraines effectuée de maniére
synchrone a |'échelle du bassin Loire-Bretagne vise a apprécier la variabilité du temps
de transfert (de circulation de I'eau) d’'un secteur du bassin a un autre.

Dans un deuxiéme temps, la sectorisation du bassin Loire-Bretagne a été entreprise.
Cette sectorisation s’appuie sur des critéres autres que la lithologie et intégre le type
de réponse piézométrique (existence ou non de cycles intra et interannuels) ainsi que
la pression anthropique (qui peut avoir un impact sur les concentrations absolues en
nitrate mais pas sur les types de fluctuations). Cette sectorisation était nécessaire pour
travailler sur des zones ou les types de réponse (contamination en nitrate et évolution)
sont pressentis comme homogénes au sein de chaque zone. Le travail par masse
d’eau ne pouvait pas étre entrepris faute de données suffisantes et le seul critére
lithologique ne semblait pas étre assez discriminant et ne correspondait pas a I'objectif
de I'étude qui s'intéresse a la contamination par les nitrates.

Dans un troisiéme temps, sur la base de cette sectorisation, les différents tests
statistiques mis en ceuvre permettent d’identifier des zones ou la tendance actuelle est
toujours une augmentation de la contamination ou a linverse des zones olu une
diminution est observée depuis quelques années.

Enfin, l'interprétation des données CFC, non pas dans leur ensemble mais en prenant

en compte la sectorisation proposée, vise a mettre en évidence I'existence de relation
entre I'age apparent de I'eau et les concentrations en nitrate.
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2. Datation des eaux a I’échelle du bassin

2.1. PRESENTATION GENERALE DES DIFFERENTES METHODES DE
DATATIONS UTILISEES

Dater les eaux souterraines signifie déterminer 'age de I'eau souterraine, c'est-a-dire le
temps écoulé a partir du moment ou l'eau devient souterraine, en d’autres termes,
depuis son infiltration dans le sol a partir des précipitations ou depuis tout autre type
d’'eau de surface (riviéres, lacs). Il existe plusieurs méthodes pour calculer ou estimer
fage des eaux souterraines. Dans tous les cas de figure néanmoins, I'dge de I'eau ne
peut étre qu’'estimé de sorte que I'on parlera d’age « apparent » de I'eau. L’échantillon
résulte en effet la plupart du temps d'un mélange de plusieurs eaux qui peuvent avoir
une origine et une histoire dans le systéme aquifére différentes et donc un age vrai
différent. Deux méthodes distinctes peuvent étre envisagées, celle qui se base sur
'application de la décroissance radioactive et celle qui se base sur ['utilisation de
certains gaz produits industriellement au 20°™ siécle.

Le processus physique de la décroissance radioactive est la base de la détermination
de l'dge des eaux. La décroissance radioactive d'un élément est complétement
indépendante des paramétres environnementaux comme la pression, la température,
le pH ou les liaisons chimiques, et dépend seulement d'un degré dinstabilité
caractéristique, exprimé par une demi vie. De la demi-vie des éléments dépendra la
plage de temps d'utilisation des traceurs dans les études hydrogéologiques (lllustration

1),
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lllustration 1 : Echelle de datation pour quelques éléments radioactifs et gazeux

Compte tenu de I'objectif de la présente étude, des caractéristiques hydrogéologiques
des aquiféres superficiels de Loire-Bretagne, et de l'age contemporain des eaux
souterraines (moins de 60 ans), les méthodes de datation retenues sont donc
celles utilisant le tritium de I'eau (>1960) et les CFC (>1950).

2.2. LETRITIUM

Le tritium, *H, parce qu'il est un isotope de I'hydrogéne, est un traceur intime de la
molécule d'eau, qui permet d'estimer le temps de transit des eaux dans l'aquifere
(gamme temporelle de 0 a une soixantaine d'années). C'est un marqueur des masses
d'eau contemporaines. En effet, une production artificielle s'est ajoutée a la production
naturelle au cours des essais thermonucléaires aériens, pendant la période 1952 -
1963 ; les essais ont cessé depuis 1963 (lllustration 2). Par l'intermédiaire de cette
production artificielle, on peut différencier les eaux qui résultent des précipitations sans
°H nucléaire (avant 1952), des eaux de précipitations formées dans une atmosphére
contenant du *H nucléaire (aprés 1952). Ce radio-isotope a été, durant ces trente
derniéres années, le plus utilisé en hydrogéologie notamment pour savoir si les
recharges modernes d'aquiféres étaient présentes, en comparant les teneurs en tritium
de la fonction d'entrée du systéme aquifére (précipitation-évapotranspiration) et celles
de la fonction de sortie (nappes atteintes par forage, sources, ...).

18 BRGM/RP-56884-FR — Rapport de phase 1



Transfert des nitrates & I'échelle du bassin Loire-Bretagne

& g
1000,0 - Al TN ‘
{'l I \"lln. b
100,0 | | ] b | ! ' ” ‘*'l\l- qh} , A |

| Ottawa ’ “' ' AT, o
) \ \ l! I,. i \l*- um m‘ .

I ‘ r

A1y P W O
10,0 - I ﬂ,l.:m*ﬂ?!"'.l.

Thonon

1'0 T T T T T T ' o T T T | T T T = T T T T T T T
53 55 57 59 61 63 65 67 69 71 73 75 77 79 81 83 85 87 89 91 93 95 97 99 01 03 05
année

lilustration 2 : Chroniques de tritium & Ottawa, Canada (plus longue chronigue existante) et
Thonon-les-Bains (la plus longue en France) — données GNIP (IAEA/WMO, 2003)

La zone d’étude s’étend géographiquement de maniére suffisamment importante pour
qu’il soit intéressant de regarder la variabilité spatiale des teneurs en tritium dans les
pluies. Une étude récente a montré l'influence des apports océaniques sur le signal
trittum avec des valeurs plus basses sur les régions coétieres (IAEA, 2005). En
comparant les teneurs en tritium des pluies mesurées a Orléans, Brest-Plouzané et
Thonon-les-Bains sur une courte période commune a ces trois stations (1996-2002),
cette variabiliteé est confirmée (lllustration 2). La différence entre Brest-Plouzane et
Orléans est proche de 2 UT (Unités Tritium).
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Mustration 3 : Comparaison des chroniques de tritium dans les pluies aux stations de Thonon-
les-Bains, Brest-Plouzané et Orléans entre 1996 et 2002

Le faible nombre de stations de mesures (uniquement deux, Brest-Plouzané et
Orléans), la longueur des chroniques et la grande variabilité spatiale des teneurs des
pluies en tritium due notamment au grand nombre de réacteurs nucléaires le long de la
Loire rendent difficiles I'établissement d'un signal d'entrée précis pour le tritium. Les
données utilisées sont celles extrapolées a partir de Brest-Plouzané pour les stations
situées dans les départements 22, 29, 56 35, 44 et 85 et celles extrapolées a partir des
données de la station d'Orléans pour les autres départements.

Les chroniques existantes ont été complétées a l'aide des données de Thonon-les-
Bains (IAEA/WMO, 2003) afin d’'obtenir des valeurs moyennes annuelles pondérées
par les hauteurs de pluies sur la période 1953-2007. La datation des eaux souterraines
est alors estimée en comparant leur teneur en tritium avec la chronique mesurée dans
les précipitations qui correspondent a la zone de recharge supposée de l'aquiféere.

2.3.LES CHLOROFLUOROCARBONES (CFC)

Les CFC (chlorofluorocarbones appelés également fréons) ne sont pas présents
naturellement dans I'atmosphére. Leur premiére synthétisation a été effectuée en 1928
mais ce n'est qu'au début des années 30 que leur commercialisation a commencé.
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Entre les années 1950 et 1960 ces gaz ont été largement diffusés et de nombreuses
utilisations ont été développées. Les CFC se sont alors diffusés dans I'atmosphére et
I'hydrosphére.

Les traceurs gazeux présents dans I'atmosphére passent la zone non saturée selon un
transport diffusif avant d’'entrer dans I'eau souterraine sous forme de gaz dissous
suivant la loi d’Henry. La datation des eaux se base sur la comparaison des
concentrations en gaz dissous dans les eaux souterraines et les chroniques de
concentration des gaz dans I'atmosphére. Pour connaitre la fonction d’entrée, c'est-a-
dire le taux de traceur qui s'infiltre (dépendant du temps), des chroniques parfaitement
connues car mesurées en routine a plusieurs stations localisées dans les hémisphéres
Nord et Sud sont utilisées (lllustration 4). Les premieres mesures de CFC dans
'atmosphére ont été effectuées en 1971 et 1974 et un suivi systématique de ces gaz a
été instauré a partir du milieu des années 1970 dans le cadre du réseau
ALE/GAGE/AGAGE et a partir de 1976 par le laboratoire de suivi et diagnostic du
climat de la NOAA (National Oceanic and Atmospheric Administration, USA). Les
données de concentrations de CFC rejetés dans I'atmosphére avant 1970 ont été
estimées a partir des informations sur la production de ces gaz (McCarthy et al., 1977).

Dans cette étude, les chroniques d’entrées pour les CFC et le SF; sont celles de
'’hémisphére Nord données par le Climate Monitoring Diagnostics Laboratory /
National Oceanic and Atmospheric Administration (CMDL/NOAA). Comparées aux
données de la station de surveillance la plus proche de la zone d'étude, Mace Head,
(U.K)), les écarts entre les deux stations sont peu importants.
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lllustration 4 : Chronique des concentrations dans l'air des CFC et SF¢ dans I'hémisphére Nord
(données CMDL/NOAA)

2.4. ECHANTILLONNAGE ET MESURES

Dans le cadre de l'étude, il a été choisi de travailler sur les points du réseau de
surveillance et d'effectuer la datation lors d'une campagne de mesures conduite par
I'Agence de I'Eau. De cette facon, il est possible d'avoir une datation de maniére
presque synchrone sur I'ensemble du bassin et de bénéficier des résultats obtenus en
terme de caractérisation des eaux souterraines (détermination des éléments majeurs
dont les nitrates, suivi des parametres de terrain, contamination par les produits
phytosanitaires etc.).

A cause de contraintes budgétaires et logistiques, 200 des 335 points du réseau ont
été sélectionnés pour étre datés. Les masses d'eau de niveau 1 et/ou libres ont été
privilégiées. L'échantillonnage a eu lieu en mai-juin 2007. Malheureusement, les
prestataires n'ont pas toujours effectués les prélévements prévus conduisant a une
réduction du nombre de points. De plus, une contamination de certains échantillons a
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été observée rendant la datation impossible. Une campagne complémentaire a donc
été réalisée en avril 2008 pour palier a ces 2 probléemes. Au total une datation a été
tentée sur 175 points d'eau.

Les prélevements ont été réalisés par les bureaux d'études en charge des
prélévements d'eau pour le suivi de la qualité des eaux du bassin Loire-Bretagne
suivant le protocole fourni par le BRGM. Pour quelques points complémentaires, les
préléevements ont été effectués par le BRGM. Le protocole retenu correspond a une
méthode simplifiée développée par Oster et al. (1996).

Le prélevement se fait dans un flacon en verre de 100 ml lui-méme placé dans un
récipient métallique (lllustration 5) qui sera également rempli d'eau prélevée en évitant
les mélanges avec l'air ambiant. La fermeture de la bouteille de verre et du récipient
meétallique se fait impérativement sous I'eau (lllustration 6).

Hustration 5 : Systeme de prélévement utilisé pour les CFC
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lllustration 6 : Schéma du systéme de prélévement de I'eau pour analyses de CFC a) récipient
en métal, b) tuyau de prélevement, c) flacon de verre, d) bouchon de verre, e) clip métallique
pour bloguer le bouchon, f) récipient métallique, g) couvercle du récipient métallique, h)
bloqueur couvercle métallique

Les analyses des gaz dissous (CFC) ne font pas I'objet de normes ISO, inexistantes
pour ces éléments, mais suivent un contréle continu (utilisation de standards internes
et participation a des exercices de calibration inter-laboratoires) qui permettent de
garantir I'obtention de faibles incertitudes (lllustration 7).

Les CFC sont mesurés a l'aide de la chromatographie en phase gazeuse équipée d'un
capteur a détecteur d'électron. Les analyses des CFC par chromatographie gazeuse
ont été réalisées par le laboratoire Spurenstofflabor (Allemagne).

Analyses isotopiques Méthode Incertitude
CFC-113, CFC-12, CFC-11| Chromatographe en phase gazeuse + 5%
équipé d'un détecteur a capture
d’électron

lilustration 7 : Méthodes d'analyses des gaz dissous
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2.5. FACTEURS INFLUENCANT LA DETERMINATION DES AGES
APPARENTS

Plusieurs facteurs influencent la détermination des ages « apparents » de 'eau a partir
des données de concentrations en CFC.

s Altitude et température de la recharge

La température et 'altitude de la recharge sont nécessaires pour convertir la pression
partielle atmosphérique des CFC en concentrations d'éléments dissous et ainsi
permettre la comparaison entre les données mesurées dans I'eau et les chroniques
aux stations de mesure des gaz dans l'air.

La température de la recharge qui correspond a la température d’équilibre air-air au
moment ou I'échantillon d’eau est isolé de I'atmospheére est importante dans le calcul
des ages CFC (IAEA, 2006). La température de recharge peut-étre considérée comme
la température annuelle de 'air dans le cas d’une zone non saturée importante (Mazor,
1972). Dans cette étude, les points sélectionnés ne concernent pas des régions
montagneuses ou la température de la recharge pourrait étre trés différente de la
température des eaux au point de prélévement. L'écart entre la température mesurée
au moment du prélévement, utilisée pour I'évaluation de I'age des eaux, et la moyenne
des températures mesurées a ce point est au maximum de 3,4 degrés. Pour 83 % des
points (145 de 175) cet écart est inférieur a 1 degré. Un écart de 1 degré dans
I'évaluation de la température moyenne de recharge entraine une erreur dans
I'évaluation des ages CFC d’'une année pour un modeéle de type piston et 5 % pour le
modéle de mélange binaire. C’est donc la température de I'eau au moment du
prélévement qui a été prise comme référence lors des calculs.

L’altitude moyenne de la recharge est considérée ici comme Paltitude au point de
mesure. Si l'altitude moyenne des bassins d’alimentation des aquiféres est beaucoup
plus élevée une erreur sera introduite dans le calcul. Toutefois le faible relief sur les
secteurs d’études permet cette approximation. Une différence de l'altitude moyenne de
recharge de 200 m entraine une différence de 1 an pour un modéle piston et max. 5 %
pour un modéle de mélange de deux eaux.

e Contamination par 'air ambiant

Le facteur influengant la détermination des ages par la méthode CFC le plus commun
est une contamination lors de I'échantillonnage par I'air ambiant a fortes concentrations
en gaz par rapport a I'eau souterraine. Toutes les précautions ont été prises pour éviter
ce probléme mais les conditions de terrain ne permettent pas toujours de se protéger
totalement de ce risque. Par exemple, le matériel utilisé pour le prélévement n'a pas
été testé vis-a-vis d’'une possible contamination en CFC. La comparaison des
concentrations en gaz par rapport aux modéles théoriques (lllustration 8) renseigne sur
les contaminations possibles en un ou plusieurs CFC. Ainsi, sont représentées les
corrélations entre 2 CFC suivant les modéles théoriques piston ou exponentiel (traits
vert et rouge, respectivement). Les points qui s'écartent de ces 2 corrélations ont donc
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un probléeme, soit de contamination d'un des CFC par rapport a l'autre, soit de
dégradation d'un des CFC.
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lllustration 8 : Valeurs calculées de CFC11, CFC12 et CFC113 dans I'air pour les échantillons
préleveés sur le bassin Loire-Bretagne et modeéles théoriques de type piston et exponentiel pour
I'atmosphéere 'hémisphére Nord

« Contamination locale de I'atmosphére

Le deuxiéme probléme fréquent est celui de la contamination locale de I'atmosphére
par un ou plusieurs gaz du fait notamment de la proximité d'une source de ce(s) gaz.
C'est le cas dans un milieu urbain (Busenberg et Plummer, 1992, Ho et al., 1998,
MacDonald et al.,, 2003, Santella et al.,, 2003, Darling and Gooddy, 2007) ou a
proximité des sites de rejets des eaux usées ou décharges (Schultz et al., 1976,
Busenberg et Plummer, 1992, Cook et Salomon, 1997). Plusieurs points échantillonnés
sur le bassin Loire-Bretagne pourraient ainsi étre contaminés. On estime que pour
chacun des traceurs il y a environ 30 % de points présentant des valeurs
anormalement élevées pouvant provenir d'une contamination locale de I'atmosphére
ou un probleme d'échantillonnage.

Qu'il s’agisse d'une contamination par I'air ambiant lors du prélévement ou
d’une contamination de la nappe par I'air ambiant contaminé en un ou plusieurs
CFC, les résultats sont de toute fagon difficilement exploitables. La discrimination
entre les 2 types de probléme est également délicate.

e Epaisseur de la Zone Non Saturée (ZNS)

Dans le cas d’'une zone non saturée de forte épaisseur, il peut y avoir une sous-
estimation de I'age des eaux du fait d'une mise a zéro de I'horloge retardée (I'eau des
pores de la ZNS a une composition en CFC proche de celle de I'air). Si I'effet de la
zone non saturée n'est pas pris en compte, les ages des eaux souterraines peuvent
étre sous-estimés, par exemple de 1 a 2 ans pour une ZNS de 10 métres (Cook et
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Salomon, 1995). L'écart d’estimation des ages selon I'épaisseur de la ZNS dépend du
type et de la teneur en eau des sols. Nous ne disposons pas d'information pour tous
les points sur la ZNS au niveau des aquiféeres étudiés dans cette étude. En effet,
certains points correspondant a des forages exploités, le niveau statique n'est pas
toujours connu. En I'absence de données, il a donc été considéré que l'erreur liée au
temps de transfert dans la zone non saturée est faible au regard de l'incertitude admise
sur I'estimation et qui résulte de la simplification de la méthode (température et altitude
de recharge).

e Excés d’'air

Le phénoméne d'excés d’air (concentration en gaz dissous dans l'aquifére plus
importante que celle attendue, Heaton et Vogel, 1981) peut étre important pour
certains CFC. Il est quasiment négligeable dans le cas du CFC11 du fait de la haute
solubilité de ce gaz (Plummer et Busenberg, 2000, IAEA, 2006). Les analyses de gaz
dissous (O, Ar et N;) peuvent étre des indicateurs de cet excés d'air mais les
prélevements et analyses sont un peu complexes et colteux. Il a donc été choisi de ne
pas effectuer ces mesures en supposant qu'il n'y avait pas de probléme particulier.

o Effet de sorption

Les effets de sorption sont surtout fréquents dans les milieux riches en carbone
organique dissous (COD). L'effet de sorption est minimal pour le CFC113. Nous ne
disposons pas d’informations sur les concentrations en carbone organique dissous
dans les eaux échantillonnées.

o Dégradation microbienne

La dégradation microbienne affecte les concentrations en CFC sous milieu anaérobie.
La dégradation de CFC11 en milieu anoxique est plus importante (facteur 10) que la
dégradation du CFC12 et du CFC113 (Cook et al., 1995, Oster et al., 1996, Shapiro et
al., 1997). La dégradation de CFC n’est observée que dans des milieux trés réducteurs
(réduction des sulfates ou méthanogéne observée).

Les eaux étudiées présentent toutes un taux d'oxygéne mesurable. Pour 19 points, les
taux d’'oxygeéne mesurés sont inférieurs a 1 mg.L”". Des concentrations inférieures a la
limite de quantification (0,5 mg.L™) pour les nitrates et un potentiel d'oxydoréduction
négatif sont également des indicateurs de I'état (oxydant ou réducteur) du milieu. En
tout, des indices de dégradation du CFC11 ont été notés sur une vingtaine de points.
Pour ces points et certains autres douteux, la détermination des ages se base en
priorité sur les données de CFC12 qui est peu ou pas affecté par les problémes de
dégradation microbienne.
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2.6. DETERMINATION DES AGES APPARENTS

Trois modéles empiriques décrivant le fonctionnement hydrogéologique des sites
étudiés ont été testés pour estimer les ages apparents. En effet, le travail étant
entrepris a I'échelle du bassin Loire-Bretagne, il n'était pas possible de chercher au cas
par cas a obtenir des informations sur le fonctionnement hydrodynamique du site
comme il est envisageable de le faire a une échelle beaucoup plus locale. Les trois
modéles empiriques sont :

e Le modéle piston (considérant qu’il n'y a pas de mélange et aucune
modification des activités par dispersion, diffusion ou échange direct, lllustration
9a),

¢ |e modéle exponentiel (une eau récente se mélange parfaitement a une eau
ancienne, il y a échange et écoulement) pouvant correspondre a un aquifére
homogéne d'épaisseur négligeable pour lequel la recharge se fait sur toute la
surface (lllustration 9b),

¢ le modéle de type mélange (a deux pdles) est également possible.

| '

a) piston

b) exponentiel T7777777777777777777777

(source : Maloszewski et Zubert, 1982)

lllustration 9 : Schéma des modéles d’écoulement de type piston et exponentiel

Les trois modéles peuvent étre appliqués a I'échelle du bassin Loire-Bretagne. Les
données CFC et de tritium permettent généralement de choisir le modéle le plus
approprié a chaque cas d’étude. Pour cela il est toutefois nécessaire de pouvoir utiliser
le plus de traceurs possibles. Nous avons observé une contamination de un ou
plusieurs CFC sur beaucoup de points de I'étude. Dans le cas ou un seul traceur (CFC
ou tritium) est utilisable, il n’est pas toujours possible de lever les ambiglités relatives
au modéle a utiliser pour I'estimation des ages apparents. Pour la région de socle de
Bretagne (départements 22, 29, 35, 44 et 56) les connaissances hydrogéologiques a
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dire d’experts permettent, lorsqu’il y a ambigiité sur le modéle a utiliser, de favoriser le
modeéle exponentiel qui correspond le mieux a I'écoulement de I'eau dans les altérites.

Lors de la premiére campagne de prélévement de juin a juillet 2007, ce sont 151 points
d'eau qui ont été prélevés pour datation par la méthode CFC. Une deuxiéme
campagne de prélévement, effectuée en avril-mai 2008, a permis I'échantillonnage de
34 points complémentaires. Parmi ces points, certains avaient été prélevés en 2007
mais une contamination de l'eau lors de I'’échantillonnage n’avait pas permis la
détermination de I'Age-CFC des eaux. En tout ce sont 175 points d’eau qui ont pu étre
testés pour la détermination de I'dge apparent des eaux souterraines.

Pour six sites I’age des eaux est plus ancien que 1950 et donc ni les CFC ni le
tritium ne permettent une estimation précise de I'dge apparent. Pour 23 points
une contamination de tous les traceurs ne permet pas I'estimation de I'dge de
ces eaux.

C’est le modéle piston qui domine parmi les points d’eau analysés du bassin Loire-
Bretagne avec également un nombre important de points correspondant a un modéle
de mélange deux pdles.

Modéle Nbre de points type d'aquifére
sédimentaire socle localement aquifére volcanique
eau ancienne 7 4 2 1 0
mélange binaire 51 32 15 4 0
modele piston 62 32 17 5 8
modeéle exponentiel 32 4 28 0 0
datation impossible 23 9 13 1 0

lllustration 10 : Modéles utilisés selon les types d’aquiféres pour la datation des 175 points
échantillonnés

Pour des modéles différents, la représentation de la datation n'est pas la méme. Un
modéle piston permet I'évaluation d’'une période moyenne de recharge (donc une
date). Le modéle exponentiel donne un temps moyen de résidence des eaux dans
laquifére (en années). Le modéle de mélange indique le % d'eau jeune dans le
systéme. La partie ancienne de I'eau est considérée arbitrairement comme de l'eau
sans CFC donc égale a 1950. Sur cette base, les estimations montrent que I'eau jeune
est de I'eau majoritairement comprise entre 1990 et 2007.

Pour la totalité du bassin Loire-Bretagne il est donc nécessaire de considérer les
différents modes de représentation des ages-CFC. Dans tous les cas, considérant
qu’une méthode simplifiée de datation des eaux par les CFC a été mise en ceuvre
(altitude et température de recharge estimée, pas de mesure d’excés d’air, pas
d’information sur I’épaisseur de la zone non saturée), la représentation de 'age
de Feau se base sur des classes d’adge assez larges. En effet, vu les
approximations réalisées et qui étaient nécessaires pour pouvoir travailler sur ce
grand nombre de points et a I’échelle du bassin Loire-Bretagne, il serait risqué
de prétendre a plus de précisions.
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2.6.1. Les eaux anciennes

Pour six points, les outils utilisés ne permettent pas la datation des eaux du fait d’'un
temps de séjour moyen de 'eau supérieur a 50 ans. Ces points se trouvent dans des
masses d'eau de type sédimentaire, de socle ou imperméable localement aquifére.

Il s'agit des points :
= 04811X0066/F1 — St Etienne de Montluc (44)
* 04293X0007/HY — La Ferté St Cyr (41)
= 05933X0006/FAEP3 — Maillet (36)
= (07203X0165/CPT — Magneux Haute Rive (42)
= (03646X0086/F1 — Vitry aux Loges (45)
» 03622X0090/FAEP — Péronville (28)

A I'exception du dernier, il est probable que les points se trouvent dans des aquiféres
captifs ou semi-captifs au vu de leur trés faible teneur en oxygéne. Toutefois, cette
mesure in situ étant délicate, il est difficile de trancher plus fermement au regard des
données disponibles pour la campagne d'avril 2007. La mesure du fer pourrait aussi
étre un indicateur des conditions d’oxydoréduction dans le forage. En tout état de
cause, la sélection des masses d'eau de niveau 1 n'affranchit pas de la présence de
points captifs au sein de ces masses d'eau notamment pour les imperméables
localement aquiféres ou les aquiféres multicouches.

2.6.2. Points suivant un modéle de type exponentiel

Ce type d’écoulement concerne 32 points sur le bassin Loire-Bretagne dont une
majorité localisée dans les aquiféres de socle de Bretagne puisque ce modéle a été
privilégié suivant les dires d’experts, lors d'incertitudes, dans cette région. Le temps
moyen de résidence des eaux des départements bretons est de 12,7 ans si I'on ne
considére pas le point douteux (car un seul traceur disponible) de Hénon. Dans le
domaine sédimentaire, une eau (03231X0010/F a Beaufay dans la Sarthe) montre un
age apparent supérieur a 40 ans (lllustration 11).
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Mustration 11 : Résultats de la datation des eaux pour le modele de type exponentiel pour les
eaux prelevées en 2007 et 2008

2.6.3. Points suivant un modéle d’écoulement de type piston

L'age CFC ou age obtenu avec les méthodes de datation type CFC ou/et *H est en fait
'age moyen d'un mélange de nombreux écoulements élémentaires. On parle donc
d'age apparent pour éviter toute confusion.

Les ages apparents obtenus dans le cas d'écoulement de type piston vont de 1973 a
I'actuel (lllustration 12).

Période Nbre de points
1971-1975 2
1976-1980 3
1981-1985 20
1986-1990 30
1991-1995 !
1996-2000 1
2001-2005 2

2006 - actuel 3

Illustration 12 : Tableau des fréquences des dges apparents des eaux calculés pour un modéle
piston
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L'analyse des fréquences montre que 79 % (49/62) des points d'eau présente des
ages apparents compris entre 1981 et 1990.

Modéle piston
Annees
1973-1980
1881-1985
1886-1930
19911995
1896-2000
2001-2005
2006

EaLN anciernes (<1950)
impossitie 3 gater

-+0000000

Mustration 13 : Résultats de la datation des eaux pour le modéle de type piston, les eaux
anciennes (<1950) et les points impossibles a dater pour les eaux prélevées en 2007 et 2008

La repartition spatiale des ages apparents (lllustration 13) sur le bassin Loire-Bretagne
indique que les eaux les plus anciennes se trouvent principalement a l'ouest de Nantes
et La Roche-sur-Yon et les eaux les plus récentes (<15 ans) sur la pointe Bretonne et
le Massif Central (masses d’eau de socle et volcanique avec une perméabilité de type
fissure).

2.6.4. Points suivant un modéle de type mélange binaire

Lorsque les traceurs indiguent un mélange d’'eau entre deux poles, le pole ancien est
considéré comme représentatif des eaux sans CFC ou tritium donc d'age apparent
inférieur a 1953 (fixé arbitrairement a 1950). Cette hypothése a été retenue de maniere
a pouvoir plus facilement comparer les points entre eux. Le pble « actuel » ou eau
jeune est d'age apparent variable mais il est difficile alors de dater avec précision ces
eaux. On définira donc des eaux d'un temps de séjour d'une vingtaine d'années
(>1990) et on s’attachera plus précisément a limportance (exprimée en %) de la
composante jeune de la recharge. Il est possible ainsi de comparer les eaux en ne
s'attachant qu'a cette information.
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Les mélanges d'eau sont un modéle trés fréquent dans les aquiféeres de surface. Les
eaux cataloguées comme rechargées selon un modele piston sont souvent faiblement
influencées par une eau plus récente. Les mélanges a plus de deux pdles ne peuvent
pas étre datés par l'utilisation des outils classiques et nécessitent une modélisation
précise de I'hydrodynamique de la nappe en compléments d'outils chimiques et
isotopiques.

Sur le bassin Loire-Bretagne, 51 eaux sont présentées selon un modéle de mélange
binaire. La composante d'eau jeune (> 1990) représente entre 2 et 98 % de la
recharge.

lllustration 14 : Résultats de la datation des eaux pour le modele de type mélange binaire pour
les eaux prélevées en 2007 et 2008

En accord avec les résultats obtenus pour le modéle piston, les captages ayant un
pourcentage d'eau jeune le plus faible se situent dans la région de Nantes et la Roche-
sur-Yon. Les captages en limite sud du bassin de Paris ont une composante d'eau
jeune importante.
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L'ensemble des données sur les datations des eaux suivant les trois modéles utilisés
(piston, exponentiel et mélange binaire) est regroupé sur I'lllustration 15.

Illustration 15 : Synthése de l'ensemble des résultats de la datation des eaux selon les trois
modeéles (piston, exponentiel et mélange binaire) pour les eaux prélevées en 2007 et 2008

Bien que les trois modéles donnent une information différente sur I'age apparent des
eaux, il est possible d'exprimer ces résultats dans une méme dimension : I'estimation
de la date de recharge de l'aquifére. Cette approximation permet de synthétiser les
informations concernant I'age apparent des eaux et donc de comparer des données
acquises selon des modéles différents. Elle permet d’avoir une vision globale des
temps de transfert sur le bassin Loire-Bretagne en fonction du type de lithologie et de
la position du point de prélévement par rapport a la zone d’alimentation de I'aquifére
considéré.
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3. Sectorisation du Bassin

3.1. CHRONIQUES PIEZOMETRIQUES

3.1.1. Données traitées

Les chroniques piézométriques traitées sont issues de la base de données ADES et
regroupent toutes les mesures historiques disponibles de niveau piézométrique jusqu’'a
début mars 2008. Dans ADES, les mesures sont qualifi€es par un champ « Qualité
mesure » (0O=non définissable, 1=correcte, 2=incorrecte, 3=incertaine, 4=non
qualifiée). Seuls les points avec une qualité de mesure « correcte » + « non qualifiée »
ont été pris en compte.

L’extraction a permis de constituer un jeu de données correspondant a 1 371655
mesures réparties sur 511 piézométres. A partir de ces données, certaines
incohérences sont apparues (confusion manifeste entre profondeur et cote
piézométrique). Une épuration des données a été effectuée mais elle reste partielle
puisqu'’il faudrait plusieurs semaines pour reprendre chaque chronique et s’assurer de
sa validité. Ce travail incombant au producteur de données, seuls les points a
incohérence flagrante ont été éliminés.

A partir des données piézométriques, une approche géostatistique a été entreprise de
fagon a identifier des secteurs ayant un comportement piézométrique différent.

3.1.2. Analyse géostatistique du comportement temporel de chroniques
piézométriques

L’approche par analyse géostatistique du comportement temporel de la nappe vise a
caractériser le comportement de I'aquifére. Cette méthode permet de comparer, sur un
piézométre donné et pour différentes valeurs de At, une mesure a un temps t a une
mesure a un temps t + At, par l'intermédiaire d'un variogramme temporel. C'est une
méthode qui a des points communs avec l'analyse du nuage de corrélation différé (et
du coefficient de corrélation différé) bien connu des hydrogéologues, 'avantage étant,
dans le cas de la géostatistique, la possibilité de caler un modéle théorique de
variogramme sur la courbe expérimentale, valable pour toute une gamme d'intervalles
de temps, et de comparer de fagon systématique les différents variogrammes obtenus
en les regroupant par familles.

De cette fagon il est également possible de comparer, pour différents points, des
chroniques qui auraient été acquises sur des périodes temporelles différentes.
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Dans notre cas le variogramme temporel de la cote piézométrique est défini par:
N(A)

> [z -z +an]
y(Ar) = 3 :

N(Ar)

avec

1(At) : (demi) variogramme pour l'intervalle de temps At

N(At) : nombre de mesures piézométriques séparées par l'intervalle de temps At
Z(t) : cote piézométrique a l'instant t

Z(t+At) : cote piézométrique a l'instant t+At

Le variogramme temporel de la cote piézométrique a été calculé de fagon automatique
pour I'ensemble des 511 piézométres disponibles. Pour lisser les fluctuations dues, soit
a des fluctuations ponctuelles importantes, soit a I'absence de mesures sur quelques
jours, le variogramme a été calculé non pas sur la cote piézométrique journaliere, mais
sur la cote piézométrique moyenne par tranches de 15 jours. Certains piézométres ont
été éliminés car leur durée de mesure était trop courte pour pouvoir calculer un
variogramme représentatif sur une période de deux ans (période nécessaire pour
montrer des cycles interannuels).

A titre d’exemple sont présentés par llllustration 16 les variogrammes temporels
obtenus pour trois piézométres. La courbe en noir représente le variogramme
« expérimental » c'est-a-dire celui qui est calculé a partir des mesures piézométriques.
La variogramme en rouge est un ajustement automatique calé sur les deux premiéres
années uniquement (lllustration 16).

Pour le premier piézomeétre, le variogramme est périodique avec de grandes
amplitudes annuelles. Le variogramme a été calculé jusqu’'a 3 000 jours (plus de 8
ans). Ce type de variogramme est caractéristique d’'une nappe ou les variations
interannuelles sont trés marquées (périodes de hautes et de basses eaux bien
distinctes).

Pour le second piézométre, le variogramme réveéle un comportement cyclique annuel,
avec des fluctuations annuelles plus faibles, mais aussi un comportement cyclique
pluriannuel (la courbe redescend aprés 2 000 jours). Il semble y avoir une composante
pluriannuelle a long terme (env. 10 ans). Ce type de variogramme correspond a une
influence annuelle marquée (fluctuations interannuelles) mais aussi ayant un cycle
pluriannuel.

Le troisitme piézométre présente une accentuation de [I'aspect « dérive
pluriannuelle », et les fluctuations annuelles deviennent faibles par rapport a la
composante pluriannuelle. Autrement dit, les hautes eaux et basses se distinguent
moins nettement et la nappe a un comportement tamponné sur plusieurs années.
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Enfin, dans certains cas la composante annuelle est quasiment inexistante et
correspond a des nappes ayant des fluctuations piézométriques a I'échelle de
plusieurs années sans que des périodes de hautes et basses eaux annuelles ne soient
observées.

La mise en évidence de tels comportements contrastés a conduit a I'établissement
d’'une classification des chroniques piézométriques en fonction de 3 paramétres : une
composante a court « terme » (fluctuations sur des périodes < 1 an — en fait 6 mois),
une composante annuelle et une composante pluriannuelle (>= 2ans). Pour déterminer
ces paramétres il a donc été nécessaire de calculer le variogramme théorique
pour chaque piézométre. Considérant que le variogramme ne peut étre calculé sur
une durée plus grande que la moitié de la plage totale, seules les chroniques de 4
années ou plus ont été conservées soit 414 piézométres.
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llustration 16 : Exemples de variogrammes temporels expérimentaux (noirs) et
théoriques (rouges)

D’un point de vue purement géostatistique, les variogrammes ont été ajustés par
moindres carrés par la somme de 4 composantes : un effet de pépite, une composante
« sphérique » de portée 6 mois (composante <1an), une composante annuelle (modéle
cosinus), et une composante pluriannuelle traduite par un variogramme linéaire. La
composante linéaire sert a ajuster la tendance pluriannuelle sur le début de la courbe.
La régression par moindres carrés est effectuée sur les deux premiéres années.

Ainsi le variogramme est ajusté par y(t) = CO + C1 Sph(t) + C2 (1-Cos(a.t)) + C3.t

Les pourcentages de chaque composante (CO, C1, C2, C3) ont été normés de fagon a
étre exprimés en pourcentage de la variance des données de chaque piézométre.

D’un point de vue pratique, CO représente les fluctuations a trés court terme,
imputables surtout aux effets de perturbations ou pompages ponctuels. C1 représente
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les fluctuations a échelle de temps intermédiaires (<1 an). C2 est lié aux fluctuations
annuelles. Enfin, C3 traduit la composante pluriannuelle du comportement du
piezomeétre, résumée par la pente du variogramme induite par cette composante
pluriannuelle. Les valeurs relatives de C0, C1, C2, C3 représentent les parts relatives a
chacune des 4 composantes, par rapport aux fluctuations totales du piézométre. Par
exemple un piézomeétre ayant un comportement parfaitement cyclique aurait un
C2=100 % et les autres coefficients egaux a 0.

Afin de comparer les différents variogrammes théoriques obtenus, une classification
hiérarchique ascendante (CAH) a été effectuée sur les 4 parametres C0, C1, C2 et C3.
Aprés examen des résultats, le paramétre CO est éliminé de l'analyse. En effet il
introduit un artéfact d'une part car il prend des fortes valeurs pour quelques
piézomeétres ayant des mesures anormales (effet de pompages), et d'autre part car
I'ajustement automatique aux trés courtes distances (quelques jours) par la procédure
des moindres carrés adoptée s'avére instable (il faudrait sans doute introduire une
cinquieme structure pour bien modéliser les variations a trés court intervalle de temps).
Une deuxieme CAH a donc effectuée sur les parametres C1, C2 et C3. Cette CAH
réalisée pour les 414 piézomeétres ayant plus de 4 années de mesure permet de
distinguer 4 classes principales (lllustration 17):

* Dominante dérive, composante cyclique trés faible ;
* Dominante dérive avec composante cyclique non négligeable ;
* Dominante cyclique, faible dérive pluriannuelle ;

* Dominante cyclique, trés faible dérive pluriannuelle.
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Classe 1 - 05164X0007/P — 15 individus

Classe 2 - 06345X0027/F2 - 159
C1= 0%, C2= 10%, pente = 2/1000 individus

Dominante dérive, composante cyclique | C1=10% ; C2=15% ; pente=0.75/1000

trés faible _ -
Dominante dérive avec composante
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Classe 3 - 06377X0030/P — 112 individus | Classe 4 - 06114X0004/R - 128
individus

C1=25% ; C2=55% ; pente=0.30/1000
C1= 45%, C2= 35%; pente=0.14/1000
Dominante  cyclique, faible  dérive
pluriannuelle Dominante cyclique, trés faible dérive
pluriannuelie

Dans cette catégorie peuvent apparaitre
des piézo avec cyclicitt de 6 mois
(05068X0054/F)

lllustration 17 : Exemple de variogrammes obtenus pour différentes chroniques piézométriques
et traduisant des comportements hydrodynamiques différents.

La représentation cartographique (lllustration 18) des types de variogrammes
montre que la répartition n'est pas aléatoire mais qu’il existe des secteurs au
comportement homogéne qui semble étroitement lié a la géologie (et donc au
type d'aquiferes).

Toutefois, un examen plus détaillé montre que certains points peuvent apparaitre
comme des « intrus » au sein d'un ensemble. Il est probable que certains de ces points
captent des aquiferes différents des piézomeétres voisins. Les informations disponibles
dans ADES ne permettent pas une discrimination stricte des points entre eux,
I'identification des masses d'eau étant incompléte.
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llustration 18 : Répartition spatiale des 4 grands types de variogrammes établis a partir des
chroniques piézomeétriques.

La classe 1 en vert (15 points) correspond aux points ayant une forte dérive
pluriannuelle et une tendance cyclique peu marquée (C1=0; C2=10, pente=2/1000).
La classe 2 en bleu (159 points) correspond aux points ayant des variations
piézométriques avec une composante cyclique a court et moyen terme modérée et une
dérive pluriannuelle importante (C1=10; C2=15, pente=0.75/1000). La classe 3 en
fuchsia (112 points) correspond aux points ayant une composante cyclique de forte
amplitude (basses et hautes eaux distinctes) avec une composante pluriannuelle
faible (C1=25; C2=55, pente=0.3/1000). Enfin la classe 4 en jaune (128 points)
correspond aux points ayant une composante cyclique d'amplitude moyenne et une
composante pluriannuelle trés faible (C1=45 ; C2=35, pente=0.14/1000).

3.2. PRESSION AGRICOLE

Les données utilisées pour estimer la pression agricole sont issues du traitement
effectué lors de I'étude de sélection du réseau de surveillance (Blum et al., 2006).
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Les informations sont issues du Recensement Général Agricole de 2000. Les
informations sont connues a l'échelle du canton. Les informations considérées
concernent a la fois le type de cultures mais aussi d’élevage.

De fagon a limiter le nombre de zones différentes a I'échelle du bassin, les différents
types de pressions agricoles recensées lors de la sélection du réseau de surveillance
ont été agrégés afin de former trois groupes définis comme suit :

- Pression forte . polyculture majoritaire surface toujours en herbe (STH)
minoritaire, élevage fort; polyculture élevage fort; céréales, oléagineux
dominant, élevage fort.

- Pression moyenne : polyculture majoritaire STH minoritaire, élevage moyen ;
polyculture majoritaire STH minoritaire, élevage faible ; polyculture élevage
moyen ; polyculture élevage faible ; polyculture minoritaire STH majoritaire,
élevage fort; céréales, oléagineux dominants, élevage moyen; céréales,
oléagineux dominants, élevage faible.

- Pression faible : polyculture minoritaire STH majoritaire, élevage moyen ;
polyculture minoritaire STH majoritaire, élevage faible.

Les secteurs a forte pression agricole sont principalement regroupés en Bretagne et au
Nord de la Vendée alors que c'est au Nord du Massif Central que sont localisés les

secteurs a faible pression. Les aquiféres libres du bassin de Paris sont, quant a eux,
globalement affectés par une pression agricole moyenne (lllustration 19).

3.3. CONTEXTE GEOLOGIQUE

La géologie de surface joue un role prépondérant dans l'infiltration des eaux et donc
dans les temps de transfert des polluants potentiels vers les nappes libres. La zonation
du bassin Loire Bretagne s'est donc appuyée sur la carte géologique du secteur au
1/1 000 000 (lllustration 19). Le travail a cette échelle représente un bon compromis
entre une trop grande simplification et une carte trop détaillée, 'exercice permettant
ainsi de traiter le bassin dans sa globalité tout en gardant une certaine finesse dans la
description de la géologie de surface.

12 zones géologiques ont été identifiées sur le bassin Loire-Bretagne et regroupées
sous les appellations suivantes :

» Formations cristallines et métamorphiques du Massif Armoricain
= Marnes du callovo-oxfordien au nord-ouest du Bassin de Paris

= Formations calcaires et détritiques tertiaires

= Jurassique affleurant au sud-est du Bassin de Paris

= Jurassique sous recouvrements détritiques tertiaire et plio-quaternaires
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= Jurassique affleurant au sud du Bassin de Paris

= Craie séno-turonienne

= Sables et grés du Cénomanien

= Sables et argiles calcaires du Tertiaire et du Quaternaire ancien
= Formations cristallines et métamorphiques du Massif Central

» Formations volcaniques du Massif Central

= Jurassique supérieur de la Sévre Niortaise et associée

Les deux massifs montagneux présents sur le bassin (Massif Armoricain et Massif
Central) représentent les deux zones géologiques les plus importantes ou sont
regroupées les formations cristallines et les formations métamorphiques au
comportement hydrodynamique présumé similaire. Les formations sédimentaires du
bassin de Paris ont été divisées en fonction de leur lithologie, élément qui guide
généralement le comportement de I'aquifére. Les recouvrements détritiques présents
sur les formations du Jurassique ont été cartographiés afin de distinguer ces zones
géologiques particuliéres des zones ou les calcaires jurassiques sont affleurants. La
premiére analyse des chroniques piézométriques des aquiféres libres du bassin
semble en effet montrer des différences de comportement en fonction de la présence
ou non de ces épandages détritiques. Enfin, les formations détritiques tertiaires et
quaternaires présentes au nord du Massif Central ont été regroupées sous la méme
appellation, et forment un niveau géologique sollicité par quelques points de suivi
qualité.

3.4. LA SECTORISATION OBTENUE

L'exercice de recoupement est présenté sur l'lllustration 19 qui montre les trois cartes
sources (géologie simplifiée, pression agricole et comportement piézométrique) de la
zonation finale. Un important travail de simplification et de regroupement de polygones
a été réalisé afin de limiter au mieux la multiplication de zones de trés petite taille non
renseignées par des points de suivi pi€zométrique ou de qualité. Le recoupement brut
de secteurs aux limites proches laisse en effet apparaitre de nombreuses zones dont
l'origine n’est expliquée que par les biais engendrés par une sectorisation déterminée a
main levée, notamment pour les zones a comportement piézométrique identique. Cet
exercice permet de passer d’une sectorisation comprenant plus de 180 zones
apreés le croisement brut a 99 zones dont les limites ont été redessinées.

Le réseau de suivi pi€zométrique montre une forte hétérogénéité dans la répartition
spatiale des points de mesure sur la surface du bassin Loire Bretagne. Les formations
cristallines et métamorphiques du Massif Central laissent ainsi apparaitre une forte
lacune en points de suivi de sorte qu’il n'a pas été possible de déterminer un
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comportement piézométrique caractéristique de la zone. Il existe par conséquent un
secteur particulier, visible sur I'lllustration 20 au sud-est du bassin, qui n’entre pas dans
la sectorisation finale et qui ne fera alors pas I'objet de I'analyse des tendances qui fait
suite au projet.

D’autres zones, a linverse, ont une grande empreinte spatiale et regroupent un
nombre important de données. Lorsque ce fut possible, elles ont été subdivisées en
« sous-zones » en prenant en compte les teneurs actuelles en nitrate. Ces « sous-
zones » regroupent des points dont les teneurs en nitrate actuelles sont homogeénes
entre elles et différentes des autres « sous-zones » d'une méme zone. Elles sont
identifiées par un code a 4 chiffres qui correspond a l'identifiant a 3 chiffres de la zone
apparentée additionné d'un quatrieme chiffre spécifique de la « sous-zone »
(Nlustration 20).
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llustration 19 : Cartes des comportements piézométriques, de pression anthropique et de
lithologie servant a la sectorisation
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La sectorisation finale du bassin Loire Bretagne a donc conduit a l'identification de 90
zones a geéologie simplifiée, pression agricole agrégée et au comportement
piézométrique homogénes dont 5 (zones 104, 123, 127 130 et 139) ont été
subdivisées en « sous-zones ». Ces zones et « sous-zones », a identifiant chiffré, sont
reportées sur ['lllustration 20. Les zones ainsi définies correspondent a l'unité
cartographique qui est ensuite considérée pour I'étude des tendances vis-a-vis
de la contamination en nitrate et I'interprétation plus fine des datations CFC.

Zones a géologie
comportement piézométrique
et pression agricole
homogénes
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Bz e Zones non renseignées

lllustration 20 : Sectorisation du bassin Loire-Bretagne en zones de pression, lithologie et
comportement piézométrique homogeénes. Les zones 104, 123, 127, 130 et 139 sont
subdivisées en « sous-zones » avec identifiant a 4 chiffres.
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4. Etat de la contamination et évolution
temporelle

4.1. COMPARAISON DE 2 ETATS 1995-96 VS. 2005-2006

L’objectif est de comparer I'état de contamination des eaux souterraines a deux dates
différentes de maniére a identifier des évolutions possibles (augmentation, diminution
ou stagnation des teneurs en nitrate) entre ces deux dates.

Les données traitées sont extraites de ADES sans distinction des producteurs de
données. Au regard des données disponibles, il a été décidé de travailler pour I'année
2006 (derniére année compléte en terme de disponibilité des données) et 1996 soit
une décennie plus tét. |l paraissait peu judicieux de travailler sur une année antérieure
a 1996, le nombre de données diminuant significativement avant cette date. Méme
l'ajout des données issues de ONQES ne suffit pas a étoffer les jeux de données pour
les années 90.

De fagon a augmenter le nombre de points exploitables, le choix a été fait de comparer
non pas deux années au sens strict mais 2 périodes. La premiére période correspond
a 1996-97, la deuxiéme période a 2005-06. Les points traités disposent de mesures
pour ces deux périodes c’est-a-dire que I'échantillon de base est le méme. De
fagon a lisser 'hétérogénéité entre le nombre de mesures d’'une année a une autre ou
d’'un point & un autre, la moyenne des concentrations par point a été calculée pour
chacune des 4 années (1996, 1997, 2005, 2006) puis la moyenne des deux moyennes
par période est retenue. Ainsi 1 658 paires (points ayant au moins une mesure en
1996-97 et en 2005-06) réparties dans les différentes zones ont pu étre traitées.

L'interprétation des données s'appuie sur une représentation en boites a moustache
qui permet aisément de visualiser la médiane de I'échantillon, ses valeurs minimales et
maximales, le 1% et le 3°™ quartile ainsi que les points extrémes qui sont exclus du
traitement statistique. Il est ainsi facile de comparer visuellement plusieurs
échantillons. La lecture du diagramme en boites 4 moustache est expliquée en Annexe
1. La représentation est faite pour les 18 zones qui présentent plus de 20 points de
mesure (lllustration 21) en partant des zones les plus informées (205 mesures)
jusqu'aux zones les moins informées (20 mesures).
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lllustration 21 : Comparaison des concentrations en nitrate mesurées en 1996-97 (période ) et
2005-06 (période Il) par zone (médiane, 1% et 3*™ quartiles, minimum et maximum et outliers)
pour les zones ayant plus de 20 points mesurés.

Afin de confirmer ou non l'impression visuelle, le test statistique de Wilcoxon a été
appliqué afin de vérifier si les mesures par zone sont significativement différentes ou
non entre la premiére et la deuxiéme période avec un intervalle de confiance de 95 %.
Qu'elles soient significativement differentes ou non cela ne présume en rien de
I'évolution qui a pu se produire entre ces 2 périodes a des pas de temps plus courts.
Sur I'lllustration 21, les couleurs en a plat correspondent a des zones présentant une
difference significative entre les 2 périodes alors que les zones a trame pointillée n'ont
pas de différence significative. On notera que pour les groupes les moins informés (sur
la partie droite du graphe), les différences ne sont généralement pas significatives
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entre les 2 périodes. Il convient donc de s'interroger sur un éventuel biais introduit par
la taille de I'échantillon. L'absence de différence significative entre les 2 périodes
peut signifier une stabilisation de la contamination entre ces 2 périodes ou un
retour a un état identique a celui de 1996-97 pendant les années 2005-06.

A l'inverse, les zones 98, 104, 127, 139, 103, 95, 121, 90, 145 et 60 présentent une
différence significative entre les 2 périodes. La plupart du temps, la différence
correspond a une augmentation de la valeur moyenne traduisant une détérioration de
la qualité de la nappe a l'exception des zones 127 et 121 pour lesquelles les
moyennes sont passées de 41,2 et 31,4 mg/L a 39,5 et 29,3 mg/L respectivement.

A I'échelle du bassin, on apprécie ainsi d'une part la variabilité de la contamination et
d'autre part I'évolution (augmentation ou diminution de la contamination) ou I'absence
d'évolution au cours d’'une décennie. Le travail par zone donne des résultats plus
probants qu’une approche par unité lithologique puisqu’il permet de prendre en compte
la pression anthropique. De cette fagon, il est donc possible de séparer des secteurs
ayant des fortes ou des faibles teneurs en nitrate plutt que de les traiter d’'un seul bloc
au risque de masquer des évolutions.

Ce type d’approche (comparaison de 2 dates ou périodes) a déja été appliqué pour
I'étude des tendances des concentrations en nitrate a I'échelle des Etats-Unis (Rupert,
2008 sur la base de 24 réseaux soit 495 points) ou avec des déclinaisons plus locales.
Ainsi Paschke et al. (2008) ont mis en ceuvre cette approche sur des aquiféres
alluviaux (45 points, 2 réseaux) et Frans (2008) sur des aquiféres basaltiques.
Toutefois, ces différents exemples ont été réalisés avec un nombre de points moindre
que dans notre étude et suivant des découpages moins fins (type de réseaux de
mesure ou type d’aquiféres).

4.2. ESTIMATION DE TENDANCE PAR POINTS D’OBSERVATION

L’estimation d'une évolution entre deux dates ou deux périodes a mis en évidence des
évolutions ou non de situations entre 2 états sans qu'il soit toutefois possible d’obtenir
des informations quant aux possibles variations entre ces dates. De plus, il a été choisi
de ne travailler que sur les points d’eau ayant été échantillonnés a ces deux périodes.

Par conséquent pour avoir une vision complémentaire de I'évolution passée des
concentrations en nitrate, une deuxiéme approche statistique est proposée. Il s’agit de
la méthode de Mann-Kendall qui permet d'estimer une tendance monotonique par
série de donnée c'est-a-dire par point d’eau. Cette méthode pourrait étre comparée a
I'établissement d'une droite de régression si ce n'est que c’est une méthode plus
robuste et surtout peu sensible aux outliers (c'est-a-dire aux mesures qui sont
statistiquement trés différentes des autres). Ainsi grace a la méthode de Mann-Kendall,
la tendance estimée n’est pas biaisée par une mesure qui sort manifestement du
groupe de mesure alors qu’'une régression est trés influencée par un point situé en
position extréme.
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Aguilar et al. (2007) ont utilisé deux approches pour estimer des tendances d'évolution
de concentrations en nitrate. Pour des séries distribuées suivant la loi normale, la
tendance a été décrite par détermination de la corrélation et estimation du coefficient
de Pearson. Pour les séries non normalement distribuées, le test non paramétrique de
Mann-Kendall a été mis en ceuvre. Les auteurs ont montré que I'application du test de
Mann-Kendall est judicieuse, que les jeux de données suivent ou non une loi normale.
Cette observation permet de simplifier la procédure et de s’affranchir du contrble de la
normalité des séries avant leur traitement statistique.

Le principe de la méthode de Mann-Kendall, dont le développement mathématique est
présenté en Annexe 2, est de calculer les écarts entre deux mesures successives (X
et X)) et de les recoder. Si X;> X, le code est 1, si X; < X le code est -1 et si X;= X le
code est 0. La somme de ces codes est effectuée de fagon a voir s’il y a eu plus de
valeurs consécutives en augmentation que de valeurs consécutives en diminution. Le
résultat donne le sens d'évolution ainsi que la valeur de la pente de la tendance qui
peut étre exprimée en mg NOs/L/an.

S'appuyant sur Aguilar et al. (2007) et comme I'ont fait Stuart et al. (2007) ou encore
Broers et van der Grift (2004), I'approche de Mann-Kendall a été mise en ceuvre pour
les points du bassin Loire-Bretagne qui ont fait I'objet d’un suivi des teneurs en nitrate
dans les eaux des aquiféres superficiels.

Les données brutes extraites de ADES représentent 7 341 points qui possédent, sur le
bassin Loire-Bretagne, au moins une analyse de concentration en nitrate. Pour réaliser
le traitement statistique Mann-Kendall, les chroniques doivent répondre a plusieurs
conditions. Tout d'abord, le traitement ne peut étre réalisé que sur des chroniques
possédant au minimum 10 valeurs. Sur I'ensemble de la période d'étude 1945-2007,
3 641 points d’eau sur les 7 341 définis dans ADES répondent a ce critére. De plus, les
eaux pour lesquelles une dénitrification est suspectée ont été écartées de l'analyse.
Pour cela, les chroniques dont la moyenne des concentrations en nitrate n'excédait
pas 2 mg/L et/ou dont la valeur maximale était inférieure a 5 mg/L ont été exclues.
2 975 chroniques possédant au minimum 10 valeurs semblent ne pas avoir subi de
dénitrification et ont donc été traitées avec le test de Mann-Kendall.

Un niveau de confiance de 95 % a été utilisé pour le test de détection des tendances
d’évolution des concentrations en nitrate. Ce seuil de significativité est atteint lorsque la
valeur absolue du paramétre S du test Mann-Kendall (Annexe 2) est supérieure ou
égale a 1,65. De 1a méme fagon, 'hypothése nulle de la détermination de tendance est
rejetée a un niveau de significativité o = 0,05 si la valeur absolue du paramétre Z, du
test (Annexe 2) dépasse la valeur 1,96.

Sur la période 1945-2007, des tendances significatives au seuil de 95 % n'ont pu étre
dégagées par le test Mann-Kendall que pour seulement 437 chroniques (lllustration
22). La période considérée pour ces 437 points étant longue (au maximum 1945-2007
et souvent des années 80 a 2007), et considérant que ce test ne permet de décrire que
des tendances monotoniques, de fagon peu surprenante, le test de Mann-Kendall
révele des augmentations constantes presque partout sur le bassin Loire-Bretagne.
Ces résultats ne sont pas présentés dans le rapport en raison du manque d'intérét de
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linformation mais un examen visuel des chroniques montrait toutefois que I'évolution
n’était pas réguliére et que dans certains cas les concentrations semblaient stabilisées
voire décroissantes pour les années les plus récentes. Comme I'ont fait Stuart et al.
(2007), un découpage des chroniques par périodes a donc été effectué de fagon
a mettre en évidence des changements de tendances. Les périodes retenues
correspondent & des décennies de fagon a garder un nombre de mesures conséquent
(supérieur a 10); il s’agit des périodes 1970-1980, 1980-1990,1990-2000 et 2000-
2007. De fagon a étre plus précis, des périodes chevauchantes ont également été
considérées : 1975-1985, 1985-1995, 1995-2005. Pour chacune des décennies, les
critéres de choix des chroniques sont les mémes que précédemment a savoir n 2 10,
ISl 2 1,65 et I1Z4 = 1,96 ainsi que I'absence de dénitrification supposée. L'lllustration 22
récapitule le nombre de chroniques (= nombre de points de mesure) disponibles aprés
chaque phase de sélection nécessaire a I'application du traitement statistique Mann-
Kendall. Des points possédent des chroniques a tendance significative sur plusieurs
décennies ce qui explique que le nombre de points différents pour lesquels au moins
une tendance décennale a pu étre déterminée (645 points) n’est pas égal a la somme
des chroniques déterminées par décennie.

Les chroniques qui répondent aux crittres mentionnés ont fait I'objet d'une
détermination de tendance par décennie. Pour les tendances significatives a un niveau
de confiance de 95 %, le sens de I'évolution est déterminé, soit en se basant sur la
valeur du coefficient de corrélation t du test Mann-Kendal, soit en calculant la pente de
la tendance (Annexe 2). Lorsque ia valeur de 1 dépasse 0,3 (limite arbitraire retenue
dans l'étude), la tendance est a l'augmentation ; lorsque t est inférieur a -0,3, la
tendance est a la diminution ; une valeur de T comprise entre -0,3 et 0,3 exprimant, soit
une stagnation des concentrations en nitrate, soit une forte variabilité. La détermination
des pentes permet de quantifier I'évolution moyenne des teneurs en nitrate
(augmentation, diminution ou stagnation) pour chaque section de chronique
appartenant a chacune des décennies traitées.

BRGM/RP-56884-FR — Rapport de phase 1 51



Transfert des nitrates a I'échelle du bassin Loire-Bretagne

Nombre de chroniques disponibles

Phase de traitement (=nombre de points de mesure)

Données brutes 7341
nz10 3641
[NO3]moy 2 2 mg/L 3084
[NO3]nax 2 5 mg/L 2975
Période 1945-2007 437
. Décennie 1970-1980 142
Seuil de
significativité , .
statistique o = 0,05 Décennie 1975-1985 224
Niveau de Décennie 1980-1990 297
confiance (1-o) de .
. . 645 points
0,
95% Décennie 1985-1995 136 différents
ISI 21,65 Décennie 1990-2000 169
12 = 1,96 Décennie 1995-2005 231
Décennie 2000-2007 132

lllustration 22 : Nombre de chroniques de nitrate disponibles sur le bassin Loire-Bretagne aprés
les différentes phases de sélection nécessaire a I'application du traitement statistique Mann-
Kendall

L'lllustration 23 montre, pour chacune des sept décennies étudiées, les valeurs des
pentes pour les points ayant des tendances significatives déterminées. La gamme de
variation des pentes (exprimées en mg/L/an) pour les points ayant une tendance
significative est relativement importante avec des valeurs comprises entre +15 et -15
mg/L/an. Les valeurs extrémes peuvent étre le résultat d’'une détermination de
tendance sur une chronique courte (inférieure a une année généralement) qui présente
des variations saisonniéres des teneurs en nitrate importantes. Néanmoins, ce cas de
figure ne se présente que trés rarement sur 'ensemble des points et ne vient en rien
perturber 'analyse globale des tendances sur le bassin Loire-Bretagne. Sont reportées
sur la méme illustration les chroniques qui ont pu étre traitées par la méthode Mann-
Kendall (n 2 10 pour la décennie étudiée, [NO3]mey = 2 mg/L et [NO3]max 2 & mg/L) mais
dont la tendance n’est pas ressortie significative a un seuil de confiance de 95 %.
Certains secteurs, comme le nord de la Bretagne par exemple, sont bien renseignés
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sur les concentrations en nitrate dans les aquiferes superficiels mais la structure des
chroniques ne permet pas de dégager de tendance significative. Ces secteurs ne
peuvent donc pas, a ce jour, faire I'objet d’'une caractérisation de tendance d’'évolution
des concentrations en nitrate par la méthode de Mann-Kendall.

L'étude des valeurs des pentes des tendances Mann-Kendall (lllustration 23) révele
une certaine homogénéité des évolutions en nitrate par secteur et par décennie.

En Bretagne, pour les formations cristallines du Massif Armoricain, les évolutions sont
globalement a I'augmentation pour les décennies 1970-1980, 1975-1985, 1980-1990,
1985-1995 et 1990-2000. En 1995-2005, ces tendances s'inversent nettement pour les
secteurs ouest, sud et est de la Bretagne (zones homogénes 1271, 1301 et 135). Seul
un secteur au centre-nord de la Bretagne (zone 127) montre des tendances a
'augmentation pour cette décennie. Cette organisation se confirme sur la période
2000-2007 avec une accentuation presque générale des vitesses de décroissance des
teneurs en nitrate.

Plus a l'ouest, dans les marnes du Callovo-Oxfordien (zone 136), les tendances se
présentent a la baisse pour les périodes 1970-1980 et 1975-1985. Pour la décennie
1980-1990, les tendances en nitrate de la moitié environ des points de la zone 136
s'inversent et partent a la hausse. Cette situation perdure jusqu'en 1995-2005 ou les
teneurs en nitrate de la majorité des points de cette zone évoluent vers une baisse,
tendance qui s’accentue sur la période 2000-2007.

Dans les formations cristallines du département de la Haute-Vienne au nord du Massif
Central (zone 119), les tendances d’évolution en nitrate ne peuvent étre déterminées
qu'a partir de la décennie 1980-1990. Elles sont globalement homogénes sur cette
zone et par décennie mais elles varient grandement d’'une décennie a l'autre. En 1980-
1990, beaucoup de points ont une tendance a I'augmentation alors que sur la période
1985-1995 les tendances sont nettement orientées a la baisse. Le méme calcul réalisé
sur les décennies 1990-2000 et 1995-2005 réveéle une majorité de stagnations des
teneurs en nitrate. Sur la période la plus récente 2000-2007 les points les plus au nord
du secteur sont a la baisse alors que les points en bordure sud du bassin ont des
tendances a la hausse.

Un peu plus au nord-ouest, dans les formations jurassiques des départements des
Deux-Sévres et de la Vienne (zones 119, 120 et 121), les tendances sont nettement a
la hausse sur la période 1975-1985 avec une accentuation des pentes sur la période
suivante 1980-1990. Cette tendance s'est inversée a partir de 1995 avec des
chroniques nitrate qui stagnent sur la décennie 1995-2005 et qui commencent a
baisser en 2000-2007.

Enfin, en Beauce (zone 1042), méme si la densité de points renseignés varie de fagon
importante d’'une décennie a l'autre, les tendances sont, pour la majorité des points,
toujours en hausse depuis 1980. Il n’y a pas d’inversion dans I'évolution des teneurs en
nitrate comme c’est globalement le cas pour les autres secteurs étudiés, les quelques
points qui ont pu faire I'objet d’'une détermination de tendance par la méthode Mann-
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Kendall en Beauce pour la période 2000-2007 montrent toujours des tendances a la
hausse.

L'lllustration 24 présente I'histogramme de répartition des tendances pour quatre
décennies successives (1970-1980; 1980-1990; 1990-2000 et 2000-2007). Ce
graphique résume I'évolution globale des tendances sur I'ensemble du bassin. La
proportion de points dont la concentration en nitrate augmente devient de plus en plus
faible par rapport aux points dont la tendance est a la baisse. Sur la « pseudo
décennie » 2000-2007, le test Mann-Kendall a permis de détecter plus de tendances a
la baisse que de tendances a la hausse (51 % contre 35 % des points analysés) alors
que la part de tendances a la hausse est de 35 %. Ces résultats montrent une
inversion des tendances d’évolution des concentrations en nitrate dans les aquiféres
superficiels du bassin Loire-Bretagne et ce depuis le milieu des années 90 environ.
Cette analyse ne présume en rien des causes possibles de ce changement. Il faut
aussi garder en mémoire que les jeux de données initiaux sont trés disparates (nombre
de mesures pour un point d'eau, fréquence de mesures variable au cours du temps
pour un point d’eau et variable d’'un point & un autre, ..) limitant ainsi spatialement et
temporellement 'emprise du traitement statistique.

Il est possible de synthétiser les résultats obtenus par décennies sur la période 1970-
2007 en codant les tendances d'évolution en chacun des points pour chacune des sept
décennies. Pour réaliser cet exercice, deux périodes d'étude ont été créées: une
premiére période constituée par les décennies non chevauchantes se terminant en
«5» (de 1975 a 2005, 3 décennies) et une seconde période constituée par les
décennies non chevauchantes se terminant en « 0 » (de 1970 a 2007, 4 décennies).
Pour chacune de ces deux périodes, par décennie et pour chacun des points, un code
est créé suivant si la tendance décennale est une augmentation, une diminution, une
stagnation ou bien si la tendance n’est pas significative. Ne sont conservés que les
points qui possédent, sur le regroupement de décennies non chevauchantes, deux
tendances décennales significatives au minimum et dont la derniére est déterminée sur
la derniére décennie de la période étudiée. La concaténation de ces codes permet
alors de distinguer des points dont les concentrations en nitrate ont toujours augmenté,
des points pour lesquels une stabilisation est apparue ou encore des points pour
lesquels on distingue une augmentation puis une diminution significative. Enfin,
quelques points dont I'évolution des teneurs en nitrate tendait a la baisse montrent, sur
la derniére décennie analysée, une inversion de cette tendance qui repart a la hausse.
L'lilustration 25 montre les résultats de synthése des tendances Mann-Kendall sans
distinction entre les deux périodes de regroupement des décennies non
chevauchantes.

Les fortes conditions nécessaires a I'exercice de synthése expliquent que sur les 2 975
chroniques de plus de dix données disponibles pour le traitement statistique de Mann-
Kendall, seules 145 ont pu étre codées de la sorte. On retrouve sur ['lllustration 25
'homogénéité des comportements par zone homogéne déja révélée par I'analyse par
décennie. Les secteurs de la Beauce, du Centre de la Bretagne et dans une moindre
mesure du sud de la Haute Vienne ont des tendances d’évolution des concentrations
en nitrate a la hausse continue depuis 1970 alors qu’il y a eu manifestement une
inversion de tendance pour I' « arc » ouest, sud et est de la Bretagne, pour les
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formations jurassiques des Deux-Sévres et de la Vienne et pour quelques points dans
les formations cristallines du Massif Central, au nord du département de la Haute
Vienne.

L’application du test de Mann-Kendall par périodes plutét que sur la période globale
permet donc de discriminer des comportements différents a I'échelle du bassin avec
des secteurs ou 'augmentation des teneurs semble se poursuivre (centre et nord-est
de la Bretagne, nord du bassin Loire-Bretagne au centre de la Beauce) ou a l'inverse
des secteurs ou la tendance s'’est inversée (sud de la Bretagne, marnes du callovo-
oxfordien entre Le Mans et Alengon, secteur du Jurassique sous recouvrement autour
de Poitiers) et de rares secteurs ou I'évolution des teneurs en nitrate nettement
orientée a la baisse jusqu’au début des années 90 augmente depuis lors comme c'est
le cas autour d’Orléans.
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. Sables et argiles calcaires du Tertiaire et du Quaternaire ancien
Sables et grés du Cénomanien

lllustration 23 : Tendances d'évolution des teneurs en nitrate et pentes des tendances (en mg/L/an) étudiées par décennie sur la période 1970-2007 suivant le test statistique de Mann-Kendall.
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lllustration 24 : Histogramme de répartition des tendances significatives Mann-Kendall pour
quatre décennies successives et pour I'ensemble du bassin Loire-Bretagne.

Synthése des tendances
Mann-Kendall déterminées par
décennies sur la période 1970-2007
Géologie simplifiée

B Craie séno-turonienne
EF ) et ques tertiaires
Fi llines ot phi du massif Evolution des teneurs en nitrates par point
" cristallines el métamorphiques du massif central { P des MK
‘ormations volcaniques du Massif Central
affieurant au sud du Bassin de Paris .Awmww
memwmmamdw .AWWM‘MW
O drieur de ia Sévre el .mm
[_ Mamnes du callovo-oxfordien au nord ouest du Bassin de Paris
7 Sables et argiles caicaines du Tertiaire et du Quatemaire ancien @ Deminuston puis augmentatior
| Sables et grés du Cénomanien ® Ch sans déter h
de tendance significative sur la période 1970-2007
Limite de zone homogéne

Illustration 25 : Synthése des tendances Mann-Kendall déterminées par décennie sur la période
1970-2007.
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4.3. ESTIMATION DE TENDANCE PAR ZONE

La représentation cartographique des tendances selon le test de Mann-Kendall montre
que la répartition n'est pas aléatoire et semble étre en adéquation avec le zonage
proposé sur la base de critéres géologiques, piézométriques et de pressions agricoles.

Ainsi, de fagon a utiliser le maximum de données disponibles dans les bases de
données mais aussi a avoir une approche spatialisée en complément de I'approche
ponctuelle Mann-Kendall, le test régional de Kendall a été utilisé comme l'on fait
récemment Frans et Helsel (2005) ou encore Frans (2008). Le principe théorique de la
méthode est de créer un « qualitométre régional virtuel » défini comme le
regroupement de plusieurs qualitométres réels appartenant a une méme zone au
préalablement définie comme homogéne. Les tendances d’évolution déterminées pour
chaque qualitométre virtuel sont donc supposées représentatives de chacune des
zones homogénes. D’'un point de vue mathématique, le principe du test Kendall
régional est trés proche de celui du test de Mann-Kendall. Les tendances sont
déterminées pour chaque chronique virtuelle en calculant les paramétres t et S du test
de Mann-Kendall (Annexe 2). L'utilisation du test Kendall régional permet alors de
déterminer la pente d’une tendance générale d’évolution des concentrations en
nitrate (en mg/L/an) sur une zone homogéne en créant un réseau de points de
mesures qui constitue un qualitométre régional virtuel.

La base source correspond au regroupement des points extraits des bases de
données ONQES, ADES et quelques points supplémentaires récupérés auprés des
gestionnaires. Un point de mesure est intégré a cette base lorsqu’il posséde au moins
une donnée de concentration en nitrate. Les points sélectionnés concernent les
aquiféres libres du bassin Loire-Bretagne. Cette base de données regroupe 7 352
points au total correspondant a 117 056 valeurs de concentrations en nitrate réparties
de 1975 a 2007.

Comme pour le test de Mann-Kendall, les points qui pourraient étre sujet a
dénitrification ont été exclus. De plus, le test Kendall régional nécessite la création de
fichiers d’entrée formatés. Le pas de temps du traitement statistique régionalisé étant
obligatoirement I'année, des moyennes annuelles ont été réalisées pour les chroniques
qui possédent des mesures pluriannuelles. Enfin, afin de garder une certaine
cohérence avec le traitement statistique de Mann-Kendall, seules les chroniques
possédant au minimum 10 années de mesures ont été utilisées pour réaliser le test
régional de Kendall. 1 738 points répondent a ces critéres cumulant ainsi 26 058
valeurs de concentrations en nitrate. Ces valeurs correspondent, soit @ une donnée
brute mesurée dans I'année, soit a une moyenne annuelle de plusieurs concentrations
mesurées dans la méme année. Il est nécessaire d'avoir au minimum 5 chroniques
pour pouvoir constituer un qualitométre virtuel, cette valeur étant choisie arbitrairement.

Par zone, le test régional de Kendall a été appliqué d’abord pour la période globale
allant de 1975 a 2007 (lllustration 26) puis pour deux sous-périodes 1975-1993 et
1995-2007 (lllustration 27 et lllustration 28). Afin de compléter la détermination des
tendances, les teneurs moyennes en nitrate en fin de période d’analyse et pour
chacune des zones renseignées sont présentées sur les mémes illustrations. On
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notera que I'année 1994 n'est pas représentée car il n'existe pas de donnée pour cette
année. Ainsi 31 zones homogénes sur les 99 définies possedent suffisamment de
points d'eau (dont les chroniques en nitrate répondent aux critéres précédemment
exposés) pour faire I'objet d'une détermination de tendance régionale d'évolution des
concentrations en nitrate.

Période
1975-2007

Limite de zone homogéne
127 Numéro de zoné homogéne

Classe des teneurs moyennes en nitrate
de 2005 & 2007 par zone homogéne

70-81 mgit
0- 80 mgiL
@ «0-s0mpi
H

o333
SB8E8s
43d¢

lllustration 26 : Estimation des tendances d'évolution des concentrations en nitrate par zone sur
la période 1975-2007 suivant le test Kendall-régional
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Période
1975-1993

Limite de zona homogéne
127 Numéro de zone homogéne

Classes des teneurs moyennes en nitrate

de 1990 & 1993 par zone homogéne
.>00marL Pente de tendance régionale (mg/Lian) déterminde
wmm#mnbnhmmml
:rn.mm . {é 25 augmentation forte
Pente [0.8 1] pugmentation moyenne
80 - JuimpA. P«up.a.u?q augmentabon faible
@ s0-somgL W Pente [0.3 . 0,3 stabiisaton
@ <«w0-somgr 10 Pente [-0.5 , -0.3{ . diminution faible
@ 30-40mgL M Pente [-1_-08( diminution moyenne
@ 20-30mgL [0 Absence da donnies sutfisantes
© 10-20 mgiL
0-10mgiL

lllustration 27 : Estimation des tendances d'évolution des concentrations en nitrate par zone sur
la période 1975-1993 suivant le test Kendall-régional
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Période
1995-2007

Linie de zone homogéne
127 Numéro de zone homogéna

Classe des teneurs moyennes en nitrate
de 2005 & 2007 par zone homogéne

>80 mgi
70 - 80 mg/L

lllustration 28 : Estimation des tendances d'évolution des concentrations en nitrate par zone sur
la période 1995-2007 suivant le test Kendall-régional

Outre, la détermination d'une tendance augmentation ou diminution ou au contraire la
mise en évidence de l'absence de tendance, état que l'on peut assimiler a une
stabilisation des teneurs ou a des fluctuations importantes a court pas de temps, le test
de Kendall régional permet d'estimer I'importance de la variation par année. Ainsi, sur
la période globale 1975-2007, des augmentations moyennes de concentration par
zone pouvant atteindre 1 mg/L/an et plus ont été identifiees notamment & la pointe
ouest et au centre de la Bretagne (zone 1271) et suivant une ligne nord-sud de
Rennes vers Niort (zones 1231, 1272, 130, 1301, 1302 et 131). Le découpage
temporel de I'analyse permet d'affiner ces constatations, les fortes augmentations étant
essentiellement expliquées par les fortes pentes croissantes de la période 1975-1993
pour la presque totalité des zones analysées. Sur la période 1995-2007 par contre,
seuls les secteurs au centre de la Beauce (zone 1 042) et de fagon moins importante
les zones 120, 139 et 1 392 (formations jurassiques au sud-est de Poitiers et craie
séno-turonienne de Sologne respectivement) ont une tendance régionale a
'augmentation, le reste des zones renseignées montrant plutdét une stabilisation voire
une diminution des concentrations en nitrate (lllustration 28). Il est vrai qu'un nombre
important de zones n'ont pu bénéficier du traitement Kendall-régional sur la période
1995-2007 faute d'un nombre suffisant de points possédant des valeurs de
concentration sur cette période.
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4.4. CROISEMENT AVEC LES DONNEES DE DATATION

L'identification de comportements homogénes au sein des zones définies sur la base
de la piézométrie, de la lithologie et de la pression ayant été réalisé, il est proposé de
comparer les ages obtenus a l'aide du tritium et des CFC avec les concentrations en
nitrate observées lors de la datation. Seules les datations obtenues avec le modeéle
piston ou le modeéle exponentiel peuvent étre interprétées simultanément en faisant
I'approximation que les informations obtenues sont tout a fait comparables ce qui n'est
pas rigoureusement vrai. De plus certains points n'ayant pas pu étre datés, seuls 109
points peuvent étre considérés. L'lllustration 29 montre que pour ces 109 points,
globalement les concentrations en nitrate les plus importantes concernent les eaux les
plus récentes. Toutefois le nuage de points est assez dispersé et il est un peu difficile
d'établir une relation stricte méme par grand ensemble géologique.

Pour essayer de mettre plus clairement en évidence des relations entre le temps de
résidence et la concentration en nitrate, I'unité « zone » homogéne (basée sur la
géologie, la piézométrie et la pression anthropique) est retenue comme échelle de
travail (lllustration 30). Si les relations se dessinent mieux, peu de zones peuvent étre
réellement décrites du fait du faible nombre de points datés par zone.
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llustration 29 : Concentrations en nitrate vs. temps de résidence estimé pour 109 points classés
par type géologique (données avril 2007)
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llustration 30 : Concentrations en nitrate vs. temps de résidence par zone homogene (géologie,
piézométrie, pression anthropique - données avril 2007).

De fagon a faciliter la lecture, un zoom a été fait sur les zones présentant les résultats
les plus tranchés (lllustration 31). Le graphe de gauche correspond aux aquiféres
bretons (socle et cristallin). Les zones 127, 137 et 135 montrent trés clairement une
relation concentrations en nitrate/temps de résidence. La zone 131 semble montrer ce
méme genre de relation mais un point trés récent semble indiquer une diminution des
teneurs pour les dernieres années. Vu le faible nombre de point, il est difficile de
conclure en terme d'inversion de tendance. Pour la zone 123, les données semblent
plus dispersées sans réelle logique. Il est possible que ce résultat soit lié a la définition
méme de la zone 123 qui est en fait un ensemble de zones trés dispersées en
Bretagne. Hors de la Bretagne, graphe de droite (lllustration 31), les formations
volcanigues du Massif Central (zone 91) ne montre pas de relation claire entre I'age et
la concentration en nitrate vraisemblablement car la pression anthropique est faible
(pas de contamination quelque soit I'age). Pour des zones de craie (zone 139), de
calcaires détritiques (zone 104) et jurassiques (zone 121), les plus fortes
contaminations sont clairement observées pour les eaux les plus récentes.
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lllustration 31 : Concentrations en nitrate vs. temps de résidence par zones (données de avril
2007)

4.5. RELATION PIEZOMETRIE-NITRATES

4.5.1. Approche théorique

La détermination de tendances a la hausse ou a la baisse des concentrations en
nitrate est une phase importante de I'étude des transferts de ces polluants vers les
eaux souterraines. Seulement, les causes de ces eévolutions restent encore
indéterminées. Méme s'il parait évident que les variations de pression agricole, et donc
d'apports de nitrate dans le sol, représentent un facteur important qui explique les
tendances observées, il semblerait que ce ne soit pas le seul ou qu’il ne soit pas
nécessairement le facteur principal. Ainsi, Rusjan et al. (2007) et Howden et Burt
(2008) entre autres, ont observé des variations saisonnieres des concentrations en
nitrate pour des sites aux contextes géologiques et de pressions agricoles divers. Ces
observations ont été faites au niveau de sources ou dans des aquiferes superficiels
affectés de maniéres différentes par les activités agricoles. Les auteurs ont montré des
augmentations des teneurs en nitrate dans les sources corrélées, pour certaines, avec
les montées de crues tandis que dans certains aquiféres superficiels, des
augmentations de teneurs en nitrate sont systématiquement observées en période de
recharge. De la méme maniére, Baran et al. (2006) ont observé des corrélations
(positives ou négatives suivant les sites) entre I'évolution des concentrations en nitrate
et I'évolution des niveaux piézométriques dans des nappes d'eaux superficielles. Une
corrélation positive signifie que la teneur en nitrate dans 'aquifére augmente lorsque le
niveau d'eau augmente et inversement pour une corrélation négative. Plusieurs
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hypothéses sont proposées pour expliquer ces relations toutes trés dépendantes des
caractéristiques de l'aquifére en terme de lithologie, d’épaisseur de zone non saturée
et de pression agricole. Dans les aquiféres crayeux libres de la région Champagne
Ardennes par exemple, les auteurs ont noté une corrélation positive pour les secteurs
ayant une épaisseur de zone non saturée élevée (> 15 m) alors qu'’il n’existe pas de
corrélation pour les secteurs a zone non saturée peu épaisse (< 5 m). Ce phénomene
pourrait étre expliqué, soit par des processus d'infiltration différents suivant les zones,
soit par la mise en solution de nitrate en quantité différente lorsque le niveau remonte
dans des niveaux a teneurs en nitrate différentes ou soit par une participation a la
recharge de I'aquifére d’eau du sol plus concentrée en nitrate variable dans le temps. I
est a noter par ailleurs que la minéralisation dans le sol varie saisonniérement sous la
dépendance des conditions climatiques et des pratiques culturales (Debrewer et al.,
2008).

Les tendances déterminées préalablement par les méthodes Mann-Kendall et Kendall
régional renseignent sur les évolutions a long terme des concentrations en nitrate dans
les aquiféres superficiels du bassin Loire-Bretagne mais l'existence ou l'absence de
variations saisonniéres n’est pas révélée par ces traitements statistiques. Afin d'isoler
les chroniques qui possédent des fluctuations saisonniéres des concentrations en
nitrate, une analyse statistique a été entreprise en suivant la méme méthodologie que
pour le traitement des chroniques de piézométrie (§ 3.1.2). Pour le calcul des
variogrammes expérimentaux, seules les chroniques de plus de 30 données nitrate ont
été sélectionnées. Ainsi, 1069 points de suivi qualité ont pu étre analysés. Les
données de concentrations en nitrate étant généralement moins nombreuses et moins
continues que les données de piézométrie, I'ajustement théorique des variogrammes
expérimentaux a été adapté a la structure particuliére de ces données d'entrée. La
formule d’ajustement théorique 7(t) est alors de la forme suivante :

3 ¢ 1 7
H=C,+C||=—|-| = —||+T -t°
77() 0 1[2 Al] 2 A3

1

Cette équation comporte :
- une partie C, représentant I'effet pépite,

3
- une partie C, - (%A;)—(%;—}-J de type sphérique ou C, représente la
1

1
valeur de palier et A, la portée. On considére cette formule vraie tant que ¢ <
A, ; au-dela, le deuxiéme membre de la partie sphérique égale 1 et C, reste
constant pour > A,.

- Une partie @ -t* de type puissance. L’'ajustement peut étre linéaire en prenant
a=1.

Contrairement aux chroniques piézométriques, les chroniques nitrate ne s’organisent
pas nécessairement selon une structure cohérente, les valeurs pouvant s’enchainer de
facon chaotique et désordonnée. Dans ce cas particulier, les variogrammes
expérimentaux s’expriment avec un fort effet pépite qu’il est possible d'estimer avec le
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membre C, de la formule d’ajustement théorique n(t). La deuxiéme partie de I'équation
d’ajustement est celle qui exprime le caractére périodique de la structure des données,
la périodicité du signal pouvant étre approchée grace a la valeur de la portée A,. En
effet, pour les variogrammes qui s’expriment majoritairement suivant C;, une portée
inférieure a 360 jours indique une périodicité du signal importante avec un cycle
inférieur a 'année. Ces chroniques nitrate présentent alors des variations saisonniéres
qui nous intéressent ici tout particulierement. La troisieme partie de la formule
d’ajustement théorique correspond a la dérive du variogramme. Une chronique dont le
variogramme s'exprime majoritairement selon ce troisiéme membre posséde
vraisemblablement une tendance d’évolution pluriannuelle qui prend le pas sur les
variations saisonniéres.

Co C A wt'-w-1,
Comportement Pente = J i chr'::ireues
(%ovar) | (%ovar) | (jour) ¢, q

Pépitique >50 % Ind. Ind. Ind. 274

Forte dérive,
composante <50 % <40 % Ind. 20,04 129
cyclique faible

Dérive
importante,
composante <50 % 240 % Ind. 20,02 87

cyclique
importante

Composante
cyclique & court
terme <50 % 240 % < 360 < 0,02 122
dominante,
faible dérive

Composante
cyclique a long
terme <50 % 240 % > 360 < 0,02 207
dominante ;
faible dérive

llustration 32 : Tableau de sélection des variogrammes des chroniques nitrate
(Ind.=Indifférent).

Le but de I'analyse statistique est de différencier les chroniques a fort effet de pépite et

variations aléatoires, des chroniques qui se structurent selon un cycle saisonnier et
celles dont la dérive pluriannuelle est prépondérante. Seulement, les chroniques nitrate
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se structurent la plupart du temps selon ces trois comportements en proportion
variable. Des tests de classification ascendante hiérarchique (CAH) ont montré les
limites de cette méthode pour discriminer les comportements précités. Pour ce type
particulier de chroniques, un classement manuel par étape des parameétres des
variogrammes théoriques permet de meilleurs résultats que le classement automatisé
de type CAH. Les variogrammes des chroniques nitrate sont classés en 5 groupes
selon les modalités présentées dans I'lllustration 32. Les parameétres C, et C; sont
exprimés en pourcentage de la variance, la portée A; est en jours et la pente
correspond a l'augmentation de la valeur du troisieme membre de I'équation
d'ajustement théorique r(t) sur la durée du variogramme.

Cette classification reprend globalement les mémes comportements identifiés avec
'analyse des chroniques piézomeétriques. Elle permet de caractériser 819 chroniques
sur un total de 1069. Les 250 variogrammes restant n'entrent dans aucune des
catégories définies par [llllustration 32. Ces chroniques ne présentent pas de
comportement bien individualisé mais s'expriment en proportion équivalente suivant les
trois membres de I'équation d'ajustement théorique. L'lllustration 33 montre la
repartition spatiale des cing grands types de variogrammes définis & partir des
chroniques nitrate.

Limite de zone homogeéne
1277 Numéro de zone homogéane

Classes des variogrammas nitrates

@ Forte dérive et composante cyclique faible

@ Dérive importante et composante cyclique non négligeable

@ Dominante cyclique & long terme. faible dérive
[Dominante cyclique & court terme faible dérve

@ Comportament pépilique

Zone & comportement piézométrique homogéne
Wm‘:rnpmmﬁhn

£l Dominante cycliqua, dénve faible
I"] Dominante cyclique. dérive trés faible

lllustration 33 : Répartition spatiale des 5 types de variogrammes établis a partir des chroniques
nitrate et zones & comportement piézométrique homogene

La répartition spatiale des variogrammes nitrate n'est cohérente avec la répartition des
variogrammes piézométriques que pour certaines zones particulieres. Autour de
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Limoges, en zones homogénes 90 et 95, la dominante cyclique est bien marquée dans
I'évolution des chroniques nitrate comme c'est le cas pour I'évolution de la piézométrie.
Cette cohérence entre les évolutions piézométriques et les concentrations en nitrate se
retrouve le long d'une ligne fictive Saint-Etienne — Nevers — Chéateauroux (zones 90,
94, 100 et 145) ou le comportement cyclique est clairement prédominant. A l'ouest de
la Bretagne, en zones 1 231, 1 232, 1 233 et 1 272, la dominante cyclique a long terme
domine, suivant ainsi le comportement piézométrique général rencontré dans ces
zones. Par contre, sur le reste du bassin Loire Bretagne, la répartition des
variogrammes nitrate est plus aléatoire de sorte qu'il est difficile de construire des
zones a « comportement nitrate » homogéne. Cette constatation suggére que
'évolution des concentrations en nitrate est guidée par un nombre important de
paramétres se rajoutant a la piézométrie et dont I'impact sur les chroniques peut varier
d’'un secteur & un autre. L'étude de la relation entre les évolutions des concentrations
en nitrate et I'évolution du niveau piézométrique doit donc débuter par une analyse
locale des possibles corrélations. Seulement, il n'existe pas de méthodologie précise
développée pour I'étude régionalisée des corrélations entre des chroniques de
dimensions différentes, enregistrées a pas de temps différents et dont on suspecte un
déphasage possible entre les signaux.

Le choix s’est donc ici orienté sur le traitement d’exemples ponctuels, choisis dans des
zones ou les variogrammes piézométriques et nitrate présentent une structure
similaire. L’objectif principal est de tester et de proposer une méthodologie d’étude des
corrélations entre la piézométrie et I'évolution des concentrations en nitrate en se
basant sur des situations expérimentales précises. L'exercice vise a qualifier et a
quantifier la corrélation entre les chroniques a I'échelle saisonniére et pluriannuelle,
tout en s’intéressant au déphasage qui peut exister entre les deux signaux. Cette
méthodologie pourrait étre développée et appliquée dans des contextes différents de
I'étude présentée dans ce rapport.

Les couples « piézométre-qualitométre » sont tout d’abord sélectionnés spatialement
selon des critéres géologiques (méme aquifére capté par les deux points), de proximité
(distance entre les points inférieure a 15 km), de concordance temporelle des
chroniques (chevauchement supérieur ou égal a 10 ans) et de qualité des chroniques
(nombre de mesures suffisant et pas de temps le plus régulier possible). La sélection
spatiale est réalisée grace a un systéme d'information géographique (logiciel SIG
Maplinfo Professional® 8.5) ; les autres étapes de la sélection étant réalisées grace a
un logiciel de traitement de base de données (Microsoft ACCESS®). 344 doublets ont
ainsi pu étre créés répartis de fagon trés inégale sur le bassin Loire-Bretagne. De
nombreux piézométres sont sollicités plusieurs fois pour la création des doublets et
une vérification manuelle de I'aquifére capté est indispensable tant que ensemble des
points des réseaux de suivi ne sont pas validés sur ce critére. Le pas de temps choisi
pour l'analyse est le mois. L'exercice commence donc par un traitement sur les
données brutes afin de faire des moyennes mensuelles de piézométrie et/ou de
concentration en nitrate lorsque cela est nécessaire. Les variables x et y sont ensuite

centrées réduites (DCR(x) = =

) afin de les rendre adimensionnelles et de faciliter
X

la représentation graphique. Le calcul du coefficient de corrélation (ou coefficient de
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Pearson) p,, permet de quantifier I'intensité de la liaison entre les deux signaux. La
formule mathématique du coefficient de corrélation p,, est la suivante :

L iZ::(x,-f)-(yf—?)
Py = ) y_\/Z’V:(x,_f)z.\/g(y,.—?)2

=1

- x;ety;:individus des variables X et Y (piézométrie et concentration en nitrate)

- Xx et y : moyennes respectives des variables X et Y

- Oy : covariance de Xet Y
- oxet o, : variances respectives de Xet Y

Le coefficient p,, varie de -1 a 1. |l est égal a 1 dans le cas ou l'une des variables est
fonction affine croissante de l'autre variable et égal a -1 dans le cas ou la fonction
affine est décroissante. Les valeurs intermédiaires renseignent sur le degré de
dépendance linéaire entre les deux variables. Plus le coefficient est proche des valeurs
extrémes -1 et 1, plus la corrélation entre les variables est forte ; on emploie
simplement I'expression « fortement corrélées » pour qualifier les deux variables. Une
corrélation égale a O signifie que les variables sont linéairement indépendantes.
L’avantage de la méthode repose sur la possibilité de calculer la corrélation entre deux
signaux méme si toutes les dates ne sont pas renseignées par 'une ou l'autre des
variables. Si un « trou » affecte 'une des deux chroniques au temps j, le couple (x;; ¥))
n’est alors pas pris en compte dans le calcul. En revanche, le coefficient de corrélation
est extrémement sensible a la présence de valeurs aberrantes ou extrémes dans
I'ensemble de données (valeurs trés éloignées de la majorité des autres, pouvant étre
considérées comme des exceptions). Les chroniques peuvent étre plus ou moins
corrélées a trés court terme, a I'échelle saisonniére ou bien simplement sur les
tendances pluriannuelles. Afin de rendre compte de ces possibles différences, le calcul
du coefficient de corrélation est tout d’abord calculé sur les données brutes, puis sur
les moyennes mobiles a 6 mois qui rendent compte des variations saisonniéres et
enfin sur les moyennes mobiles a 1 an qui transcrivent essentiellement les variations
pluriannuelles des signaux.

4.5.2. Exemple 1 : corrélation des signaux a court terme

Le premier exemple traité concerne la zone homogéne 1233 située a I'Est de la
Bretagne caractérisée par un comportement piézométrique de type cyclique et faible
dérive pluriannuelle. Les points formant le doublet sont le piézométre 04513X0085 et le
qualitomeétre 04513X0007 distants de 0,69 km. lls captent tous les deux les formations
calcaires de I'Oligocéne. Le variogramme du qualitométre est de type cyclique avec
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une portée de 180 jours, soit des variations a court terme. L'lllustration 34 permet de
comparer I'évolution des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique en données
centrées réduites (DCR), en moyenne mobile 6 mois et 1 an sur la période de
chevauchement des deux chroniques (d'octobre 1998 a septembre 2005). Le
coefficient de corrélation est de 0,77 pour les données brutes, 0,90 pour les moyennes
mobiles 6 mois et 0,91 pour les moyennes mobiles 1 an. La corrélation entre les deux
signaux est positive, la valeur de p,, exprimant une corrélation assez forte pour les
données brutes. La trés forte corrélation positive des deux moyennes mobiles 6 mois
montre que ['évolution a court terme des teneurs en nitrate est étroitement liée a celle
du niveau piézométrique. La tendance pluriannuelle de I'évolution piézométrique est
aussi trés bien reprise par le signal nitrate.

La tendance régionale d'évolution des teneurs en nitrate déterminée par la méthode
Kendall régional montre, dans la zone 1 233, une nette tendance a la baisse sur la
période 1995-2005. Or I'lllustration 34 c), moyenne mobile sur 12 mois, montre que le
niveau piézométrique diminue de maniére importante depuis I'année 2001, évolution
corrélée avec les nitrates qui suivent cette tendance de maniére synchrone. Il n'y a en
effet pas de déphasage entre les signaux que ce soit a court ou a long terme. Dans un
cas comme celui-ci, il est alors possible de se demander si la pression agricole a
diminué dans le secteur ou si la baisse des nitrates est surtout attribuable a la baisse
du niveau piézométrique. Cette question revét toute son importance en terme
prévisionnel : en effet si la pression agricole a notoirement baissé, une remontée du
niveau piézométrique ne devrait pas avoir de conséquence sur la tendance a la baisse
des concentrations en nitrate. Mais si, dans le cas contraire, la pression agricole est
restée la méme depuis 2001, alors on peut s’attendre a une remontée des
concentrations en nitrate si le niveau piézométrique venait a remonter.
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Iustration 34 : Evolution comparée des teneurs en nitrate et du niveau piezométrique de la
zone homogéene 1 233 en DCR (a), moyenne mobile 6 mois (b) et moyenne mobile 1 an (c)

4.5.3. Exemple 2 : corrélation des signaux a long terme

Le deuxieme exemple présenté concerne la zone 1 042, localisée au nord d'Orléans
en région de Beauce, caractérisée par un comportement piézométrique de type dérive

avec une composante cycliqgue non négligeable.
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Illustration 35 : Evolution comparée des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique de la
zone homogéne 1 042 en DCR (a), moyenne mobile 6 mois (b) et moyenne mobile 1 an (c)

Cette zone est caractérisée par une dégradation importante de la gualité des eaux
souterraines vis-a-vis des nitrates depuis les années 70 montrée par le test Kendall
régional (lllustration 25). Les points sélectionnés pour l'analyse sont le piézométre
03276X0009 et le qualitometre 03276X0005 distants de 1,71 km et captant tous les
deux les calcaires miocénes de |'Orléanais. La période d'analyse s'étend d’avril 1995 a
ao(t 2005. Le variogramme nitrate est de type dérive avec une composante cyclique a
long terme non négligeable. La fréquence de mesures est ici assez faible (2
prélevements par an maximum et souvent 1 mesure par an) de sorte qu'il est difficile
de décrire des variations saisonnieres dans le signal nitrate. L’lllustration 35 montre
I'évolution des teneurs en nitrate et de la piézométrie sur la période d'analyse en DCR,
moyenne mobile 6 mois et moyenne mobile 1 an. Les comportements déterminés a
partir des variogrammes sont bien identifiés avec une tendance globale a
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'augmentation et une cyclicité dont la période semble s’établir sur plus de dix ans pour
les deux signaux. Contrairement a I'exemple traité précédemment, le coefficient de
corrélation s’améliore nettement lorsque I'on passe de l'analyse des fluctuations
saisonniéres (px, = 0,76) a I'analyse pluriannuelle (p,, = 0,88). Ce résultat est expliqué
par une grande sensibilité des concentrations en nitrate a I'évolution pluriannuelie de la
piézométrie sans qu'il n'y ait de déphasage. La corrélation positive des deux signaux a
long terme laisse penser qu'il existe une relation de cause a effet entre les variations
piézométriques et la réponse des concentrations en nitrate de l'aquifére. |l est en
revanche difficile d’analyser des possibles corrélations a court terme en raison du pas
de temps de mesure des concentrations en nitrate trop important. Ce cas de figure est
rencontré trés fréquemment lorsque I'on travaille sur des chroniques de qualité.

4.5.4. Exemple 3 : sighaux déphasés

Le troisieme exemple présenté montre des signaux déphasés dans le temps
(HMustration 36). Il concerne la zone homogéne 143, représentée par les marnes du
Callovo-Oxfordien au nord-ouest du Bassin de Paris avec un comportement
pi€zométrique de type cyclique a trés faible dérive. Le doublet est constitué du
piézomeétre 03577X0012 et du qualitométre 03577X0001 distants de 2,5 km et qui
captent tous les deux les calcaires du Dogger supérieur. Le variogramme de la
chronique nitrate est de type cyclique (C1 = 70 %) avec une portée assez longue de
3 420 jours exprimant des variations a long terme. Comme pour I'exemple précédent,
'analyse est limitée par le pas de temps de mesure des concentrations en nitrate qui,
dans la premiére période de la chronique (de février 1995 a février 1999) est trop
important pour pouvoir décrire des variations saisonniéres.

L'lllustration 36 montre I'évolution des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique
pour le doublet en DCR, moyenne mobile 6 mois et moyenne mobile 1 an. La période
d’'analyse s’étend de février 1995 a février 2002 bien qu'il y ait une lacune importante
de données nitrate entre novembre 1995 et novembre 1998. Le coefficient de
corrélation est de 0,52 pour les données brutes et s'améliore lorsque le calcul est
réalisé sur les moyennes mobiles 6 mois (p, = 0,72). Ce sont les tendances
pluriannuelles qui sont le plus fortement corrélées avec p,, = 0,88 pour les moyennes
mobiles 1 an. Pour ce doublet, ce sont les tendances a long terme qui sont le plus
fortement corrélées méme si, visuellement, il semblerait que les variations saisonniéres
de piézométrie soient bien marquées dans le signal des concentrations en nitrate. Les
deux signaux semblent seulement déphasés avec un retard de ia réponse en nitrate
aux variations de piézométrie.
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lllustration 36 : Evolution comparée des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique de la
zone homogeéne 143 en DCR (a), moyenne mobile 6 mois (b) et moyenne mobile 1 an (c)

Le déphasage peut étre estimé en faisant « glisser » les deux signaux I'un par rapport
a l'autre et en recalculant, pour chaque pas de temps (1 mois), la valeur du coefficient
de corrélation. Cette technique reprend l'idée du calcul du variogramme et permet de
trouver la valeur de déphasage pour laquelle les signaux sont le plus fortement
corrélés. L'lllustration 37 montre les étapes de cet exercice. L'optimum de corrélation
est obtenu pour un décalage temporel de 2 mois entre les deux chroniques. Cette
durée pourrait correspondre au temps de réponse de 'aquifére en terme de transfert
de nitrate a la nappe, ce délai montrant la différence qu'il existe entre le temps de
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réponse en transfert d'énergie de la nappe (piézométrie) et le temps de transfert des
solutés (nitrate).
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lllustration 37 ; Evolution de la corrélation entre les signaux de piézométrie et de concentrations
en nitrate en fonction du décalage temporel entre les chroniques

4.5.5. Exemple 4 : absence de corrélation

Le doublet formé par le piézométre 06143X0011 et le qualitométre 06142X0010,
distants de 4,8 km |'un de l'autre et localisés tous les deux dans la zone homogéne
120, montre un autre type de relation possible entre la piézométrie et les
concentrations en nitrate (lllustration 38). La zone 120 est localisée au sud-est de
Poitiers dans les formations sédimentaires du Jurassique sous recouvrements
détritiques tertiaires et plio-quaternaires. La pression agricole dans la zone est forte et
le comportement piézomeétrique est du type dérive dominante avec composante
cycligue non négligeable. Le variogramme expérimental du qualitométre 06142X0010
a été ajusté avec une fonction théorique de type forte dérive et composante cyclique
faible (Co = 30 % ; C; = 30 % et pente = 0,12). L'lllustration 38 permet de rendre
compte de I'évolution conjointe de la pi€zométrie et des concentrations en nitrate sur la
période qui s'étend de mars 1997 a juillet 2006 en DCR, moyenne mobile 6 mois et
moyenne mobile 1 an. La valeur de p,, pour les données brutes est faible et montre
une corrélation négative entre les deux signaux. Cette valeur peut étre le reflet, soit
d'un déphasage entre les signaux égal a la demi-période d'un cycle, soit une réelle
corrélation négative entre les signaux comme l'ont déja observé Baran et al. (2006)
dans certains secteurs de la craie de Champagne-Ardenne. Les évolutions observées
depuis mai 2005 laissent penser que les concentrations en nitrate sont effectivement
corrélées négativement avec la piézométrie. Le traitement par moyennes mobiles ne
permet pas d'améliorer la valeur du coefficient de corrélation, le signal des
concentrations en nitrate, contrairement a celui de piézométrie, ne présentant que trés
peu de fluctuations saisonnieres. Ces resultats doivent étre pris au conditionnel en
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raison de la grande complexité géologique de la zone. |l est en effet possible que le
choix du doublet ne soit pas judicieux, les deux points de mesure pouvant étre séparés
par une discontinuité hydrogéologique (faille par exemple) ou pouvant ne pas capter
exactement le méme aquifére. On voit bien ici que I'exercice nécessite de bien
informer tous les points et de bien contraindre I'hydrogéologie de la zone étudiée.
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lllustration 38 : Evolution comparée des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique de la
zone homogeéne 120 en DCR (a), moyenne mobile 6 mois (b) et moyenne mobile 1 an (c)

Un autre cas de figure peut engendrer une absence de corrélation ou une corrélation
qui n'est pas significative (lllustration 39). En Bretagne par exemple, aucun doublet ne
répond aux critéres de sélection définis en 4.5.1. Des chroniques piézométriques et de
concentrations en nitrate existent mais il est impossible de trouver un piézométre et un
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qualitométre distants de moins de 15 km avec une période chevauchante de mesure
de plus de dix ans. Le doublet qui dispose de la plus longue période de mesure
chevauchante en Bretagne (seulement 2 années) est constitué par le piézométre
02796X0044/PZ et le qualitomeétre 03144X0044 distants de 13 km tout de méme. Ces
points sont localisés en zone homogéne 127, au centre de la Bretagne dans les
formations cristallines et métamorphique du Massif Armoricain a 30 km environ au sud
de Saint-Brieuc. L'lllustration 39 montre I'évolution de la piézométrie et des
concentrations en nitrate en DCR, moyenne mobile 6 mois et moyenne mobile 1 an
pour ces deux points et sur la période durant laquelle sont disponibles a la fois les
mesures de piézométrie et les mesures de concentration en nitrate.

L'étude de la corrélation de ces signaux est trés hasardeuse en raison des faibles
fréquences de mesure et de la faible durée de chevauchement des chroniques. De
plus, trés peu de mois sont renseignés simultanément sur la piézométrie et les
concentrations en nitrate de sorte que le calcul du coefficient de corrélation des
données brutes n'est réalisé qu'a partir de 4 mois seulement. La valeur de la
corrélation n’est donc pas significative. La réalisation de moyennes mobiles a 6 mois
ou 1 an sur ce type de données ne peut pas donner de résultats satisfaisants toujours
en raison de la faible fréquence de mesure. Bien que 'analyse visuelle des données
brutes des concentrations en nitrate semble montrer une certaine saisonnalité dans les
variations, il est impossible de rapprocher ce caractére cyclique des variations de
piézométries. La fréquence et la synchronisation des mesures de piézométrie et de
qualité sont donc des éléments essentiels qui justifient ou non l'utilisation d'une telle
méthodologie pour la détermination de la réactivité des concentrations en nitrate des
aquiféres face aux fluctuations de piézométrie.
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Ilustration 39 : Evolution comparée des teneurs en nitrate et du niveau piézométrique de la
zone homogeéne 127 en DCR (a), moyenne mobile 6 mois (b) et moyenne mobile 1 an (c)

D'autres doublets caractéristiques d'autres zones homogénes ont été analysés en
suivant la méme méthode. Les résultats sont présentés en lllustration 40. lls montrent
la variabilité importante des relations qui peuvent lier les variations des niveaux
piezométriques et les concentrations en nitrate. Sur les points analysés, il ne se
dégage pas de corrélation entre I'épaisseur de la zone non saturée (ZNS) et la qualité
de la corrélation entre les signaux « piézométrie » et « nitrate », comme il n'apparait
pas de lien visible entre le type d'aquifére et les valeurs du coefficient de corrélation.
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Zone | CodeBSS | . EpZNS | CodeBSS i iare | Distance P- Fetlode .. Ll out Comel| - corraljcoet Borrel EDesa ops,
homoaene Piezo | AH Piezo Piezo | Qualito | Type Vario | Aquifére am | possible Brut (liss. 6 ;Ilss_, 12 ;;gi_gngu_x (tps |
s Bl : WS _ o . d'analyse : mois) ‘mois) de réponse)
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2.1
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120 s 2 9.9 HY compgsante (Calcaires et 4810 mars 97 - juil 06 -0.31 -0.12 0.12 sorblation
cyclique .
: dolomies)
faible
Variations
saisonieres
03276;(0009’ 2 16.65 |03276X0005| palier Miocéne 1710 |awril 95-aoatos|  0.74 0.76 0.88 p'uzma’f‘“ées
1042 (calcaires de : art1s es
I'Orléanais) i e 1
dans la piézo.
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lllustration 40 : Résultats de I'analyse par étape des corrélations entre la piézométrie et les concentrations en nitrate pour quelques zones homogénes du bassin Loire-Bretagne
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Toutefois, 'analyse est ici effectuée de maniére manuelle, par étapes successives de
sélections, de traitements des données brutes et d’analyses statistiques qu'il serait
intéressant d'automatiser afin de réduire drastiquement la durée de I'exercice. Les
résultats présentés dans I'lllustration 40 ne sont en effet pas assez nombreux pour étre
représentatifs de 'ensemble des comportements que I'on peut rencontrer sur le bassin
Loire-Bretagne et les informations créées par cette analyse des corrélations n’ont
gu'une validité trés locale. La connaissance de la réactivit¢ des concentrations en
nitrate des aquiféres face aux fluctuations de piézométrie est pourtant un paramétre
important pour la prédiction du devenir de la qualité des eaux souterraines et surtout
pour Finterprétation des tendances observées. Une telle étude demanderait a étre
automatisée et régionalisée afin de traiter un maximum de données disponibles et de
proposer une approche régionalisée des relations piézométrie-nitrates. Les premiers
tests effectués sur quelques exemples choisis suggérent l'utilisation en routine de la
covariance croisée qui permet d'étudier, sur un ensemble important de doublets, a la
fois la qualité de la corrélation entre les signaux et la valeur du déphasage s'il existe.
Cette analyse statistique pourrait étre codée de la méme maniére qu'ont été
automatisés les ajustements des variogrammes expérimentaux, un travail important de
sélection automatique des chroniques devant étre réalisé en amont de I'analyse.

L’analyse des corrélations entre les variations de piézométrie et les variations des
concentrations en nitrate dans les aquiféres est contrainte par les fréquences de
mesure du paramétre nitrate. Il est alors possible de proposer deux approches
différentes : une étude des corrélations sur les variations a long terme (pluriannuelles)
qui peut étre réalisée avec des fréquences de mesures de 1 a 2 mois et une étude des
corrélations sur les variations a court terme (saisonniéres) qui ne peut étre pertinente
que sur des signaux a plus court pas de temps de mesure, 3 a 4 par année au
minimum.

4.6. CONFRONTATION DES METHODES ET SYNTHESE DES RESULTATS

Plusieurs méthodes ont été utilisées pour mener a bien 'étude des transferts de
nitrates vers les eaux souterraines a I'échelle du bassin Loire-Bretagne: la
détermination de I'age apparent des eaux des aquiféres superficiels par les CFC et le
tritium ainsi que I'analyse de la relation qui lie la concentration en nitrate avec I'age des
eaux ont permis de qualifier la contamination actuelle des eaux souterraines en
fonction du contexte lithologique, du comportement piézométrique et de la pression
agricole. De plus, un travail important de détermination des tendances d’évolution des
teneurs en nitrate, en fonction des zones établies, a été réalisé en utilisant le test de
Wilcoxon pour comparer 2 états et illustré grace a 'analyse boite & moustache (BaM),
et en appliquant le test de Mann-Kendall point par point et le test Kendall régional (KR).
Ces différentes méthodes d’analyses sont apparues trés complémentaires pour
répondre aux objectifs de l'étude, le couplage des informations ainsi obtenues
permettant de définir, par zones homogénes, des comportements spécifiques vis-a-vis
de la pollution par les nitrates. De plus, I'étude a montré qu'il pouvait exister des
corrélations entre I'évolution des niveaux piézométriques et les concentrations en
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nitrate dans les eaux souterraines. Cette analyse, prise en complément de I'étude de
I'historique des pratiques culturales, constitue un élément de réponse pour expliquer
les tendances d’évolution observées sur le bassin Loire-Bretagne. Les tableaux
présentés en lllustration 41 a) et b) synthétisent en deux parties les résultats de la
détermination des tendances régionales d'évolution des teneurs en nitrate (KR), de la
comparaison des 2 états de contamination par 'analyse boite a moustache (BaM) et
de lanalyse de la relation nitrate/age-CFC et nitrate/piézométrie par zones
homogénes. Seules les zones possédant au moins une de ces informations sont
reportées dans ce tableau en deux parties.
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] z augmentation i
: Dominante cyclique a trés faible i . o non corrélation
137 faible A : puis 0.5 augmentation 13 tabilisation -0.1 o 10.9 11.0 1988 .
dérive pluriannuelle stabilisation significative positive
124 Dominante dérive avec composante non 18.6 19.0 1987 :3?2:22;9%%
cyclique non négligeable significative luriannuelle
1231 augmentation T2 457 1982 non
1232 augmentation 0.4 non
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135 Eormiliing sttt pluriannuelle puls diminution 0.8 augmentation 1.2 [diminution 0.5 significative 25.2 25.0 1986 positive
métamorphiques du massif corrélation
130 armoricain augmentation 11 256 1986 |saisonniére positive
déphasage 4 mois
Dominante dérive avec composante )
1301 eyclique non négligeable augmentation 13
1302 |augmentation 1.2
forte
augmentation ’ R _ - carrélation
127 lpuis diminLian 1.0 llaugmeniatton 1.2 diminution 0.3 diminution 313 29.3 1988 positive
Daminante cyclique a faible dérive 2
1271 pluriannuelle augmentation 2.0 "augmentaunn 22 85.8 1999
1272 augmentation 1.1 67.7 1994
§ s " ..., jaugmentation
134 Semiheie ?ﬂ?::aﬁ;'a'b'e derive | s 13 [augmentation 24  |stabilisation R 245 266 1989 -
stabilisation |*9
Dérive dominante, composante
48 cyclique trés faible augmsritation 0.8 306 1984
139 augmentation 0.5 augmentation 0.8 ugmentation 0.5 augmentation 16.1 18.4 1986 Wp:i::::"
1391 augmentation 0.7 4486 1984
Dominante dérive avec composante
Craie séno-turonienne moyenne cyclique non négligeable
1392 Jaugmentation 03 44.4 1986
1393 augmentation 0.3 ugmentation 07 [Istabilisation 0.2
Dominante cyclique, trés faible dérive . non
142 pluriannuelle augmentation 0.5 significative 71 9.6 1985

ustration 41 a) : Résultats de I'analyse Kendall régional (KR), de la comparaison de deux états (95-96 et 06-07) par I'analyse boite a moustache (BaM) et relation NO3/CFC et NO3/Piézométrie par zones homogeénes,
partie 1
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; B Dominante cyclique a faible dérive
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lllustration 39 b) : Résultats de I'analyse Kendall régional (KR), de la comparaison de deux états (95-96 et 06-07) par l'analyse boite a moustache (BaM) et relation NO3/CFC et NO3/Piézométrie par zones homogeénes,
partie 2
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39 zones homogénes sont ainsi renseignées sur au moins un des critéres d’analyses
des transferts en nitrate ce qui représente environ 40 % des zones homogénes
définies sur le bassin Loire-Bretagne. Les résultats ont été classés en fonction de la
lithologie dans un premier temps, puis en fonction de la pression agricole actuelle qui
affecte la zone homogéne et enfin en fonction du comportement piézométrique.

Les formations cristallines et métamorphiques du massif armoricain (zones 137,
124, 1231, 1232, 135, 130, 1301, 1302, 127, 1271, 1272 et 131) constituent le
secteur qui contient le plus de zones homogénes renseignées sur au moins un des
critéres d’étude des transferts des nitrates vers les eaux souterraines. Globalement, les
tendances d’évolution des concentrations en nitrate de ces zones sont caractérisées
par un passage, aprés 1995, d'une tendance a l'augmentation a une tendance a la
diminution ou au moins a la stabilisation et ce, quelque soit la pression agricole
actuelle et le comportement piézométrique. En considérant I'évolution globale des
teneurs en nitrate sur la période 1975-2007, les augmentations régionales sont
clairement les plus fortes lorsque la pression agricole est forte avec des pentes
toujours supérieures a 1 mg/L/an. Les plus fortes teneurs moyennes actuelles en
nitrate sont aussi rencontrées dans les zones a pression agricole forte avec un
maximum de 85,8 mg/L en moyenne dans la zone 1271 (pointe nord-est de la
Bretagne). Les eaux sont relativement récentes dans ces formations cristallines avec
une année moyenne de recharge de 1990 (écart type = 3,8 ans) et ce sont
généralement les eaux les plus récentes qui sont les plus concentrées comme le
montre la plupart des analyses de la relation NO3=f(CFC). Enfin, les tendances
d’évolution des concentrations en nitrate semblent positivement corrélées avec
I'évolution de la piézométrie, avec une reprise des variations saisonniéres ou
pluriannuelles et un déphasage de la réponse possible dépendant du comportement
piézométrique de la zone considérée.

Dans les zones de craie séno-turonienne (zones 73, 139, 1 391, 1392, 1 393 et
142) affectées par une pression agricole actuelle moyenne, les tendances d’évolution
des concentrations en nitrate sont en augmentation pour les deux périodes d’analyse
avec le test Kendall-régional. Ces augmentations touchent essentiellement les zones a
comportement piézométrique ou la dérive est importante, la zone 142 a dominante
cyclique ne montrant pas d’augmentation récente significative avec la détermination
boite a moustache. Dans cette zone, et contrairement au reste des secteurs analysés
dans la craie, les teneurs moyennes actuelles en nitrate sont relativement faible (< 10
mg/L). Les ages apparents déterminés par la mesure des concentrations en CFC sont
plus importants que dans les formations cristallines avec une date moyenne de
recharge établie a 1985. Les ages ainsi déterminés sont trés homogénes quelque soit
la zone avec un écart type de 0,9 an pour 'ensemble des analyses faites en zone de
craie. Une analyse de la relation NO3=f(CFC) a pu étre réalisée en zone 139. Elle
montre une corrélation positive entre I'année de recharge et les teneurs en nitrate qui
sont les plus élevées pour les eaux les plus récentes.

Les zones a formations calcaires et détritiques du tertiaire qui ont pu étre

renseignées (zones 103, 104, 1041, 1042 et 1043) sont localisées dans le
département du Loir-et-Cher, du Loiret et au nord de I'Indre-et-Loire. La pression
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agricole actuelle est faible pour la zone 103 et moyenne pour les autres zones
analysées dans le secteur. La tendance d'évolution des concentrations en nitrate
semble étre une augmentation constante et réguliére depuis 1975 avec des pentes
globales assez faibles (< 1 mg/L/an) exception faite de la zone 1 043, localisée tout au
nord-est des affleurements tertiaires, ol les concentrations en nitrate se sont
stabilisées depuis 1995. Les eaux sont anciennes dans ces formations et une analyse
de la relation NO3=f(CFC) a été réalisée en zone 104. Elle montre que les eaux les
plus récentes sont les plus concentrées en nitrate méme si les dges des eaux les plus
récentes ne reflétent pas I'état actuel de la qualité des eaux de recharge. Enfin, en
zone 1042 ou la dégradation de la qualité des eaux est la plus forte, les signaux de
piézométrie et d'évolution des nitrates sont bien corrélés pour les tendances
pluriannuelles.

Dans le secteur du Massif Central, quatre zones homogénes (98, 91, 95 et 96) a
comportement piézométrique identique, localisées dans les formations cristallines et
métamorphiques, disposent d’informations sur la contamination des eaux souterraines
par les nitrates. La distinction entre les zones se fait sur le type de pression agricole
seulement, sauf pour la zone 91 qui est constituée de formations volcaniques alors que
les autres zones sont dans les formations cristallines. Pour ce type de géologie et avec
un comportement piézométrique de type cyclique dominant, la pression agricole ne
semble pas influer grandement sur la contamination par les nitrates, les valeurs de
concentrations actuelles étant trés comparables entre les différentes zones
homogeénes avec une légére tendance a I'augmentation depuis 1996.

Les aquiféres du Jurassique sous recouvrement tertiaire et plio-quaternaire sont
étudiés grace a l'analyse de trois zones (60, 119 et 120) qui forment un triangle au
nord-ouest des formations cristallines du Massif Central. La pression agricole actuelle
est moyenne pour les zones 60 et 119 alors qu’elle est forte pour la zone 120. Les
comportements piézométriques sont de type dérive dominante pour les zones 60 et
120 et de type cyclique pour la zone 119. Les tendances d’évolution des
concentrations en nitrate sont trés similaires pour ces trois zones avec une
augmentation suivie d'une stabilisation des teneurs depuis 1995 pour les zones a
pression agricole moyenne alors que l'augmentation s’est juste ralentie depuis 1995
pour la zone a pression agricole forte. Les concentrations moyennes actuelles sont de
20 mg/L environ lorsque la pression agricole est moyenne et de plus de 25 mg/L pour
la pression forte. Dans ce secteur, la pression semble donc guider de maniére
importante I'évolution des concentrations en nitrate d'autant qu'il n'y a pas de
corrélation significative entre I'évolution de la piézométrie et les nitrates.

Pour les formations du Jurassique qui affleurent sur le bassin Loire-Bretagne, deux
zones d’extension spatiale conséquente sont analysées : la zone 121 localisée au sud
du bassin de Paris et la zone 100 formant une bande au nord-est du méme bassin. La
pression agricole actuelle est moyenne sur les deux zones dont le comportement
piézométrique est a dominante cyclique dans les deux cas. Il est intéressant de
comparer les résultats obtenus pour les formations jurassiques affectées par un
recouvrement détritique et pour celles qui affleurent directement. On note tout d’abord
que le comportement piézométrique est plutét de type dérive dans le premier cas et de
type cyclique pour les formations a I'affieurement. Les formations de recouvrement
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pourraient jouer le role de zone tampon en limitant I'effet des variations saisonniéres
de recharge sur la piézométrie de l'aquifére. De plus, méme si les tendances
d'évolution des concentrations en nitrate déterminées par le test Kendall-régional sont
trés similaires dans les deux cas, les teneurs actuelles dans les formations jurassiques
sous recouvrement sont nettement inférieures a celles mesurées dans les formations
présentes a I'affleurement avec respectivement 20,4 mg/L contre 35 mg/L en moyenne
pour les zones a pression agricole moyenne. Les formations de recouvrement
pourraient alors jouer le réle de « protecteur » réduisant les transferts directs des
nitrates du sol vers la nappe. Enfin, les recouvrements pourraient aussi limiter les
relations entre la piézométrie et I'évolution des concentrations en nitrate qui montrent
une corrélation positive non négligeable lorsque ces formations font défaut. En résumé,
pour les formations jurassiques, les transferts de nitrates a la nappe semblent liés au
type de pression agricole lorsqu’il y a présence de recouvrements alors que les
variations piézométriques entrent en jeu de maniére importante lorsque les formations
aquiféres sont a I'affleurement.

Trois zones homogénes permettent d’'étudier le comportement des nitrates dans les
formations des sables et des grés du Cénomanien présentes a I'affleurement sur le
pourtour du bassin sédimentaire de Paris. La zone 145 est localisée en bordure est, la
zone 129 est présente en bordure sud-ouest et la zone 97 se situe en bordure nord-
ouest. La pression agricole est faible sur la zone 97 alors qu’elle est moyenne pour les
deux autres zones. Les comportements piézométriques sont trés variables en fonction
de la localisation des zones homogénes avec une dominante cyclique pour les
formations a I'est, une dérive dominante pour les terrains qui affleurent au sud-ouest et
une dominante dérive avec composante cyclique non négligeable pour les sables et
gres du Cénomanien présents au nord-ouest. Les informations concernant les
tendances d'évolution des nitrates sont rares dans ces formations mais on peut tout de
méme noter une absence de corrélation entre la piézométrie et les concentrations en
nitrate dans les zones a pression agricole moyenne. Ces observations sont vraies, que
le comportement piézométrique soit du type dérive ou du type cyclique. De plus, I'age
apparent des eaux de la zone 145 sont relativement anciennes (38 ans en moyenne)
ce qui laisse supposer des temps de transfert de masse relativement long dans ce type
d’'aquifére.

Les transferts de nitrates dans les marnes du Callovo-Oxfordien du nord-ouest du
bassin de Paris sont approchés par I'étude des zones 134 a pression agricole
moyenne et comportement piézométrique de type dérive dominante avec composante
cyclique non négligeable et 143 a pression forte et piézométrie de type cyclique
dominante. Dans ce secteur, les concentrations en nitrate mesurées sur la période
2005-2006 sont élevées bien que la pression agricole soit moyenne. De plus, deux
analyses des corrélations entre les variations piézométriques et les variations des
concentrations en nitrate montrent de fortes corrélations positives pour les tendances
pluriannuelles de ces signaux.

Enfin, la zone homogéne 90 montre le comportement des nitrates dans les
formations sableuses et calcaréo-argileuses du Tertiaire et du Quaternaire
ancien du Massif Central. La pression agricole est faible dans ce secteur et les
concentrations en nitrate semblent étre stables, au moins depuis 1995. Seulement, les
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eaux prélevées sont relativement anciennes (plus de 40 ans en moyenne) et une forte
pollution actuelle pourrait avoir des conséquences importantes sur du long terme
(plusieurs dizaines d’années).

Dans un but de synthése et de généralisation des résultats de I'étude, 'année
moyenne de recharge, déterminée par les mesures CFC, a été calculée pour chacune
des zones homogeénes disposant d’au moins une donnée sur ce critére. Les mémes
échantillons ont été utilisés pour calculer, par zones homogénes, la moyenne des
teneurs en nitrate 2007. L'lilustration 42 présente la relation qui lie les teneurs
moyennes en nitrate par zone homogéne avec les années moyennes de recharges de
ces zones. Les points ont été regroupés par type de pression agricole et par lithologie
globale de I'aquifére.

Quel que soit le comportement piézométrique, la lithologie ou I'année moyenne de
recharge de l'aquifére, les zones a pression agricole faible (en vert) présentent des
teneurs en nitrate en-dessous de la valeur guide de 25 mg/L émise par la Directive
Nitrate (91/676/EEC -lllustration 42). A l'inverse, les zones affectées par une pression
agricole moyenne (jaune) ou forte (rouge) montrent un comportement différent en
fonction de la lithologie de 'aquifére. Pour les échantilions concernés par I'étude, les
eaux prélevées dans les aquiféres de socle semblent les plus récentes avec des
années moyennes de recharge toutes postérieures a 1985. Ces eaux, lorsqu’elles sont
soumises a une pression agricole forte, ont des teneurs en nitrate élevées et ce
d'autant plus que lI'année moyenne de recharge est récente. On notera toutefois
qu'aucune zone ne correspond a des années «trés» récentes c'est-a-dire
postérieures a 2000. Les aquiféres sédimentaires montrent des eaux dont la date de
recharge est plus variable d’'une zone a une autre et globalement plus ancienne que
les eaux du socle (pas de zone identifiée avec une date moyenne de recharge
postérieure a 1990). La corrélation entre les teneurs en nitrate et la date de recharge
n‘est pas trés bonne avec une grande variabilité des concentrations dans les eaux de
recharge de la période 1985-1990. Enfin, les zones détritiques possédent les eaux
dont la date de recharge est la plus ancienne. A noter toutefois que le nombre
d’observations est trés limité (seulement 3) et qu'il est difficile de décrire une tendance
avec si peu de données.
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Mlustration 42 : Concentrations en nitrate vs. année de recharge moyenne par zones
homogénes regroupées par type de pression agricole et type lithologique

Pour tous les cas, il convient de garder a l'esprit que la pression anthropique
représentée correspond aux données actuelles. Mais, compte tenu de la gamme d'age
apparent mis en évidence (plusieurs décennies), il semblerait nécessaire de prendre
en compte I'évolution des pratiques agricoles dans l'interprétation des résultats.
Les pratiques agricoles ont en effet radicalement changé au début des années 60 avec
lintensification de I'agriculture et I'utilisation de plus en plus importante et généralisée
d'engrais azotés. L'hypothése que les eaux dont 'année de recharge est inférieure a
1960 sont presque exemptes de contamination par les nitrates peut étre retenue, les
apports azotés n’etant alors que presque exclusivement atmosphériques. Pour les
eaux de recharge plus récentes, la pression agricole détermine lintensité de la
contamination. Seulement, pour deux points & méme historique cultural, une mesure a
un instant donné peut révéler un degré de contamination différent résultant de temps
de transfert différents. La prise en compte de I'évolution de la pression agricole par
secteur du bassin est donc un facteur clef dans l'analyse des tendances. Celle-ci
détermine le stock de contaminants disponibles a l'infiltration méme si d’autres critéres
conditionnent le flux de nitrate du sol vers la nappe (type de culture, présence ou non
d'une culture intermédiaire, précipitations, teneur en eau du sol...).
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L'ensemble de ces résultats illustrent bien la diversité des comportements des
aquiféres vis-a-vis de la contamination par les nitrates a I'échelle du bassin Loire-
Bretagne. Les facteurs géologiques, de comportement piézométrique et de pressions
anthropiques utilisés pour définir les zones d'étude semblent étre des facteurs
pertinents pour expliquer les différences de comportements. Seulement, I'étude des
relations entre la piézométrie et les nitrates a montré la nécessité de rechercher
d’autres facteurs explicatifs (recharge, occupation du sol plus localement autour du
point considéré etc.) a condition que les données soient disponibles et compatibles
avec 'échelle de travail retenue. Les historiques de pratique culturale avec I'évolution
des apports en nitrate dans les sols par zone constitueraient par exemple des
informations précieuses pour qualifier les transferts de nitrates. Ces données sont
toutefois difficilement accessibles a un niveau autre que trés local. Ainsi, lors du choix
des sites d’'étude de la phase 2 du projet, ce type d'information devra étre disponible.
Aussi, pour la majorité des zones étudiées, nous ne disposons pas d'eaux « trés »
récentes (age apparent < 5 ans) qui permettraient de déterminer I'état actuel de la
contamination des zones de recharge par les nitrates. L'état actuel des connaissances
sur le bassin Loire-Bretagne permet de décrire les états qualitatifs passés et actuels
des eaux des nappes superficielles en apportant une composante temporelle et
spatiale a 'analyse en décrivant des tendances d’évolution par point, par région, sur
une décennie ou sur une plus grande période. Par contre, les données disponibles ne
permettent pas de lister de fagon exhaustive tous les facteurs qui expliquent les
concentrations en nitrate observées par zone et il est donc impossible de prédire avec
certitude le devenir de I'état de contamination des aquiféres superficiels du bassin
Loire-Bretagne.
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5. Conclusions

La réalisation de la phase 1 du projet visant a caractériser le transfert des nitrates a
I'échelle du bassin Loire-Bretagne permet d’apporter des éléments de compréhension
quant a la contamination actuelle des eaux souterraines et des éléments de réponse
quant a une probable évolution. Trés clairement, des disparités importantes sont
observées a I'échelle du bassin aussi bien en temps de transfert que d’évolution de la
contamination depuis plusieurs décennies ou au cours de la derniére décennie.

Cette phase permet également de tirer des conclusions quant aux aspects
méthodologiques. En ce qui concerne la datation des eaux souterraines par les outils
tritium et CFC, on notera que 175 points d'eau ont fait 'objet d’'un essai de datation
mais que 23 d’entre eux n‘ont pu étre datés a cause de probléme de contamination des
3 CFC utilisés, contamination soit locale soit lors du prélévement.

L'interprétation des données CFC s’appuie sur un des 3 modéles conceptuels de
fonctionnement hydrodynamique proposés. Vu I'échelle de travail, en I'absence de
données détaillées sur I'hydrodynamique pour chacun des points, les 3 modéles ont
été testés et celui qui semble donner les meilleurs ajustements pour tous les traceurs
est conservé. Pour estimer 'dge de l'eau a I'échelle du bassin, les 3 modéles ont
donné tour a tour le meilleur ajustement selon les points. Pour des modeéles différents,
la représentation de la datation n'est pas la méme pour les trois modéles testés. Un
modéle piston permet I'évaluation d’'une période moyenne de recharge (donc une
date). Le modéle exponentiel donne un temps moyen de résidence des eaux dans
'aquifére (en années). Le modéle de mélange indique le pourcentage d’eau jeune
dans le systéme. La partie ancienne de I'eau est considérée comme de I'eau sans CFC
donc antérieure a 1950. L'eau jeune est de I'eau dont la date d'infiltration dans
l'aquifere est majoritairement comprise entre 1990 et 2007. Une difficulté de
représentation existe donc pour traduire ces différentes informations ; plusieurs cartes
sont proposées suivant le modéle puisqu’il n'est pas facile de tout porter sur une seule
carte en gardant une bonne lisibilité. Malgré cette difficulté de représentation, il ressort
une trés grande disparité dans les temps de résidence ou années de recharge estimés
a 'échelle du bassin allant de plusieurs décennies a quelques années. Cette disparité
reste perceptible méme si on intégre les incertitudes sur I'estimation de I'dge liées aux
approximations qui ont été faites sur l'altitude de recharge et la température de
recharge pour chaque point d'eau, la méthode de datation appliquée ayant été
simplifiée pour traiter le grand nombre de points et travailler a I'échelle du bassin Loire-
Bretagne. Peu de points échantillonnés correspondent a des eaux trés récentes ce qui
suggére que la contamination des eaux souterraines constatée actuellement est en
grande partie liée a des pratiques anciennes.

Le traitement statistique réalisé pour valoriser les données existantes a permis d’avoir
une image de I'évolution passée de la contamination des eaux souterraines par les
nitrates. Deux approches complémentaires ont été mises en ceuvre sur des zones
préalablement identifiées et supposées ayant un comportement homogeéne vis-a-vis de

BRGM/RP-56884-FR — Rapport de phase 1 91



Transfert des nitrates a I'échelle du bassin Loire-Bretagne

la contamination par les nitrates (sur la base de données lithologiques, de piézométrie
et de pressions anthropiques).

La premiére méthode statistique consiste a travailler sur un échantillon de points
commun a deux dates ou deux périodes. Les données par dates ou périodes sont
comparées point par point. L’avantage est de travailler sur un échantillon constant mais
l'inconvénient est de ne pas avoir d'information sur les variations qui ont pu intervenir
entre les 2 états. Pour le bassin Loire-Bretagne, les états de 1996-97 et 2005-06 ont
été comparés. Il existe des zones pour lesquelles la contamination est
significativement différente entre les deux états (généralement avec une augmentation
des concentrations moyennes bien que deux zones avec une amélioration de la qualité
aient été identifiées). Pour d’autres zones, la différence n’est pas significative ce qui
implique que I'état de contamination 2005-06 est trés similaire a ce qui avait été
observé en 1996-97 (sans que les évolutions intermédiaires ne soient considérées).

La deuxieme méthode statistique consiste a travailler sur les tendances, soit point par
point, soit par zone. Cette méthode a permis d’intégrer un nombre de données plus
importantes mais également beaucoup plus disparates en terme de nombre de
mesures par point, par année, durée totale du suivi etc.. Que ce soit dans I'étude point
par point ou I'approche régionalisée par zone, la tendance a été estimée sur la période
la plus grande possible (environ 1975-2007) puis par sous-période. En effet, les tests
de Mann-Kendall ou Kendall régional ne peuvent décrire que des tendances
monotoniques. Or visuellement, des chroniques montraient des changements de
tendance justifiant qu'une approche par sous-période soit entreprise. Elle I'a été avec
succés puisqu’il a ainsi été possible d'identifier des zones avec des évolutions
différentes (toujours en augmentation, augmentation puis diminution, augmentation
puis stabilisation des teneurs en nitrate, ...).

La mise en évidence de comportements différents selon les zones semble donc valider
la méthode mise en csuvre pour sectoriser le bassin suivant des critéres lithologiques,
de piézométrie et de pressions anthropiques. Cette échelle de travail semble donc
adaptée car elle est plus fine et plus précise que la seule lithologie et plus intégratrice
que la masse d'eau. Un travail au niveau de la masse d'eau était impossible par
manque de données a cette échelle. De ce fait, il est impossible d'étendre les résultats
de la détermination des tendances régionales aux masses d’eau qui sont contenues
dans les zones homogénes. Cet exercice montre ainsi la nécessité de travailler sur
I'optimisation des réseaux de contréle de surveillance (RCS) en ciblant les zones ou le
manque de donnée ne permet pas de déterminer de tendances significatives et ol une
augmentation du nombre de points de mesures et/ou une augmentation de la
fréquence de mesure par point serait a envisager. L'étude constitue aussi une aide a
I'optimisation du réseau de contrdle opérationnel (RCO) en révélant des zones ou les
tendances sont identifiées a la hausse pour les périodes les plus récentes et qui
présentent donc un risque de non atteinte d’'un bon état chimique a I'horizon 2015.

L'interprétation des données de datation par zone et non plus dans son ensemble
c'est-a-dire a I'échelle du bassin ou par grand type géologique donne des résultats
intéressants méme si le nombre de zones pouvant étre étudiées est faible et le nombre
de données par zone limité. Ainsi, pour plusieurs zones situées dans des contextes
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lithologiques différents (socle et formations cristallines du Massif Armoricain, craie
séno-turonienne, calcaires tertiaires) une corrélation trés nette entre I'age de l'eau et
les concentrations en nitrate est observée. Malheureusement, les datations n'ont pas
pu mettre en évidence des points d'eau avec une recharge trés récente (postérieure a
2000) qui aurait pu permettre de voir si les eaux infiltrées plus récemment voient les
concentrations en nitrate diminuer du fait de la mise en ceuvre de pratiques agricoles
plus raisonnées. Toutefois ce type de tendance (diminution des concentrations) a pu
étre mis en évidence par les approches Mann-Kendall par point ou Kendall régional
(par zone).

L'analyse des corrélations qui peuvent exister entre I'évolution de la piézométrie et
I'évolution des concentrations en nitrate dans les aquiféeres permet d'étayer la
compréhension des causes de la non atteinte du bon état qualitatif des eaux
souterraines. Ces données constituent un complément d’'information nécessaire a la
compréhension des tendances observées ainsi qu’a la prévision des évolutions futures.
Les tests méthodologiques préliminaires réalisés durant cette étude ont montré la
pertinence de la mise en ceuvre d'un tel outil pour répondre aux questions des
transferts de nitrate. Le développement de cette méthode d'analyse doit cependant
passer par une automatisation de la tache afin de traiter le plus grand nombre possible
de doublets piézométre-qualitométre et ainsi pouvoir régionaliser I'étude. Le calcul en
routine de la covariance croisée permettrait a la fois de déterminer ia corrélation entre
les signaux et le déphasage s'il existe. La fréquence de mesure des concentrations en
nitrate s’est révélée étre un facteur limitant de I'analyse avec la difficulté de rendre
compte de cycles saisonniers lorsque le pas de temps de mesure des données de
qualité des eaux est trop important. Deux approches peuvent alors étre envisagées :
une étude des corrélations sur les variations pluriannuelles en prenant en compte les
chroniques possédant 1 a 2 mesures par an et une étude des corrélations sur les
variations saisonniéres en traitant des chroniques qualité possédant plus de trois
mesures annuelles.

D’un point de vue méthodologique, I'approche mise en ceuvre apparait donc tout a fait
pertinente et les différents outils appropriés. Toutefois, il convient de garder a 'esprit
que la qualité des résultats dépend de la qualité du jeu de données initial. Que ce soit
sur les données piézométriques ou sur les données qualité qui ont été extraites de
ADES (et ONQES), certaines réserves sont a émettre. D'une maniére générale,
'absence d'informations précises et fiables pour chaque point d'eau sur l'aquifére
capté, sur le fait que la nappe soit libre ou captive ou sur le niveau de la masse d'eau
ne permet pas une sélection judicieuse des points & considérer ou au contraire a
écarter. Cette étude ne permettait pas de considérer les données une a une et il est
donc possible voire probable que des points, captant d’autres aquiféeres que l'on
croyait, aient été intégrés. Dans certains cas I'impact est peut étre négligeable vu le
grand nombre de données par zone mais peut devenir non négligeable dans des
secteurs moins bien informés. D’autre part, le nombre de points utilisés pour
I'alimentation en eau potable reportés dans ADES étant important et considérant que
les captages les plus problématiques peuvent étre fermés et ne plus faire I'objet de
mesures de qualité, un biais qu'il reste a apprécier peut exister dans I'échantillon global
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qui est traité. La mise en ceuvre du réseau de surveillance dans le cadre de la Directive
Cadre sur I'Eau constitue a ce titre un réel progrés (points qui seront suivis au moins
annuellement jusqu’en 2015, pour lesquels des informations sur les aquiféres et
masses d’eau sont disponibles et qui ont été retenus pour avoir une vision sans critére
de sélection vis-a-vis de la qualité) méme si le nombre de points (350 environ) reste
trés limité au vu de la taille et de la diversité des contextes hydrogéologiques sur le
bassin Loire-Bretagne.
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Annexe 1

Diagramme en boite a moustache

La boite a moustache est un moyen rapide de figurer le profil essentiel d'une série
statistique quantitative. Elle a été inventée en 1977 par John Tukey, mais peut faire
I'objet de certains aménagements selon les utilisateurs. Ce diagramme (lllustration 43)
résume quelques caractéristiques de position du caractére étudié (médiane, quartiles,
minimum, maximum et outliers). Il est utilisé principalement pour comparer un méme
caractére dans deux populations de tailles différentes. |l s'agit de tracer un rectangle
allant du premier quartile au troisieme quartile et coupé par la médiane. Ce rectangle
suffit pour le diagramme en boite. On ajoute alors des segments (les moustaches) aux
extrémités de la boite menant jusqu'a la valeur minimum de la série vers le bas et
maximum vers le haut.

Les valeurs extrémes (outliers en anglais) exclues de [l'analyse statistique sont
représentées en points individuels sur le méme diagramme. Un outlier est un point
dont la valeur est inférieure a QL — 1,5*1QR ou supérieure a QU - 1,5*IQR avec :

IQR : différence entre les quartiles

QL : valeur du premier quartile (bas de la boite)

QU : valeur du dernier quartile (haut de la boite)

On parle couramment de diagramme en boite a moustache mais ce type de
représentation peut prendre le nom de diagramme a pattes ou bien de Box plot en
anglais.
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[ Boite a moustache (Box plot) ]
140
Valeur
¢~ exceptionnelle
120 (Outlier)
100

+—— Maximum

T
—
\

Concentration moyenne en nitrate (mg/L)

3*™ quartile
60 +«—— Médiane
T — Moyenne
‘ 407 «~— 1°" quartile
|
‘ 20 -
«—— Minimum '
o0 -

ustration 43 : Aide a la lecture d'un diagramme théorique boite & moustache
Dans I'exemple théorique présenté dans ['lllustration 43 :
- Minimum = 6,2 mg/L
- Maximum = 82,7 mg/L
- Outlier = 123,5 mg/L
- Moyenne = 54,3 mg/L
- Médiane = 56 mg/L

1" quartile = 35,2 mg/L

3*™ quartile = 68,5 mg/L
Remarque : les valeurs moyennes des séries analysées au chapitre 4.1 du présent

rapport ne sont pas représentées sur le diagramme boites a moustache de ['lllustration
21.
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Annexe 2

Formulation de I’'analyse de tendance Mann-
Kendall et Kendall Régional

Le test statistique Mann-Kendall S est calculé pour tous les n(n — 1)/2 paires de
données appartenant a une méme série chronologique :

S = 21: Zn:Sgn(Xj -X)

i=] j=i+]

Ou X; et X; sont les données séquentielles, n est le nombre de données dans la série
chronologique, et

+1 0>0
Sgn(@)=4 0 60=0
-1 0<0

L’hypothése nulle de non présence de tendance est rejetée quand S est
significativement différent de zéro (on prendra |S|> 1,65). Pour n > 10 le test S est

approximativement normalement distribué avec une moyenne égale a O et une
variance du type :

n
oy = \/ig(n—l)(2n+5)

Pour n > 10 une approximation des grands ensembles est utilisée pour tester cette
hypothése :

S-1 S>0
Og

Z,=4 0 S=0
S+1 S<0
Og

L’hypothése nulle est rejetée a un niveau de significativité o = 0,05 si Zg > Zcit oU Zerit
est la valeur de la distribution normale standard avec une probabilité de dépassement
de o/2. Z. = 1,96 pour o = 0,05.
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La pente de la tendance et l'intervalle sont calculés en utilisant la méthode de la ligne
robuste de Kendall-Theil (Helsel and Hirsch, 1992). La pente B est calculée comme la

médiane de toutes les n(nz_ 1) pentes entre chaque paire de données (X, Y) :

= our tout / < j et
P ) P

i=1,2,...,(n-1)etj=23,..,n

Le coefficient de corrélation t© (Tau) du test Kendall est une mesure robuste de la
corrélation avec une bonne résistance aux biais dus a quelques valeurs
exceptionnelles ou incohérentes. Le coefficient de corrélation t (Tau) égale (Helsel and
Hirsch, 1992):

S
T=——
n(n—1)/2

L'lllustration 44 permet de comparer les tendances déterminées par régression linéaire
et par la méthode Kendall-régional sur une chronique nitrate qui présente des valeurs
dites « extrémes » (le 5/11/84 par exemple sur I'lllustration 44). Ces valeurs n'ont que
trés peu d'influence sur la tendance lorsqu'elle est déterminée par la méthode de
Mann-Kendall alors qu’elles ont beaucoup de poids dans le calcul de la régression
linéaire.

100
y =-0.69.10"*x + 284,29
80 +———
g g ' i
»: #
g’ \
3 4 | —+—02872X0502 y =-0.0103x + 386.64
< ‘ —— Tendance MK \ ﬂm
2071 Linéaire \
~ (02872X0502)
0 = T T

06/11/78 28/06/80 18/02/82 11/10/83 02/06/85 23/01/87 14/09/88 07/05/90 28/12/91

lllustration 44 : Comparaison de la détermination de tendance par point (qualitométre
02872X0502) a I'aide d'une régression linéaire ou par la méthode Mann-Kendall (MK).
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Pour la détermination des tendances régionales par la méthode Kendall régional (KR),
on calcule les mémes parameétres que pour la méthode Mann-Kendall calculés sur le
nuage de points formé par le regroupement des moyennes annuelles des
concentrations en nitrate de chacun des points de mesure de la zone. Ce nuage de
points constitue une chronique nitrate d’'un « qualitométre virtuel » caractéristique de la
zone homogene étudiée. L'lllustration 45 montre un exemple de détermination de
tendance régionale par la méthode Kendall Régional (KR) sur la zone homogéne 127
(formations cristallines et métamorphiques du Massif Armoricain). La régression
linéaire du nuage de points figure sur la méme illustration.

100 1 Kendall Régional Zone 127
80 - ..
P L]
. .
L ] . . . R * ‘ R * ‘ . 0:
3 60 - .o AR A
=) . ¢« 8 MRS .3 Droite KR :
£ $ [ $ roite KR :
e : L ¢ s .! . y=x
) $ S, : .
= 40 . $ ] o -
s N $ Régression linéaire .
* H y=074x - 1449
* ¢
L3 L4
20 4 t o e, AR
*
b4 !’;g‘ 333 $ec e gy
$ 3 “ ‘ . s A ° e 33
z‘. ¢ e 3 ’i L S $ - : c e oo P
0 T T v v T T T -

1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010

lllustration 45 : Détermination de la tendance régionale d'évolution des concentrations en nitrate
par la méthode régionale de Kendal (KR) et par régression linéaire pour la zone 127 (formations
cristallines et métamorphiques du Massif Armoricain).
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