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Résumé :

Les aquiféres fracturés hétérogenes se développant dans les roches cristallines, telles que les
schistes et les granites, assurent 20% de I’alimentation en eau potable de la Bretagne. Ces milieux
fracturés présentent une large gamme de perméabilités. Dans ces aquiféres, les circulations de
fluides et le transport des ¢léments dissous dans I’eau sont fortement dépendants de la géométrie du
réseau de fractures. Une meilleure compréhension du fonctionnement hydrogéologique de ces
systémes est essentielle pour la gestion et la protection de ces ressources en eaux souterraines. Le
radon-222 est un gaz rare radioactif dissous dans I’eau et issu de la chaine de désintégration de
I’uranium-238 contenu dans la roche encaissante de 1’aquifére. Les concentrations en radon dans les
eaux souterraines sont donc susceptibles d’apporter des informations sur la surface de contact entre
I’eau et la roche ainsi que d’étre utilisés comme un traceur des échanges hydrauliques entre les

différentes zones de 1’aquifeére.
Trois résultats principaux ont été obtenus dans cette étude :

1. Une caractérisation détaillée des activités volumiques du radon dans I’eau de I’aquifere de
Ploemeur (Morbihan) a été réalisée. Une variabilité spatiale importante des concentrations en radon
dans ’eau a été mise en évidence dans I’aquifere, la gamme de concentrations mesurées s’étendant

de 04 1500 Bq.L™".

2. L’influence de I’épaisseur des fractures sur la quantité de radon dissous dans 1’eau a été mise
en évidence lors de la modélisation des activités volumiques du radon dans I’aquifére. En effet, les
résultats satisfaisants obtenus lors de I’utilisation d’un modele considérant le réseau de fractures
sous la forme d’une fracture unique semble souligner le role prépondérant joué par les propriétés

géométriques des fractures.

3. La mesure de la concentration en radon dans I’eau de I’aquifére pendant des essais de
pompages a mis en évidence une augmentation de [’activité volumique en radon lorsque les
ressources en eau souterraines sont sollicitées. Cette évolution semble liée a ’existence de flux
hydrauliques entre les zones trés perméables du systéme, constituées des fractures principales
d’épaisseur importante, et les zones beaucoup moins perméables, telles que la matrice rocheuse peu
altérée et le réseau de fractures secondaires. La comparaison de la variabilit¢ des activités
volumiques du radon dans I’eau avec celle d’autres traceurs a permis de conforter cette hypothese.
En effet, des corrélations ont été établies entre la concentration en radon dans 1’eau et le rapport

NOg'/SO42' ainsi que la teneur en SF¢ des eaux souterraines. Les résultats obtenus a 1’aide de ces

Xiv



traceurs semblent confirmer une contribution de 1’eau contenue dans la matrice rocheuse au flux

d’eau circulant dans le réseau de fractures.

Mots clés : Radon, eaux souterraines, milieu fracturé, granite, exhalation, gaz, radioactivité.
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Abstract:

Heterogeneous fractured aquifers which developed in crystalline rocks, such as schist or granite,
supply 20% of tap water production of Brittany. These fractured media present a large range of
permeability. In these aquifers, fluid flow and transport of elements dissolved in water are strongly
related on the geometry of the fractured network. Increasing the knowledge of the hydrogeological
behaviour of the aquifer is fundamental for the management and the protection of the groundwater
resources. Radon-222 is a radioactive noble gas produced from radium-226 further to the
radioactive decay of uranium-238; it occurs naturally in ground waters and derives primarily from
U-rich rocks and minerals that have been in contact with water. Radon-222 concentrations in waters
are liable to provide significant and relevant information on both the geometry of a fracture network
and the flow distribution. Furthermore, radon may also be used as a tracer in the aquifer of water

exchanges between zones of variable permeability.
Three main results were obtained in this study:

1. An accurate characterisation of the radon concentrations in water was carried out in the
Ploemeur aquifer (Brittany, France). These results highlight the variability in the spatial and vertical
distributions of **Rn activity in groundwater together with a wide range of concentrations

extending from 0 to 1 500 Bq.L™.

2. The influence of fracture aperture on radon content in groundwater has been demonstrated
with the modelling of radon concentration. Indeed, the satisfactory results obtained with a simple
crack model highlight that the geometry of the fracture network controls the radon activity in

groundwater.

3. Thus, the results of pumping tests performed in the boreholes improved our understanding
of the system. After the pumping test, an increase of the radon content in groundwater occurred and
evidenced a contribution of a radon-rich water to supply the flow rate that seems to come from the
low-permeability rock matrix. Indeed, a water flow seems to occur between the most permeable
zones of the aquifer, made up of the main flow pathways, and the zones with low permeability,
consisted of the unfractured rock matrix and secondary fractures of lower permeability. Then, we
compared the variability of radon volume activity with the evolution of the NO3”/ SO,4* ratio and the
SF¢ content of groundwater. The results obtained with these tracers seem to allow the hypothesis of

a water flux from the rock matrix to the fractured network.

Key words: Radon, groundwater, fractured media, granite, exhalation, gas, radioactivity.
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Introduction

Introduction

La majorit¢ des aquiféres exploités en France sont localisés dans les grands bassins
sédimentaires : le Bassin parisien et le Bassin aquitain. Les ressources sont contenues dans des
milieux poreux continus, tels que des sables, calcaires ou gres. Jusqu’a la sécheresse de 1976, les
massifs anciens, comme par exemple le Massif armoricain ou le Massif central, n’étaient pas
considérés comme des réservoirs en eaux souterraines car les roches les composant, telles que les

granites, basaltes ou schistes, sont caractérisées par des perméabilités tres faibles (Figure i.1).

Lithologie simplifiée

des systémes hydrogéologiques

francais

] Systémes sans grand aquifére
individualisé

= sables

M Roches variées

M Grés

@ Craie

M Calcaires

O Alluvions

Figure i.l : Carte hydrogéologique simplifiée de la France (source : Institut Frangais de |’Environnement)

Avec le développement des techniques de forages, notamment la technique de marteau fond de
trou, la prospection des ressources en eaux dans ces milieux s’est accrue. La présence de fractures
conductrices, dans lesquelles circulent des quantités d’eau suffisamment importantes pour étre
exploitées ont ainsi pu €tre mises en évidence dans le zones de socle. Ainsi, pour la région
Bretagne, 20% des ressources en eau potable sont des eaux souterraines. Il s’agit trés souvent de

petits aquiféres qui permettent 1’alimentation en eau potable de petites et moyennes communes.




Introduction

Dans la plupart des cas, les eaux souterraines sont une solution a un probléme de pollution des eaux

de surface qui constituent la principale source en eau potable.

L’existence de ressources en eaux importantes dans certaines formations géologiques du massif
armoricain a conduit a la mise en exploitation de puits profonds (100 m) dans certaines parties de la
Bretagne. Les ressources en eaux souterraines de la commune de Ploemeur appartiennent a cette
catégorie. Afin d’avoir une bonne gestion de ces réserves en eaux, la compréhension des

mécanismes qui gouvernent les flux et la chimie de ce type de réservoir est essentielle.

Le radon-222 est un gaz radioactif d’origine naturelle, produit par la désintégration du radium-
226, descendant lui-méme de I’uranium-238 présent dans les roches. Ce gaz est ensuite dissous dans
I’eau en contact avec la roche dont il est issu. En 1988, le caractére cancérigéne du radon a été
reconnu par I’Agence Internationale de Recherche sur le Cancer (NRC, 1988), et en 2001, dans le
cadre d'une réflexion globale sur l'eau, la commission européenne a émis une recommandation
concernant la protection de la population contre I’exposition au radon dans 1’eau potable (CEE,

2001).

L’objectif de ce travail de thése est, d’une part, d’acquérir des données sur la concentration en
radon dans les eaux souterraines exploitées en France et, d’autre part, d’utiliser le radon comme
traceur afin de préciser les propriétés hydrogéologiques des réseaux de fractures. La méthode
employée consiste, dans un premier temps, a caractériser précisément les activités volumiques du
radon dans l’eau de 1’aquifére de Ploemeur. Dans un deuxi¢éme temps, I’identification et
I’estimation des parameétres controlant la concentration en radon dans I’eau doivent nous permettre
d’interpréter d’éventuelles variations de cette derniére dans I’aquifére de Ploemeur et de préciser le

fonctionnement hydrogéologique du systeme.

Le chapitre I est tout d’abord une présentation des caractéristiques et de la problématique des
aquiféres en milieu fracturé de socle. Ensuite, les propriétés du radon et les mécanismes impliqués
dans sa formation et sa migration sont rappelés. Dans cette premiére partie, nous examinons
¢galement la distribution du radon dans les eaux souterraines ainsi que les facteurs influencant sa
concentration dans ’eau. Enfin, a partir d’une étude bibliographique, nous dressons un bilan des
différentes approches suivies pour modéliser 1’activité volumique du radon dans une eau

souterraine.
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La démarche choisit pour mener a bien ce travail de recherche est ensuite décrite dans le chapitre
II. La localisation et les caractéristiques géologiques et hydrogéologiques des sites sont présentées.
Dans cette partie, les méthodes d’acquisition des données expérimentales sont également

explicitées.

La premicere étape de ce travail a consisté en une caractérisation détaillée des activités volumiques
du radon dans les eaux souterraines de Ploemeur. Le chapitre 3 s’attache tout d’abord a présenter
les variations spatiales et temporelles mises en évidence dans 1’aquifere a partir des résultats
expérimentaux obtenus au cours des différentes campagnes de mesures. La suite de cette partie
porte sur la caractérisation du terme source du radon, réalisée afin de déterminer 1’origine du radon
dans I’eau de 1’aquifére. Les résultats des mesures des flux d’exhalation du radon des roches ainsi

que des concentrations en radium et uranium dans la roche et dans I’eau sont présentés.

Afin d’expliquer les variations observées dans 1’aquifeére de Ploemeur, nous confrontons dans le
chapitre IV, les résultats obtenus lors de la modélisation des activités volumiques du radon dans les
eaux souterraines des deux sites principaux de I’étude : Stang-er-Brune et Kermadoye. Le modé¢le
utilis¢ simplifie le réseau de fracture en I’assimilant & une unique fracture, de propriétés
hydrauliques équivalentes. En complément de cette étape de modélisation, des essais de pompages
ont été réalisés afin de tester 1’influence des conditions de circulation de I’eau sur la concentration
en radon dans I’eau afin d’étudier les échanges hydrauliques entre la matrice et le réseau de

fractures.

Enfin dans le dernier chapitre, I’apport de traceurs supplémentaires, la concentration en nitrates et
la teneur en gaz SF¢ de 1’eau, est examiné afin de préciser les relations hydrogéologiques
susceptibles d’exister entre la matrice rocheuse et les fractures. La comparaison des différents
¢léments, nous permet de proposer un modele conceptuel de fonctionnement hydrogéologique de

I’aquifére de Ploemeur.

Cette these s’inscrit dans le cadre du Projet de Recherche d’Intérét Régional DATEAU pilotée par
le Centre Armoricain de Recherche en Environnement (CAREN, Université de Rennes 1). Elle est
financée par la région Bretagne et par 'IRSN. Cette étude a permis la collaboration scientifique de

I’IRSN, des universités de Bretagne Occidentale et de Rennes 1.
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Chapitre I : Etat de ’art : aquiferes en
milieu fracture et radon-222

Le chapitre I est tout d’abord une présentation des caractéristiques et de la problématique des
aquiferes en milieu fracturé de socle. Ensuite, les propriétés du radon et les mécanismes impliqués
dans sa formation et sa migration sont rappelés. Dans cette premiere partie, nous examinons
également la distribution du radon dans les eaux souterraines ainsi que les facteurs influencant sa
concentration dans [’eau. Enfin, a partir d’une étude bibliographique, nous dressons un bilan des
différentes approches suivies pour modéliser [’activité volumique du radon dans une eau

souterraine.
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I LES AQUIFERES EN MILIEU DISCONTINU :
CARACTERISTIQUES

I.1 Introduction

La majorité des aquiféres exploités sont localisés dans des milieux poreux continus, tels que des
sables, calcaires ou gres. On peut considérer que la perméabilité de ces milieux est identique en tout
point de ’aquifére. Si I’intérét pour les milieux poreux continus date de plus d’un si¢cle (Darcy,

1856), I’étude des aquiferes en milieu fracturé est plus récente.

Les milieux fracturés sont des milieux hétérogénes aux perméabilités multiples. Dans ce type de
milieu, le réseau de fractures constitue un premier systéme, a forte perméabilité et les blocs de
matrice entourant les fractures représentent un second systéme, a faible perméabilité. Le milieu
fracturé peut ainsi étre assimilé a une superposition de milieux poreux classiques, avec des porosités

a différentes échelles (notamment la matrice de faible porosité et le réseau de fractures principal).

Les différents types de discontinuité rencontrés dans ces milieux (failles, fractures, alternance de
roches sédimentaires perméables et imperméables) s’étalent sur plusieurs ordres de grandeurs, du

micron a la dizaine de kilométres (Figure 1.1).

L’¢étude des milieux fracturés est liée principalement a quatre grandes problématiques :

(1) Le choix de site naturels pour le stockage profond des déchets nucléaires (Backblom et
al., 1997; Kojima and Ohno, 1987; Mazurek et al., 2000; Widestrand et al., 2001). Le milieu le plus
imperméable possible est recherché pour former une barriére a la circulation de fluides (Neuman,
2005). 11 serait alors envisageable d’y stocker des ¢léments radioactifs a vie longue et de minimiser
ainsi leur risque de fuite vers I’environnement. En France, les flux hydrauliques dans un réseau de
fracture du site granitique de Fanay-Augeres (Massif Central) ont été modélisés afin de développer
une méthodologie d’investigation des réseaux fracturés applicable a de futurs sites de stockage de
déchets nucléaires (Cacas, 1990a; Cacas, 1990b). Au niveau international, des projets de recherche
de grande envergure ont été développés en Suéde, a Stripa (Neretnieks, 1993) et Aspd (Mazurek et
al., 2003). Ces études ont permis d’approfondir la connaissance du transfert et de la migration des
radionucléides dans des aquiféeres en milieu cristallin fracturé (Andrews et al., 1989a; Andrews et
al., 1989b; Andrews et al., 1982; Andrews et al., 1989c; Backblom et al., 1997; Fabryka-Martin et
al., 1989; Loosli et al., 1989; Widestrand et al., 2001).
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Figure 1.1: Modeéles conceptuels représentants la géométrie des fractures et des flux d’eaux a différentes
échelles, d’apres (Mazurek et al., 2003).

(2) La recherche et 1’é¢tude des réserves en eau souterraine dans des milieux fracturés
cristallins (Fritz, 1997; Stober and Bucher, 1999a; Stober and Bucher, 1999b; Stober and Bucher,
2005). Bien que la porosité¢ de la matrice soit faible, de 1 a 5 %, la présence d’une fracturation
importante dans les roches cristallines rend possible I’existence de ressources en eau non

négligeables.

(3) L’exploration et la gestion des ressources pétroliéres (Howard and Nolen-Hoeksema, 1990;
Will et al., 2004; Wilson, 1975). Une bonne connaissance du rdle joué par les failles dans le
piégeage de I’huile et dans les écoulements est nécessaire pour déterminer si les fractures servent
plutdt de drains ou de barrieres. En effet, ces fractures peuvent représenter un volume de vide
important, accroissant ainsi la perméabilité de la roche et drainant les fluides, ou au contraire
constituer de véritables barriéres au flux global lorsque des recristallisations de minéraux ou des

argiles remplissent cet espace (de Marsily, 1986).

(4) L’¢étude et I’exploitation de champs géothermaux (Kato et al., 1998; Ruggieri and Gianelli,

1999) pour une utilisation dans le domaine de 1’énergie.
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.2 Modélisation des aquiféres en milieu fracturé: Iles

différentes approches existantes

La modélisation des écoulements souterrains dans les roches cristallines ou les milieux karstiques,
nécessite 1’évaluation du role de la fracturation. En grande partie nettement plus perméables que le
milieu environnant, les fractures forment, en effet, des chemins d’écoulement préférentiels. Suivant
leur densité, leur taille, leur organisation dans le milieu environnant et leurs propriétés physiques,
elles modifient significativement les propriétés hydrauliques du milieu sain (non fracturé). La
modélisation des écoulements de fluides dans les milieux fracturés se heurte a la complexité

géométrique des réseaux de failles dont les effets d'échelle sont encore mal maitrisés.

Trois types d’approches sont employés pour la modélisation des milieux fracturés :

- L’approche continue, fréquemment utilisée pour la description des milieux poreux,
consiste a définir un volume élémentaire représentatif (VER) du milieu. Ce VER est le plus petit
volume qui posséde les propriétés physiques représentatives du milieu étudié a [’échelle
macroscopique (de Marsily, 1986). Cependant cette approche est trées mal adaptée au traitement des
discontinuités du milieu. La longueur des fractures ainsi que les corrélations spatiales entre fractures
ne sont pas limitées, si bien que les milieux fracturés ne sont pas généralement assimilables a des

milieux poreux équivalents.

- L’approche discréte propose d’établir, comme alternative a cette approche continue,
un modele discret de réseau de fractures aussi proche que possible du réseau fracturé naturel et d’en
¢tudier les propriétés hydrauliques. Dans cette méthode, la qualité de la modélisation hydraulique
dépend de la précision de la caractérisation de la géométrie du réseau de fractures et des propriétés
physiques des fractures. Les forages, qui sont quasiment les seuls moyens d'observation directe du
sous-sol, ne représentent qu'une trés faible portion du milieu. De ce fait, méme avec
l'instrumentation la plus détaillée, I'hétérogénéité des flux et du milieu ne peut pas étre connue dans
son intégralité. Ainsi les méthodes d’investigation géologique, géophysique, géochimique et
hydraulique ne permettent-elles pas d’obtenir une image compléte du réseau de fractures mais
conduisent au mieux a des informations limitées a certaines fractures majeures et a une
caractérisation statistique de la fracturation. Il est alors nécessaire d’employer des modeles

physiques qui prennent en compte l'effet de I'hétérogénéité, paramétre inaccessible par la mesure.
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L’ approche discréte se heurte ainsi au manque de données sur le milieu fracturé. En effet, selon
I’échelle d’investigation du réseau de fracture, le nombre de fractures et leur extension varie de

plusieurs ordres de grandeur (Figure 1.2).

<€

720 m 360 m 180 m

Figure 1.2 : Effet de la résolution sur la caractérisation d 'une surface fracturée. Avec la diminution de la
résolution et I’augmentation de la hauteur d’observation H, les petites fractures ne sont plus visibles et les
structures complexes de fractures en échelons ne forment plus qu 'une fracture unique, d’apres (Odling,
1997).

D’un c6té, I’approche continue est définie par un nombre limité de paramétres mais ne peut étre
validée a priori, et de 1’autre c6té, I’approche discréte procure un modele plus réaliste de milieu
fracturé mais nécessite une connaissance précise de la fracturation qui demeure difficilement

accessible.

- L’approche hybride combine les avantages respectifs des approches discréte et
continue. Cette approche définit, a partir de modeles de réseaux de fractures discrets, des modeles
de milieux simplifiés dont les parametres peuvent étre directement déterminés sur le terrain. Son
utilisation est facilitée par la concentration des flux hydrauliques dans un nombre limité de fractures
(Figure 1.3a), ce qui permet de restreindre le nombre de fractures a étudier. La Figure 1.3b
représente une cartographie des fractures de la galerie du site de Stripa (Suéde) : ’'une des fractures

(localisée dans la zone H) fournit a elle seule 80 % des flux d’eau de la zone.

L’une des difficultés majeures rencontrée dans I’approche hybride tient a la précision de
I’influence des distributions de longueurs et d’ouvertures de fracture dans le choix des mode¢les

d’écoulement simplifiés pertinents (de Dreuzy, 2000).
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Figure 1.3 : Concentration des flux d’eau dans un réseau de fractures. a) Cartographie d’un réseau de
fractures dans le bassin de Hornelen (Norvege) et flux d’eau principaux dans ce réseau d’apres Odling
(1997). b) Carte des fractures dans la galerie de Stripa (Suede) et la zone H ou est localisée la majeure
partie des arrivées d’eau. La fléche situe la fracture qui fournit 80% du flux de la zone, d’aprés (Olsson,
1992).

I.3 Représentation et propriétés hydrauliques d’une fracture

unique

Une fracture est fréquemment représentée par une paire de plans lisses paralléles entre lesquels

circule un flux d’eau (Figure 1.4).

Figure 1.4 : Représentation schématique d’une fracture d’épaisseur e sous la forme de deux plans paralléles
lisses de longueur L entre lesquels circule un flux d’eau avec un deébit Q.

11
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Cette représentation est fréquemment utilisée pour la modélisation des fractures car elle permet
d’exprimer la transmissivité d’une fracture, T (m*.s™) en fonction de son ouverture, e (m) selon

I’expression, couramment appelée loi cubique (de Marsily, 1986) :
3
e.
r=2"~
12.u

Avec p, la masse volumique de 1’eau et u, la viscosité dynamique de 1’eau.

Figure 1.5 : Fracture d’épaisseur e et de perméabilité K

Dans un milieu ot la perméabilité K (m.s”) est isotrope et constante suivant une direction
orthogonale a la direction de 1’écoulement de I’eau dans la fracture (Figure 1.5), la transmissivité

dépend de la perméabilité K et de 1’épaisseur du milieu e (m) :

T=K.e

Cependant la loi cubique a été remise en question et de nombreux inconvénients sont évoqueés
dans la littérature (Tsang, 1992). Il est désormais communément admis que les parois des fractures
possedent une certaine rugosité (Figure 1.6) avec une organisation proche d’une géométrie fractale.
Il se créée une hétérogénéité des flux a I’intérieur méme de la fracture et des zones d’échanges
privilégiées avec la matrice ou les flux sont ralentis (Berkowitz, 2002; Hakami and Larsson, 1996;

Tsang and Neretnieks, 1998).

12



Etat de ’art : aquiferes en milieu fracturé et radon-222

Surfaces de
la _fLacture

Espace vide

Figure 1.6 : Schéma d’une fracture sous la forme de plans rugueux (d’aprés Hakami and Larsson, 1996).

Lors de I’étude de la géochimie des aquiféres en milieu fracturé, le choix de la géométrie utilisée
pour représenter la fracture a une influence a ne pas négliger. En effet, le choix de I’une ou 1’autre
des représentations va déterminer directement la surface de contact entre I’eau et la roche. Cette
surface est I’un des parametres importants a prendre en compte dans la modélisation du transfert des

¢léments chimiques de la roche encaissante vers 1’eau circulant dans la fracture.
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II. LE RADON : PROPRIETES, ORIGINE ET MIGRATION

II.1 Propriétés

II.1.1. Généralités

L’uranium-235, le thorium-232 et I'uranium-238 font partie des radionucléides primordiaux,
¢léments radioactifs présents dans la crolite terrestre depuis sa formation. Leur période radioactive
leur a permis d’étre encore présents aujourd’hui a 1’état de traces (1 a 10 ppm). Chacun d’eux
conduit, par désintégrations successives, a une dizaine de radionucléides puis a un isotope stable du
plomb (Figure 1.7). Ils forment ainsi les trois grandes familles radioactives naturelles. Chacune
contient un isotope du radon, produit de filiation gazeux : le radon-219, le radon-220 et le radon-

222. 1ls sont formés par la désintégration a du radium parent.

Si I’on consideére la désintégration d’un noyau instable de radium-226, elle conduit a la formation

d’un atome de radon-222, accompagnée de I’émission d’un noyau d’hélium (ou particule a) :

"Ra - .Rn + ;He

Le radon-222 est I’isotope du radon le plus abondant dans 1’atmosphére, du fait de sa période
radioactive relativement longue par rapport a celle des autres isotopes et de I’abondance de son
précurseur, 'uranium-238. Dans le cadre de ce travail le terme radon désignera désormais 1’isotope

222.

I1.1.2. Propriétés physico-chimiques du radon

Le radon (Z = 86) appartient a la famille des gaz nobles de la classification périodique de
Mendeleiev. 11 est incolore, inodore et dans les conditions environnementales usuelles, inerte. Ses

principales propriétés physico-chimiques sont résumées dans le tableau I-1.

La solubilit¢ du radon dans I’eau est plus importante que celle des autres gaz inertes. Le

coefficient de solubilité (L) sert a mesurer sa solubilité et est définit comme :

L=Cy/C,

Avec Cu, la concentration du radon dans 1’eau (en Bq.L™")

Cg, la concentration du radon dans la phase gazeuse (Bq.L™)

14
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La solubilité dans I’eau dépend de la température et suit la loi empirique de Meyer :

L =0,105+0,405. e **%T

Avec T, la température de 1’eau en °C

Par conséquent, I’eau dissout environ deux fois plus de radon a 0°C qu’a température ambiante.

Tableau 1.1 : Principales propriétés physico-chimiques du radon (en italique : ordres de grandeur)

Radon

Numéro atomique (Z) 86
Gamme isotopique (A) 200-226
Potentiel d’'ionisation (eV) 10,7
Température de fusion () -71
Température d’ébullition (T) -62
Densité & 18T et 1 bar (kg.m ) 9,96
Solubilité dans 'eau & 20C (m >.m™ d’eau) 0,23

Coefficient de sorption (m®.kg™®)

charbon (20C) 2a6
granite (roche, 0C, 0 % eau) 10
quartz (sable, 0C,0 % eau) <3.10°

Coefficient de diffusion (m®.s™)
Air 10°

Eau 10°

La diffusion du radon dans 1’eau est beaucoup moins rapide que dans I’air. Si le radon est adsorbé
trés facilement sur certains solides comme le charbon, la capacité de sorption des matériaux
constitutifs de la crolite terrestre est souvent négligeable, a 20°C et pour des teneurs en eau
supérieures a 10% massiques. Il faut cependant tenir compte de 1’effet d’adsorption lors de calculs

de transport du radon dans des sédiments riches en matieére organique (Wong et al., 1992).
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Figure 1.7 : Familles radioactives de |'uranium-238, de [ 'uranium-235 et du thorium-232.

I1.2 Exhalation du radon: émanation et transport dans

I’environnement.
Les processus qui conduisent a I’exhalation, c'est-a-dire a I’émission du radon a la surface du
milieu étudié, se divisent en deux étapes majeures : La premiere est la phase de production du radon

dans les pores du matériau. C’est I’émanation (Figure 1.8.1). La seconde correspond a son transport

dans le milieu (Figure 1.8.2).
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EXHALATION
EMANATION + TRANSPORT

O, ®

e Atome de radium
“ Atome de radon

Fracture

Figure 1.8 : Schéma descriptif de ’exhalation : (1) les scénarios de formation du **’Rn ; A : émanation par
recul direct ; B : émanation par diffusion ; C : [’atome reste piegé dans les minéraux de la roche.
(2) Transport du radon dans la matrice rocheuse.

11.2.1. Emanation
11.2.1.1 Définition

Le radon-222 est produit par la désintégration radioactive du radium-226. L’¢énergie libérée au
cours de cette réaction est transférée sous forme d’énergie cinétique a la particule alpha émise et a
I’atome de radon formé. Le mouvement ainsi initi¢ conduit une partie des atomes de radon a quitter
le réseau cristallin du matériau dans lequel ils se sont formés pour rejoindre I’espace libre des pores.

On parle alors d’émanation.

On définit le coefficient d’émanation comme le rapport du nombre d’atomes de radon parvenant
dans I’espace des pores par unité de volume et de temps, sur le nombre total d’atomes de radon
formés par unité¢ de volume et de temps. C’est une grandeur sans dimension comprise entre 0 et 1

qui peut également étre exprimée en pourcentage.
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11.2.1.2 Meécanismes de I’émanation
e Lerecul direct :
Au moment de sa formation, I’atome de radon est doté¢ d’une énergie cinétique de 86 keV (énergie
de recul) qui lui permet de parcourir une distance finie (distance de recul) dépendant de la nature du

milieu traversé (composition et densité).

Dans un minéral de densité moyenne (2,7 g.cm™), la distance de recul est de I’ordre de 20 a
70 nm. L’atome de radon peut ainsi étre éjecté a I’extérieur du grain (Figure 1.8.2, cas A). La
distance de recul étant de probabilité égale dans toutes les directions, (Andrews and Wood, 1972)
ont calculé que le pourcentage d’atomes de radon émanant d’un minéral d’1 um de diamétre est de
49%. 1l chute a 0,049% pour un minéral de 100 pm de diamétre. Quand la distance entre I’atome de
radium parent et les pores devient trop importante, 1’émanation par recul direct devient un

mécanisme négligeable.

* Ladiffusion:
Un atome de radon resté « piégé » dans un grain peut ensuite rejoindre les pores de la roche par
diffusion a travers la phase solide (Figure 1.8.2, cas B). Le coefficient de diffusion moyen dans un

matériau cristallin a 20°C est de 10 m?.s™ (Tanner, 1980).

e Ladissolution :

La dissolution des minéraux constitutifs d’une roche joue un réle important dans la composition
chimique des fluides des pores. En revanche, elle joue un role trés négligeable dans 1’émanation du
radon, la période radioactive de ce radioélément étant beaucoup trop courte par rapport aux
cinétiques des réactions de dissolution des minéraux. Il ne faut cependant pas négliger ce
mécanisme qui participe a la déstabilisation des réseaux cristallins des minéraux et facilite ainsi la

diffusion des atomes de radon dans le milieu solide.

11.2.1.3 Parameétres influencant I’émanation.

En fonction des différents mécanismes d’émanation décrits précédemment, on peut
considérer que le facteur d’émanation d’un milieu poreux dépend des caractéristiques de la matrice
solide : la localisation du radium dans les minéraux, la nature des minéraux, la porosité et la

granulométrie du matériau.
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Lors de la description des mécanismes contribuant a I’émanation, nous avons introduit la distance
de recul d’un atome de radon et sa longueur de diffusion dans une phase solide. Si ces grandeurs
sont petites devant la taille des particules, seul le radon formé en surface ces dernicres a une
probabilité non négligeable d’émaner. Pour une méme activité massique en radium, I’émanation est
alors plus importante lorsque le radium est réparti en surface des particules que dans le cas d’une
distribution homogéne dans tout le volume de la phase solide (Morawska and Phillips, 1993). La
précipitation en surface d’un matériau d’oxydes et hydroxydes de fer sera donc un parameétre a
prendre en considération dans 1’étude de 1’émanation du radon d’une roche. En effet, I’adsorption
du radium sur ces minéraux peut entrainer I’augmentation de la concentration de cet élément en

surface de la roche.

La composition et la structure du matériau radifére jouent un role important dans le contrdle de
I’émanation puisqu’elles influencent directement la distance de recul et le coefficient de diffusion
du radon dans la matrice solide. Le degré d’altération du matériau est un parametre a examiner car il
affecte directement les propriétés de diffusion du minéral. L’altération peut étre d’origine externe
(dissolution) ou interne, déstabilisation du réseau cristallin provoquée par I’émission des particules

alpha (Fleischer, 1982).

L’influence de la granulométrie sur 1’émanation du radon est fortement liée a la localisation du
radium dans les minéraux. Une distribution homogeéne du radium conduit a une émanation
inversement proportionnelle au rayon de la particule. Une distribution surfacique du radium atténue
cette influence de la granulométrie, qui devient inexistante pour des particules de diamétre supérieur

a quelques micromeétres.

La porosité a surtout une influence sur I’émanation par recul direct. En effet, plus les pores sont
larges, plus la distance que peut parcourir I’atome de radon sans s’insérer a nouveau dans la phase
solide est grande, et plus la probabilité que le radon émane est grande. L’influence du fluide
remplissant les pores du matériau sur le coefficient d’émanation est importante. En effet, la distance
de recul d’un atome de radon est moins grande dans I’eau (0,1 um) que dans I’air (50-65 um), ce
qui implique que I’émanation augmente proportionnellement a la saturation en eau des pores du

matériau.
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11.2.2. Le transport du radon

Dans un milieu naturel, les mouvements des gaz sont controlés par les gradients de concentration
et les gradients de pression. Dans le cas d’un gradient de concentrations, un mouvement de
molécules gazeuses se crée afin d’égaliser les concentrations dans tout le systeme: c’est la
diffusion gazeuse. Dans le cas d’un gradient de pression, les molécules gazeuses se déplacent des
zones de haute pression vers les zones de basse pression (pressions d’air ou pressions hydrauliques

selon le fluide dans lequel se trouvent les molécules de gaz) : c’est I’advection.

Néanmoins, les vitesses et les échelles de distances des mouvements d’advection sont plus
grandes que celles des mouvements de diffusion. La diffusion est importante dans les capillaires ou
dans les roches a pores trés petits alors que I’advection joue un réle prédominant dans les pores plus

larges et/ou dans les zones trés perméables des milieux fracturés (Etiope et Martinelli, 2002)

11.2.2.1 La diffusion
Dans un milieu supposé homogene et isotrope, le flux des atomes de radon qui migrent par

diffusion s’exprime d’apres la loi de Fick:
Jy, =—Dgrad C,,
Avec, Jra : le flux de radon (Bq.m™.s™),
Crn : I’activité volumique du radon dans le milieu (Bq.m™),

D : le coefficient de diffusion du radon dans le milieu (m?.s™).

A 25°C, le coefficient de diffusion moléculaire dans 1’air du radon est de 0,12 m2.s™ alors que

dans I’eau il n’est que de 1,37.107 m>.s™! (Etiope and Martinelli, 2002).

Tableau 1.2 : Coefficient de diffusion du **’Rn dans différents milieux.

Milieu Coefficient de diffusion
(cm?s™)
Air 0,1
Eau 10°
Milieu cristallin 10%
Granite 10™°-107

D’apres (Andrews et al., 1986)
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11.2.2.2. L’advection.
Le terme advection référe a un mouvement de matiere sous I’effet de gradients de pressions. Le
flux d’atomes de radon migrant par advection s’exprime :

—_— -

JA = CRn(s) Bj

Avec, Ja : le flux de radon migrant par advection (Bq.m™.s™),
Cra : activité volumique du radon (Bq.m™),

. -1
v : vitesse du radon (m.s™).

La vitesse v dépend du gradient de pression et du coefficient de mobilité 1i¢ directement a la
géométrie du milieu et a la viscosité du gaz. Dans le cas de 1’advection dans un milieu poreux sec,
le coefficient de mobilité dépend de la perméabilité intrinseque du milieu et de la viscosité¢ du

fluide. En accord avec la loi de Darcy, I’expression de la vitesse v (m.s™") est :

_ kigp
V — T ——————
U
Avec, k : perméabilité intrinséque du milieu (m?),

u : coefficient de viscosité dynamique du gaz (kg.m™.s™).

P : pression du fluide

En milieu poreux saturé en eau, les gaz sont dissous et transportés par 1’eau (advection en phase
liquide). Le gaz se déplace selon les mouvements et a la vitesse de I’eau. L’équation de Darcy est

donc de la forme de celle utilisée en hydrogéologie :

v=K[l
Avec, K : conductivité hydraulique du milieu (m.s™),

1 : gradient hydraulique (-).
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III. LE RADON DANS LES EAUX SOUTERRAINES

Les études menées depuis plusieurs années ont montré que ’apport du radon a la connaissance
des mécanismes de transport et d’échange dans la lithosphére, I’atmosphére et 1’hydrosphére est
substantiel. En effet, il est notamment utilis€é comme traceur des mouvements des masses d’air dans
I’atmosphéere (Renoux et al., 1980; Tymen et al., 1996) et contribue a 1’étude des échanges gazeux
entre I’océan et 1’atmosphere (Queirraza et al., 1991). En outre, des mesures de ’activité du radon
dans I’air du sol ou dans les eaux souterraines réalisées avant et pendant des événements sismiques
ou volcaniques ont donné des résultats tangibles pour la prévision des sé€ismes et des éruptions
volcaniques (Kharatian et al., 2002; King et al., 1995). Les eaux souterraines de certains sites
volcaniques ont ainsi fait I’objet de mesures en continu de 1’activité du radon dans 1’eau (Segovia et

al., 2003; Zimmer and Erzinger, 2003).

Si on excepte le cas particulier des eaux souterraines localisées dans des régions volcaniques ou a
forte activité sismique, la concentration du radon dans I’eau d’un aquifére est contrélée par
deux facteurs. D’une part, elle est influencée par les caractéristiques lithologiques de la roche
encaissante (concentration en uranium et en radium, porosité et densité) et d’autre part, elle est
contrdlée par le temps de résidence de I’eau dans I’aquifére. L. association de ces facteurs conduit

a I’existence d’une tres large gamme des concentrations du radon dans les eaux souterraines.

II1.1. Facteurs influencant la concentration du radon dans

les eaux souterraines

II.1.1 Caractéristiques chimiques et physiques de la roche

La concentration du radon dans I’eau d’un aquifere est fortement dépendante de la teneur en
uranium et en radium, ainsi que des caractéristiques physiques de la roche encaissante. Ces

parametres influencent directement I’émanation et 1’exhalation du radon.

* Composition chimique de la roche : teneurs en uranium et en radium
La concentration en radon dépend tout d’abord de la source du radon dans la roche : la teneur de

la roche en uranium et en radium, éléments parents du radon. Ces éléments sont présents dans toutes
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les roches de la crotite terrestre, mais a des concentrations variables suivant la nature de la roche.

L’uranium et le radium sont généralement présents a I’état de traces dans I’environnement.

La teneur en uranium dépend des processus de formation de la roche. Le tableau 1.3 résume les
teneurs en uranium des principales lithologies. Les roches sédimentaires (calcaires, sables, gres...)
ont des teneurs moyennes en uranium en général assez faibles, de 1’ordre de 1 a 4 ppm. Cependant,
I’uranium présent initialement dans ces roches peut étre remobilisé, concentré et redéposé. On
observe de tels enrichissements lorsque des roches sédimentaires sont soumis a des conditions
physico-chimiques spécifiques dans des environnements particuliers, présentant notamment des
conditions oxydo-réductrices variables (Vogel et al., 1999). La teneur moyenne en uranium des
roches magmatiques est fortement variable car elle dépend du degré de différenciation du magma a
I’origine de la roche. Dans une série magmatique, la teneur en uranium augmente avec la
différenciation car le comportement de ['uranium est influencé par son caractére d’élément
lithophile. Ainsi, les roches magmatiques basiques (basaltes par exemple), peu différenciées, sont
pauvres en uranium (1 & 2 ppm environ) alors que les termes évolués d’une série magmatique
(granites, leucogranites et pegmatites) ont des concentrations en uranium beaucoup plus importantes
(jusqu’a 20 ppm voire plus dans certains cas). Les roches métamorphiques, quant a elles, présentent
des teneurs en uranium variables, généralement semblables a celles du protolithe dont elles

dérivent.

Tableau 1.3 : Teneurs en uranium des grands types de roche

3 ) Teneur moyenne en Gamme des
Types pétrologiques U teneurs
(ppm) (ppm)
Roches sédimentaires Gres
Quartzite 0,45 0,2-0,6
Calcaire 2 0,5-6
Roches magmatiques roches
basiques 0,9 0,2-3,4
basaltes 0,1-2,3
roches
évoluées 4,6 2,2-21
granite 3,5 2,2-15
leucogranite 8 6-21
pegmatite 10-1000
Roches
métamorphiques Schiste 2 0,1-10
Gneiss 3 0,1-10

D’aprés Dahlkamp F.J. (1993)
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En raison de sa formation par désintégration radioactive, le radium dans la nature a une
distribution moyenne globalement similaire a celle de ses précurseurs. Il est ainsi présent dans
toutes les roches contenant de I’uranium. Le comportement géochimique du radium différe
cependant de celui de 1’'uranium. Généralement moins mobile que 1’uranium, des déviations par
rapport a 1’équilibre séculaire du radium avec I’uranium sont ainsi observées dans les zones

d’altération.

L’activité massique du radium-226 est trés variable dans les granitoides : elle est comprise entre 1
et 500 Bq.kg™"', avec une moyenne d’environ 80 Bq.kg™. Elle est plus faible dans les basaltes : elle
varie entre 0,4 et 41Bq.kg”, avec une moyenne de 11 Bq.kg'. Dans les roches sédimentaires, la
concentration moyenne du radium-226 est de 45 Bq.kg" pour les carbonates et de 60 Bq.kg" pour

les roches détritiques (Tableau 4).

Tableau 1.4 : Activités massiques du radium 226 dans les roches.

Tvpes pétrologiques Activité moyenne en Gamme des
ypes p 9q 226Ra1 activités
(Bg.kg ) (Bg.kg ")
Granitoides 78 1-500
Basaltes 11 0,4-41
Orthogneiss 50 1-1800
Métasédiments 40 1-660
Carbonates 45 0,4-340
Roches sédimentaires détritiques 60 1-990
Schistes alumineux 120-4500

D’apres Wollenberg (1984) et Christensen et al (1990).

* Caractéristiques physiques de la roche
La densité et la porosité d’une roche sont également deux parametres qui influencent directement

I’émanation et I’exhalation du radon du matériau.

La densité est plus grande dans les roches ignées (2,65-3 g.cm™) que dans les roches
sédimentaires (2,3-2,6 g.cm™). En revanche, la porosité totale des roches ignées (0,02-1,8%) est
plus faible que celle des roches sédimentaires (0,5-38%). Quelques valeurs indicatives de porosité

et de densité des roches sont données dans le tableau 5.
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Tableau 1.5 : Densités et porosités dans les grands types de roches

Type de roche Densité Type de roche Porosité
Intervalle  Moyenne totale
(9.cm™) (%)
Granite 2,5-2,8 2,65 Granite et gneiss non altérés 0,02-1,8
Basalte 2,7-3,3 3 Micaschistes 0,5-7,5
Quartzite 2,5-2,7 29 Quartzite 0,8
Gneiss 2,6-3,1 2,8 Calcaire 0,5-12,5
Calcaire 1,9-2,9 2,6 Gres 3,5-38
Grés 18-2,1 2,3 Sables 15-48

Densités d’aprés Birch (1966), porosités d’aprés De Marsily (1986)

La teneur en radon d’une eau souterraine est conditionnée par les caractéristiques structurales,
géochimiques et lithologiques de 1’aquifére, et en particulier par 1’activité massique du radium 226
de la roche encaissante et de sa porosité. La concentration du radon dans 1’eau est donc variable
selon la nature de la roche. Le tableau 6 fournit quelques ordres de grandeurs des concentrations du

radon dans les eaux souterraines.

Tableau 1.6 : Ordre de grandeur des concentrations en radon dans les eaux souterraines pour différents
types de roches.

222

Lithologie de l'aquiféere Rn dans I'eau

(Ba.L™)
Granites 500
Basaltes 15
Roches métamorphiques 150
Roches sédimentaires 10

La concentration du radon dans les aquiferes constitués de roches sédimentaires varie entre 10 et
150 Bq.L'l (Choubey and Ramola, 1997; Kafri, 2001; Przyibski et al., 2002; Choubey et al., 2003).
Exceptionnellement, la teneur en radon dans des aquifeéres karstiques peut augmenter jusqu’a
atteindre des valeurs proches de 500 Bq.L"'. La concentration du radon dans I’eau est alors
localement enrichie par des zones de fractures remplies par du matériel argileux présentant une forte

concentration en radium 226 (Tadolini and Spizzico, 1998).

Lorsque les roches qui composent I’aquifére sont d’origine métamorphique, la concentration du
radon dans I’eau peut atteindre 50 Bq.L"' pour les micaschistes et 100 Bq.L"' pour les gneiss
(Morland et al., 1998). Des valeurs exceptionnelles atteignant 1300 Bq.L™ ont été rapportées dans
certains aquiféres ou la roche encaissante est constituée de gneiss (Przylibski and Zebrowski, 1999;

Przylibski, 2000).
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La gamme des concentrations en radon dans 1’eau dans les aquiféres en milieu granitique est
comprise entre 500 et 1000 Bq.L™". Des concentrations beaucoup plus grandes sont parfois mesurées
dans des aquiferes localisés dans des granites trés riches en uranium et trés peu fracturés ou les
vitesses de circulation de I’eau sont trés faibles. Dans ces milieux, ’activité volumique du radon
dans 1’eau peut atteindre des valeurs supérieures a 10 000 Bq.L™' (Nelson et al., 1983; Banks et al.,
1998a; Banks et al., 1998b; Voronov, 2004). Des concentrations trés importantes atteignant
70 000 Bq.L™".ont ainsi été mesurées dans 1’un des puits du site de Stripa en Suéde (Nelson et al.,

1983).

I1.1.2 Caractéristiques hydrogéologiques de D’aquiféere — temps de

résidence de I’eau dans ’aquifere

Dans un aquifére, ’eau est plus ou moins mobile. Soumise aux gradients de pressions
hydrauliques, elle se déplace par advection. La transmissivité de I’aquifére est le parametre qui régit
le flux d’eau qui s’écoule par unité de largeur de la zone saturée d’un aquifere continu (mesurée
selon une direction orthogonale a celle de 1’écoulement) et par unité de gradient hydraulique. En
milieu isotrope, la transmissivité est le produit de la perméabilité K par la puissance aquifere e. en
milieu anisotrope, c’est le produit de la composante du tenseur de perméabilité parallele a la

direction d’écoulement par la puissance aquifére (orthogonale a cette direction).

La concentration du radon dans 1’eau est influencée par la durée et la surface du contact entre la
roche et I’eau qui circule dans 1’aquifere. Le temps de résidence de I’eau dans 1’aquifére est li¢ au
débit de I’eau qui circule dans 1’aquifere, le débit maximum étant controlé par la transmissivité de
I’aquifére .Cette derniére, qui peut étre reliée a ’épaisseur des fractures, donne également une
information sur la géométrie de la surface de contact entre I’eau et la roche. Ces paramétres vont
jouer un réle prépondérant dans la dilution du radon émis par la roche dans I’eau de 1’aquifeére.
Cependant il est difficile de distinguer I’influence de chacun de ces paramétres sur la concentration
en radon mesurée dans I’eau. Dans leur étude, réalisée dans un aquifeére du Colorado (Etats-Unis),
Lawrence et al. (1991) ont établit I’existence d’une relation inverse entre la concentration du radon
dans I’eau et la transmissivité (Figure 1.9a). Selon les auteurs, si la source du radon est localisée
dans une zone de grande transmissivité, I’eau ne pourra pas avoir des concentrations élevées en
radon en raison de la faible surface et du temps limit¢ du contact entre 1’eau et la roche. En
revanche, dans I’étude menée par Wood et al. (2004) dans un aquifére du New Hampshire (Etats-

Unis), aucune corrélation n’a été mise en évidence entre la transmissivité et les concentrations en
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radon dans I’eau (Figure 1.9b). Cette observation peut étre expliquée par un effet cumulé de la
transmissivité et du débit d’eau dans la fracture. Ces deux exemples illustrent la difficulté de
différencier I’influence d’un seul paramétre par rapport a tout ceux qui contrdlent la concentration

en radon dans I’eau d’un aquifeére.
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Figure 1.9 : Comparaisons entre transmissivités et concentrations en radon dans [’eau. a) Etude d’un
aquifere dans le Colorado, Lawrence et al. (1991) : corrélation inverse b) Etude d’un aquifére dans le New
Hampshire, Wood et al., (2004) : absence de corrélation.

La carte de la Figure 1.10 est extraite d’une étude réalisée sur I’ensemble de la Norvege et illustre
parfaitement la variabilité spatiale des concentrations du radon dans les eaux souterraines. Plus de
90% des eaux pour lesquelles ’activité volumique du radon a été mesurée sont localisées dans des
aquiféres en milieu fracturé de socle. La variabilité des concentrations en uranium dans les roches
plutoniques associée a des temps de résidences plus ou moins long dans les aquifeéres a pour
conséquence une gamme de concentration trés étendue a 1’échelle d’un territoire comme la Norveége

(<10 Bq.L™" 4 19 900 Bq.L™") et une variabilité spatiale trés importante.
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Figure 1.10 : Carte des concentrations du radon dans des eaux souterraines de Norvege (d’aprés Banks et
al., 1999)

II1.2.3 Le radon en milieu homogéne, traceur des échanges

entre réservoirs hydrologiques

En hydrologie de surface et en hydrogéologie en milieu sédimentaire, 1’utilisation du radon 222
repose principalement sur le contraste des teneurs en radon 222 entre les eaux libres (eaux de
surface) et les eaux souterraines. La concentration en radon des eaux souterraines est conditionnée
par les caractéristiques structurales, géochimiques et lithologiques de I’aquifere, et en particulier de
la teneur en radium 226 des roches encaissantes (Andrews and Wood, 1972). En revanche, I’activité
volumique du radon 222 des eaux de surface s’établit a une valeur située entre la concentration a
leur source et celle en équilibre avec 1’activité volumique du radon 222 de 1’atmosphére. Si I’on
retient une activité volumique atmosphérique moyenne du radon de 4 Bq.m-3 au-dessus des eaux
continentales et un coefficient de solubilité¢ dans 1’eau de 0,3 (a 15°C), I’eau ne peut retenir plus de
1,2 Bq.m-3. Le contraste ¢levé entre la concentration en radon dans les eaux de surface et les eaux

souterraines permet de quantifier les échanges entre les réseaux hydrologiques de surface (riviéres,
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réseaux d’irrigation, lacs) et les eaux souterraines. Hoehn et von Gunten (1989) et Hoehn et al.
(1992) ont ainsi pu estimer la vitesse d’infiltration de I’eau d’une riviere dans un aquifére. La
méthode est basée sur I’augmentation de la teneur en radon d’une eau de surface, de concentration
proche de zéro, au cours de son infiltration dans 1’aquifére. Au cours de I’infiltration de 1’eau,
Iactivité du radon au temps 7, 4, (Bq.L™") est exprimée par la formule suivante :

A=A (1-e™)

Avec, A. : activité du radon en équilibre séculaire avec le radium (Bq.L™)

A : constante de désintégration du radon (2,1.10° s

En utilisant cette équation, Hoehn et von Gunten (1989) ont calculé le temps de résidence de I’eau

dans ’aquifere a partir de la concentration du radon mesurée dans 1’eau (Figure 1.11).
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Figure 111 : a) Schéma d’un profil du site de River Glatt, b) Temps de résidence de I’eau de [’aquiféere

calculé a partir de la concentration en radon mesurée dans l’eau de [’aquifere, d’aprés Hoehn and von
Gunten, (1989).

En se basant sur la méme méthode, Hamada (2000) et Kafri (2001) ont pu calculer la vitesse de

circulation de I’eau dans un aquifére en milieu poreux au Japon et en Israél.
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La grande différence de concentration en radon entre les eaux de surface et les eaux souterraines a
aussi €té utilisé afin de déterminer la contribution des eaux souterraines au débit d’une rivicre
(Ellins et al., 1990; Cook et al., 1999) ou pour quantifier la décharge d’un aquifére dans 1’océan au

niveau d’une zone coticre (Cable et al., 1996; Burnett et al., 2006).

Le contraste entre la concentration en radon de I’eau de pluie et celle de 1’aquifére a permis a Pane
(1995) et Eisenlohr et Heinz (1995) d’étudier l’influence des précipitations sur le niveau
piézométrique d’un aquifere karstique. La dilution de I’eau de 1’aquifére par un apport massif d’eau
de pluie ayant de faibles teneurs en radon induit une diminution de la concentration du radon de

I’eau de ’aquifere (Figure 1.12).
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Figure .12 : Diminution de la concentration du radon dans [’eau d’un aquifére karstique apres un
événement pluvieux, d’aprés Pane (1995).
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III.2.4 Le radon dans les aquiféres en milieu fracturé

granitique

I11.2.4.1  Compréhension des concentrations du radon dans I’eau aquiferes

fracturés : contextes et apports des études.

Les motivations de 1’étude des concentrations du radon dans I’eau des aquiféres en milieu
granitique viennent essentiellement du stockage des déchets nucléaires, de I’exploitation de

réservoirs géothermaux et de la radioprotection de I’homme.

De nombreuses informations sur la concentration du radon dans I’eau en milieu granitique ont été
acquises dans le cadre d’études comme celle menée a Stripa (Suéde) a la fin des années 70.
L’objectif était de définir le potentiel des roches granitiques a faible perméabilité a servir de site de
stockage pour des déchets nucléaires (Witherspoon, 2000). Dans cette perspective, il est primordial
d’étudier la circulation des eaux souterraines et la migration des radionucléides dans ce type de
systéme. Des études ont ét¢ menées afin de caractériser les concentrations du radon dans 1’eau du

site de Stripa Andrews et al. (1989b) et Nelson et al. (1983) ont mis en évidence et modélisé une

relation entre la concentration en radon dans I’eau et I’épaisseur des fractures.

Dans un contexte différent, les études menées sur des réservoirs géothermaux en milieu granitique
fracturé ont aussi fortement amélioré la compréhension des activités volumiques du radon en milieu
fracturé et de leur origine. Les concentrations mesurées permettent notamment d’évaluer la capacité
des réservoirs géothermaux (Andrews et al., 1986; Gregory and Durrance, 1987) car les teneurs en
radon dans les fluides sont liées a la surface de contact entre 1’eau et la roche. Cette surface est un
paramétre important a prendre en compte pour estimer les ressources géothermiques puisque c’est
par elle que se fait le transfert de chaleur de la roche vers I’eau. L’étude des concentrations en radon
dans I’eau et des données hydrogéologiques (niveaux piézométriques et flux d’eau) permet de

mieux contraindre les modeles hydrogéologiques proposés pour ce type de systéme fracturés.

Plus récemment, depuis la reconnaissance du caractére cancérigéne du radon (NRC, 1988), des
efforts supplémentaires ont été réalisés afin de caractériser les activités volumiques du radon dans
les eaux souterraines et mieux comprendre 1’origine de ces concentrations. Il a été mis en évidence
que le radon dissous dans I’eau potable peut avoir une influence significative sur la concentration en

radon dans I’air d’une habitation (Folger et al., 1994). Ainsi, une grande partie des études réalisées
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sur le radon dans 1’eau des aquiféres en milieu granitique fracturé a pour cadre la surveillance des
eaux souterraines utilisées pour I’alimentation en eau potable. La carte de la Figure 1.13 présente les
résultats d’une étude menée en Norvege sur des aquiféeres exploités pour 1’alimentation en eau

potable de villes de plus de 1000 habitants.
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Figure 1.13 : Carte de la Norvege localisant les mesures de la concentration en radon dans I’eau réalisées
dans des aquiferes exploités pour [’alimentation en eau potable de villes de plus de 1000 habitants d’apres
(Morland et al., 1998).

En outre, des aquiféres en milieu granitique ont été étudiés aux Etats-Unis (Lawrence et al., 1991;
Wanty et al., 1992; Folger et al., 1996; Folger et al., 1997; Wood et al., 2004) et en Scandinavie
(Banks et al., 1998; Morland et al., 1998) afin de comprendre I’influence des différents facteurs
contrdlant la concentration en radon dans I’eau. Des essais de pompage sur un aquifere exploité
pour I’alimentation en eau potable ont été réalisés par Folger et al. (1996, 1997) afin d’étudier les
relations existant entre la concentration en radon dans I’eau et I’épaisseur des fractures. Les
connexions entre puits ont aussi ét¢ examinées dans cette étude et la concentration dans 1’eau d’une
des fractures a ét¢ modélisée « numériquement » (Folger et al., 1997). Les auteurs concluent qu’il
est difficile de calculer I’activit¢ volumique dans 1’eau d’une fracture dont les propriétés

géométriques et hydrauliques ne sont pas connues au préalable.
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111.2.4.2 Modélisation des concentrations en radon dans les eaux souterraines

Deux approches sont utilisées pour modéliser les activités volumiques du radon dans ’eau d’un
aquifere (Figure 1.14). Elles sont comparables a celles développées en hydrogéologie pour I’étude

des milieux fracturés.
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Figure .14 : Schéma représentatif des deux approches de la modélisation de la concentration du **’Rn dans
I’eau d’une fracture

La premiere consiste a considérer 1’aquifére sous la forme d’un milieu poreux continu dont les
propriétés physiques sont isotropes. Dans cette approche, on définit un volume élémentaire
représentatif de ’ensemble de la roche encaissante de I’aquifére qui permet d’étudier 1’aquifére a
une échelle microscopique. La concentration du radon dans 1’eau modélisée est celle de 1’eau

contenue dans les pores de la roche.
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En revanche, dans la seconde approche, le réseau de fracture de la matrice rocheuse est pris en
considération. Dans ce cas, les propriétés de 1’aquifere sont étudiées a 1’échelle macroscopique et

on examine la concentration en radon dans I’eau qui circule dans le réseau de fracture de la roche.

111.2.4.2.1 Modélisation du radon dans [D’eau a [échelle microscopique : le volume
élémentaire représentatif.

Cette approche est basée sur la définition d’un volume de roche représentatif du milieu. Dans les
différents modéeles proposés, deux parametres sont toujours pris en compte : la teneur en uranium ou
en radium de la roche et le coefficient d’émanation du radon de la roche. Il est possible de mesurer
facilement la concentration en uranium ou en radium d’une roche. En revanche, il est plus difficile

d’estimer le coefficient d’émanation du radon d’une roche granitique.

Parmi les modéles proposés, on peut citer celui d’Hammond et al. (1988). Considérant une roche
pour laquelle 1’équilibre séculaire entre 1’uranium 238 et le radium 226 est atteint, 1’activité
volumique du radon dans I’eau contenue dans les pores de la roche, Ag, estexprimée par

I’équation:
Arn=AuxRsxE 8§
Avec, Ay, la concentration en uranium de la roche encaissante (dpm.L'lmche) ;
Rs, la distance de recul de I’atome de radon 222 dans le minéral (um) ;
E, coefficient d’émanation de la roche (-) ;

n ;s -1
3, surface spécifique de la roche (cm?oche.L 1120).

Ce modeéle est assez simple en théorie mais sa mise en application est compliquée. En effet, la

surface spécifique d’une roche est un parametre qu’il est difficile d’estimer.

Par ailleurs, Wanty et al. (1992) ont proposé un modéle permettant le calcul de D’activité
volumique du radon de I’eau porale a partir de parameétres plus facilement mesurables, tels que la
porosité et la masse volumique de la roche. Ce modéle peut ainsi étre appliqué a un systéme naturel.
La concentration en radon dans ’eau Cr, (Bq.L™") d’un systéme eau/roche ou tous les éléments de
la chaine de désintégration de 1’uranium 238 sont a I’équilibre séculaire est exprimée par

I’équation :
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Crn=12,47 xp x Vi X (1-®/ @) x E x Cy
Avec, p, masse volumique de la roche (kg.dm'3 );
V,, volume unitaire de roche (dm?) ;
@, porosité de la roche (-) ;
E, coefficient d’émanation de la roche (-) ;

Cy, concentration en uranium de la roche (ppm).

Un modele équivalant a été proposé par Gudzenko (1992) puis Przylibski (2000). La
concentration en radon dans I’eau, Cg, (Bq.L™"), est exprimée en fonction de la concentration en

radium et des propriétés physiques de la roche:

CRn :Kem xCRa X(1;¢JXQIX(1—€_M)

Avec, Kem, coefficient d’émanation de la roche (-) ;
Cra, concentration en radium de la roche (Bq.kg'l) ;
p, masse volumique de la roche (kg.dm™) ;
V,, volume de roche (dm’) ;
¢ , porosité de la roche (-) ;
A, constante de désintégration du radon (2,1.10'6 s'l) ;

t, temps de contact entre I’eau et la roche (s).

Les auteurs base leur réflexion sur I’hypothése que la saturation en eau de la roche w est égale a sa
porosité @ dans la zone saturée d’un aquifeére. De plus, ils supposent que le temps de contact entre
I’eau et la roche est supérieur a 10 demi-vies du radon 222 (soit 32,8 jours), durée au terme de

laquelle ne subsiste plus que 0,098 % de la quantité de radon initialement présent.
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111.2.4.2.2.  Modélisation du radon dans ’eau a [I’échelle macroscopique : le réseau de
fractures

Tous les modeles cités précédemment considerent la concentration en radon dans 1’eau des pores
d’une roche cristalline. L’intérét d’étudier le systéme a 1’échelle macroscopique est de prendre en
compte le déplacement de I’eau dans 1’aquifére et les caractéristiques géométriques du réseau de

fractures de la matrice rocheuse.

Rumbaugh, (1983) puis Banwell et Parizek (1988) ont modélisé la concentration en radon dans
I’eau d’un aquifére ou toutes les fractures auraient la méme orientation. La teneur en radon de I’eau
est alors fonction de la transmissivité hydraulique de 1’aquifére 7' (cm?.s™) et du nombre de fractures
N et de leur inclinaison a par rapport a I’horizontale :

CRn=74><E(Ngcosza/l2vT) i

Avec, E, flux d’exhalation du radon de la roche (Bq.cm'z) ;
g, la constante d’accélération gravitationnelle (cm.s™) ;
a, I’inclinaison des fractures par rapport a I’horizontale ;
v, la viscosité cinématique de 1’eau (cm’.s™) ;
T, la transmissivité hydraulique de I’aquifére (cm?s™) ;

n, le coefficient de rugosité de la surface de la fracture (n=3 pour les fractures planes et

1,2<n<3 pour les systémes naturels).

Cependant, les résultats expérimentaux obtenus dans cette étude ne permettent pas de mettre en
¢vidence une corrélation particuliére entre la concentration en radon dans 1’eau et la transmissivité

de la zone fracturée de I’aquifere.

Un autre modele propose de calculer la concentration du radon dans 1’eau d’une fracture en
assimilant la fracture a une paire de plans paralleles entre lesquels circule le flux d’eau. La
concentration en radon dans I’eau Cg, est alors fonction du flux d’exhalation du radon de la roche

(Bq.m™) et de I’épaisseur de la fracture w (m) (Andrews et al., 1986):
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Crn = 2F/w x [1-exp(-At)]
Avec t le temps de résidence de 1’eau dans la fracture (s) ;
F, le flux d’exhalation du radon de la roche (Bq.m™) ;

w, I’épaisseur de la fracture (m).

La plupart des eaux ayant un temps de résidence supérieur au temps nécessaire au radon pour étre

a I’équilibre dans le systéme eau-roche, la formule précédente peut étre simplifiée:
CRn =2F/w

En outre, en plus des caractéristiques géométriques de la fracture, il est important de prendre en
compte le débit de I’eau dans la fracture. Le débit est I'un des paramétres qui controle le temps de
résidence de 1’eau dans 1’aquifére. La durée du contact entre I’eau et la roche influence directement
la concentration du radon dans I’eau. Dans la modélisation proposée par Nelson et al. (1983) une
fracture est assimilée a deux disques paralleles. Cette fracture est traversée verticalement par un

forage (Figure 1.15).

2a,
| Forage
|/
Flux \ 1 / Fracture
convergent /
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Figure 1.15 : Schéma d’une fracture assimilée a deux disques paralléles et interceptant un forage, d’apres
Nelson et al. (1983).

Dans ce systeme, 1’eau converge radialement dans la fracture en direction du forage.

37



Chapitre 1

Cra= (E /2h) x [1- exp (-2 mh (b” - a%) /Q) ]
Avec E, le flux d’exhalation du radon de la roche (Bq.m™.s™),
b, le rayon du disque source en **’Rn (m),
a, le rayon du forage (m),

0, le débit de I’eau dans la fracture (m>.s™).

Ce modele est le plus satisfaisant car il prend en compte deux données importantes : la géométrie
de la surface de la fracture et le mouvement de 1’eau dans ’aquifére. Ces deux parametres
contrdlent le transfert du radon de la roche vers 1’eau car ils représentent la surface d’exhalation du

radon de la roche vers 1’eau ainsi que le temps de contact entre la roche et I’eau.

LE RADON DANS LES EAUX SOUTERRAINES: OUTIL DE
CARACTERISATION DES MILIEUX FRACTURES ?

Au vu de ces études, il apparait tout d’abord que la gamme des concentrations du radon mesurées
dans les eaux souterraines est tres étendue et qu’une grande variabilité spatiale est mise en évidence
dans les aquiféres en milieu de socle fracturé. Ces deux observations sont liées d’une part aux
contrastes lithologiques existants entre les aquiféres et d’autre part aux différences de

fonctionnement hydrogéologique des eaux souterraines.

Cependant, les études réalisées pour caractériser en détail les concentrations en radon dans 1’eau
d’aquifeéres en milieu granitique fracturé sont peu nombreuses. Celles qui existent mettent en
¢vidence la grande difficulté rencontrée pour différencier I’influence respective des parametres qui
controlent 1’activité volumique du radon dans I’eau. Si I’importance des variations des
concentrations en uranium et radium dans la roche est bien documentée, peu de modéles prennent
en compte la mobilité de 1’eau dans le milieu souterrain dans le calcul des activités volumiques du
radon dans I’eau. Les résultats fournis par I’utilisation de ces modeles ne sont pas entierement
satisfaisants. Cette observation pose donc la question de savoir si le réseau de fractures peut étre
considéré indépendamment du reste de 1I’aquifére. Le contraste de concentration du radon dans 1’eau
existant entre la matrice rocheuse et les fractures peut ainsi fournir des informations sur les relations

entre ces deux milieux possédant des perméabilités différentes.
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Les problémes rencontrés pour la modélisation des concentrations du radon dans 1’eau d’un
aquifere en milieu de socle fracturé rejoignent donc ceux liés a 1’étude hydrogéologique des milieux
fracturés. En effet, la compréhension de la variabilité spatiale des concentrations du radon dans
I’eau est liée a une bonne prise en compte de I’influence de la géométrie des fractures et du débit de
I’eau dans ces fractures. Dans cette étude nous allons chercher a caractériser les concentrations du
radon dans un aquifere en milieu fracturé granitique et les paramétres qui controlent leur variabilité.
L’objectif est de définir dans quelle mesure le radon peut-étre un outil permettant de mieux
appréhender 1’hétérogénéité des fractures et I’influence de I’eau porale de la matrice sur les flux

d’eau circulants dans le réseau de fractures.
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Chapitre 11 : Site étudié et methodes
d ’acquisition des données expérimentales

Dans ce chapitre la démarche choisie pour mener a bien ce travail de recherche est décrite. La
localisation et les caractéristiques géologiques et hydrogéologiques des sites sont présentées. Dans

cette partie, les méthodes d’acquisition des données expérimentales sont également explicitées.
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I. PRESENTATION DE L’AQUIFERE ETUDIE ET DES
CONNAISSANCES DEJA ACQUISES SUR SON FONCTIONNEMENT

I.1. Introduction générale de I’aquifere de Ploemeur

Le programme de recherche, ORE H+', a pour objectif 1’é¢tude du transfert et de la réactivité des
eaux dans les aquiferes hétérogenes. Dans le cadre plus large de la protection, de la gestion et de
I’exploitation des ressources en eaux souterraines, ’ORE H+ assure le maintien et la coordination
d’un réseau de cinq sites hydrogéologiques expérimentaux. Le site de Ploemeur (Morbihan) est I'un
de ces sites, Cadarache (Bouches-du-Rhone), Poitiers (Vienne), Beaulieu (& proximité de Rennes,

Ille-et-Vilaine) et Lavalette (a proximité de Carcassonne, Aude) étant les quatre autres.

1.1.1. Localisation des sites étudiés

Le site expérimental est localisé a proximité de la commune de Ploemeur (Morbihan), a 1’ouest de

la ville de Lorient (.Figure IL.1).

Figure I1.1 : Photo panoramique du site de Ploemeur et de la station de pompage de Kermadoye. (En arriere
plan, la ville de Lorient.)

ORE H+ : Observatoire de Recherche en Environnement — Réseau national de sites Hydrogéologiques. Ce programme est piloté par Philippe

Davy (IFR CAREN, UMR Géosciences Rennes)
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Cette commune est bordée au sud et a I’ouest par ’Océan Atlantique. Les forages étudiés dans ce
travail sont situés en quatre lieux distincts dont la position géographique est indiquée en rouge sur la

carte de la Figure I1.2.

Base Aéronavale
de
LANN BIHOUE

Etangde s
Lannénec «‘i/—)
o |

g~

STANG-ER-BRUNE

LE COUREGANT

Océan
Atlan tique

Echelle
100@ 500

0 1 2

Figure I1.2: Carte du secteur étudié et localisation des quatre sites équipés de forages : Kermadoye, Stang-
Er-Brune, Loyan et lieu-dit la fontaine St-Maudé

. Le site de Kermadoye est localis¢ au nord de la ville de Ploemeur a proximité de la base

aéronavale de Lann Bihoué. Il est situ¢ a 5 km a I’est de I’étang de Lannenec dans un contexte

principalement agricole. Il est équipé de 20 forages.

. Le site de Stang-Er-Brune s’étend a I’ouest du site de Kermadoye, en bordure d’une zone

marécageuse entourant I’étang de Lannenec. L’ensemble des 7 forages du site se trouve a la

lisiere de la forét contigué a la zone humide.

. Le site de Loyan est voisin du site de Stang-er-Brune. Il est localisé de I’autre c6té de la zone

marécageuse et est équipé de 3 forages.
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. Le site du lieu-dit “ la fontaine St-Maudé¢ ” est situé a environ 1,2 km a 1’est du site de

Kermadoye. Un seul forage équipe ce site au milieu d’une étendue boisée a proximité d’une

zone urbaine.

Les relevés topographiques de la zone mettent en évidence des contrastes d’altitude assez
importants avec des maxima allant jusqu’a 40 m, délimitant ainsi de petits bassins versants de
quelques centaines d’hectares. Malgré ces différences d’altitude, on peut localiser au nord du site
une grande étendue subhorizontale de plusieurs centaines d’hectares, située a une altitude moyenne

de 35 m sur laquelle se trouve la base aéronavale de Lann Bihoué.

Le bassin versant topographique associ¢ au site de Kermadoye s’étend sur une superficie

d’environ 275 ha englobant au nord une partie de la base de Lann Bihoué.

I.1.2. Contexte géologique général du secteur étudié

La région ¢étudiée appartient au Domaine Sud-Armoricain et se situe sur la limite entre, au nord
les micaschistes du Pouldu et au sud le leucogranite de Ploemeur (Figure 11.3). De plus, on observe
la présence d’altérites recouvrant les formations citées précédemment. Leur épaisseur est plus
importante au niveau de la zone de contact (environ 30-40 m), et diminue jusqu’a une dizaine de

metres, au fur et a mesure que I’on s’¢loigne du contact.

Le granite a deux micas de Ploemeur fait partie de la ceinture métamorphique de haute
température de la Bretagne Méridionale. Ce granite a été décrit comme étant un leucogranite alcalin
a calco-alcalin peu calcique. Il correspond a un granite a grain moyen, souvent recoupé par des
filons d’aplites et quelques filons de pegmatites, résultant de la cristallisation fractionnée d’un
magma différencié. On constate sur la carte géologique de la zone (Figure I1.3) que de nombreux
filons de quartz, de directions préférentielles N20-40 recoupent ce massif. La mise en place du
granite est liée directement au développement de la tectonique cisaillante hercynienne au dévonien,
par le jeu d’accidents tangentiels qui ont affecté la région. Son enracinement est faible. (Vigneresse,
1983; Vigneresse, 1987), en utilisant I’analyse gravimétrique, a montré que 1’épaisseur de ce granite
pouvait atteindre 0,8 km + 20%. Les datations radiométriques réalisées par la méthode Rb/Sr ont
donné un age de 304 + 6 Ma (Bernard-Griffiths et al., 1985). Ce granite serait issu de la fusion de
matériaux protérozoiques principalement sédimentaires ou plus probablement métasédimentaires
(Bernard-Griffiths et al., 1985; Peucat et al., 1988). Son origine apparait comme syntectonique. Une

analyse minéralogique du granite de Ploemeur a été effectuée,, a partir de I’observation de lames
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minces réalisées a partir d’échantillons de roche provenant du site de Stang-er-Brune. Ces

observations sont présentées dans I’annexe 1.
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Figure I1.3: Carte géologique simplifiée du secteur étudié et localisation des forages carottés (d’apreés carte
géologique au 1/50000e de Lorient (N°383))

La zone de forages de Kermadoye se situe dans la zone de transition entre les micaschistes au
nord et le granite au sud. Cette zone est caractérisée par 1’injection de nombreux filons granitiques
(issus du pluton) au sein des micaschistes.

Selon Touchard (1999), ce contact n’a pas le caractére rectiligne N100 figuré sur la carte
géologique au 1/50000°, mais une direction moyenne N50-60° a pendage N-W, systématiquement
décalée par des failles normales N20 avec abaissement du compartiment Est. Dans sa position
actuelle, le contact apparait décro-chevauchant. Le modele géologique 3D du site proposé par
Touchard (1999), pour la zone de Kermadoye, est présenté sur la Figure 11.4. La zone de contact,
composée de micaschistes fortement injectés de filons de granite, pegmatite et quartz, est large d’un
kilométre et tres fracturée. L importance du réservoir hydrogéologique au niveau de Kermadoye

semble étre liée a ce contexte géologique particulier unique en Bretagne du sud.
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Sur I’ensemble du site de Ploemeur, seuls deux forages ont été carottés. Leur localisation est
indiquée sur la carte géologique de la Figure I1.3 : le premier est situé a Stang-er-Brune, le second

au Couregant, au sud de la ville de Ploemeur.

Ce travail de thése porte principalement sur les sites de Kermadoye et de Stang-er-Brune. Ces

deux sites sont décrits de maniere plus détaillée dans les chapitres suivants.

Zone de contact : /

I Km

<«

Site de Kermadoye

Granite

P Micaschistes

- Zone de contact

Figure I11.4: Modele géologique 3D du site de Kermadoye (d’aprés Touchard, 1999)

I.2. Le Site de Kermadoye

En 1990, le conseil municipal de la ville de Ploemeur (15 000 habitants) a décidé d’entreprendre
une campagne de prospection des ressources en eaux souterraines, suite a la dégradation progressive
de la qualité des eaux pompées dans 1’étang de Lannenec, qui était alors la seule source en eau
potable de la commune. Une étude a donc été demandée au bureau d’étude Géoarmor pour évaluer
les ressources en eaux souterraines contenues dans le sous-sol de la région. Dans le cadre de cette
prospection, 33 forages ont été réalisés sur ’ensemble du territoire communal. Ceux du site de
Kermadoye ont été réalisés en dernier et ont permis de mettre en évidence d’importantes réserves en

eau a cet endroit. La ville de Ploemeur a pris la décision d’implanter une station de pompage sur ce
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site. Environ 10°m® d’eau y sont pompés chaque année afin d’alimenter en eau potable les habitants

de la commune.

Dans le cadre des premiers travaux scientifiques, menés sur le site de Kermadoye (Touchard,
1999), 5 forages supplémentaires ont été réalisés a cet endroit (F34, F35, F36, MF1 et MF2) afin

d’étudier le fonctionnement hydrogéologique de 1’aquifére de Ploemeur.

1.2.1 Localisation des forages

Parmi tous les sites de cette étude, Kermadoye est le plus équipé en forages (20 forages). Ce
travail de thése a porté sur une partie de ces forages, la carte de la Figure II.5 indiquant Ila

localisation des 16 forages étudiés.

F'34
F9 °F30
» Pea-i BN F20
SF31 § ks
B ] &
"' oF32:l
F35° " MF2  LF3s
® Forage pompé - oF19 T
® Piézometre
£t Périmetre de F17 100m
' protection immediat 4 I |

Figure I1.5: Carte de localisation des forages du site de Kermadoye : le symbole carré représente un forage
équipé d’un systeme de pompage

C’est I’exploitation de I’aquifére par la mairie de la ville de Ploemeur qui fait la particularité de ce
site. En 1991, une station de pompage a ét¢ mise en place au niveau du forage Pe. Des pompes ont
¢été installées dans les forages Pe, F29 et F31 pour extraire I’eau de 1’aquifeére. A I'intérieur du
périmétre de protection immédiat (environ 100x200m) de la zone de pompage, on dénombre 7

forages (Figure I1.6).
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e)

Figure 11.6 :Photos du site de Kermadoye : a) périmétre de protection immédiat autour de la zone de
pompage, b) forage F28 a l’intérieur du périmeétre, c) au premier plan : forage F29 équipé d’un
systeme de pompage, en arriére plan : hangar contenant le systeme d’exploitation du captage
AEP et le forage Pe, d) piézometre mF?2 et prairies attenantes e) forage F9 localisé entre la
route départementale et une surface agricole cultivée f) “téte de puits” du forage F9.
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Parmi eux, le forage MF1 est superficiel (20 m) tandis que les autres atteignent des profondeurs
comprises entre 67 et 90 m. A D’extérieur de ce périmetre, la profondeur des 9 autres forages varie
entre 80 et 135 m. Le piézometre mF2 est profond d’environ 20 m. Il est a noter que les forages F29
et F31 sont inaccessibles, en raison des équipements de pompage qui y sont installés (Figure I1.6¢)
et le tubage du forage F36 est cassé a une certaine profondeur, empéchant ainsi le passage de tout

instrument dans celui-ci.

1.2.2 Géologie des forages

Le site de Kermadoye est localisé au niveau de la zone de contact entre les micaschistes et le
granite. La géologie des forages du site (Figure I1.7) traduit directement cette relation entre ces deux
lithologies. Hormis les forages F20 et F30, qui sont constitués uniquement de granite sur toute leur
profondeur, la géologie des autres forages est caractérisée par des intercalations de granite dans des
micaschistes. La distinction de ces deux lithologies est donc difficile dans certaines parties des logs
géologiques.

Dans plusieurs forages (Pe, F11, F31, F28, F19 et F36), des filons de pegmatite (non représentés

sur la Figure I1.7) sont présents a une profondeur d’environ -30m par rapport au niveau de la mer.

En surface, on retrouve dans tous les forages, un niveau de roches altérées composé, suivant la
localisation, soit d’aréne granitique, soit de micaschistes altérés, soit d’une alternance des deux. On
observe ce niveau depuis la surface jusqu’a une profondeur variant de 15 a 40 m selon les forages.

Les pi¢zometres MF1 et MF2 ont été forés jusqu’a la limite de cette zone de roches altérées.
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Figure I1.7: Représentation de la topographie et de la géologie des forages de Kermadoye. La position des
coupes est indiquée sur la carte de localisation des forages (en haut a gauche).
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1.2.3. Hydrogéologie du site de Kermadoye : profondeurs des arrivées d’eau et

circulations verticales.

Le nombre de fractures productrices présentes dans chaque puits a été initialement estimé au
moment du forage des piézometres. Le débit au soufflage réalisé lors du forage au marteau fond de
trou a permis de déterminer la profondeur et le débit approximatifs des arrivées d’eau. Le débit a été
relevé a intervalles réguliers dans le puits. Comme ’apparition d’une variation brutale du débit est
reliée a I’existence d’une zone fracturée, ces observations permettent d’appréhender, bien que
sommairement, la structure de 1’aquifére au voisinage du forage. Une vision plus détaillée des
fractures ou zones fracturées, de leur profondeur et leur chimie, a été obtenue a 1’aide d’études

diagraphiques fines et de mesures des flux (Le Borgne, 2004 ; Ayraud, 2005).

Pour un milieu poreux homogene soumis a un écoulement horizontal, la charge hydraulique varie
dans la direction de 1’écoulement mais pas verticalement. Au contraire, dans un milieu hétérogene,
les zones d’écoulements peuvent étre localisées et, plus ou moins isolées les unes des autres. Bien
que la charge hydraulique soit constante dans un forage, les charges hydrauliques dans les zones

. . . . , .. .
d’écoulements ne sont en général pas identiques. C’est le cas en particulier dans les milieux
faiblement connectés tels que les milieux fracturés. La charge des zones d'écoulement est controlée
par leurs conditions aux limites a plus grande échelle. Ces conditions peuvent étre, par exemple,
l'existence d'un pompage sur un forage rencontrant une des zones d'écoulement ou la recharge de
l'aquifére intervenant préférentiellement dans l'une des zones d'écoulement. Si ces zones
d’écoulement ne sont pas isolées les unes des autres, des écoulements verticaux se font a travers le

forage entre les zones de charges différentes.

La mesure des écoulements a ¢été réalisée lors de la modélisation de 1’hétérogénéité des
¢coulements (Le Borgne, 2004). La technique utilisée est celle du débitmetre a pulse de chaleur
(Paillet, 1996). Le schéma simplifi¢ de la Figure IL.8 illustre les interactions entre les zones
d’écoulement et le forage. Le forage intercepte deux zones d’écoulement. Celle du bas ayant une
charge hydraulique plus grande que celle du haut, un écoulement se crée a travers le forage de bas
en haut. Le débit est fonction de la différence de charge et de transmissivité entre les deux zones.
Lorsque I’on pompe dans le forage, un débit transitoire se crée dans chaque zone, puis un régime
pseudo permanent se met en place et le débit se stabilise. Ce dernier est alors fonction de la
transmissivité et de la différence de charge entre les zones fracturées et le forage. La mesure des
profils de débit dans deux conditions hydrauliques différentes (Figure I1.8) permet théoriquement

d'estimer la localisation, la transmissivité et la charge hydraulique des zones intersectées par le
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forage. Ceci nécessite néanmoins la définition de modéles d'écoulement représentant les

¢coulements entre les zones transmissives par I’intermédiaire du forage (Le Borgne, 2004).

ambient conditions pumping conditions
E -l h
i h - h
flow a +q fiow
.8 t _ fow
T T
1-\.\(-" j
T q T q
1. 1,
- Fal = Fall
L | L |
depth depth

Figure I11.8: Schéma simplifié illustrant le principe d'interprétation des diagraphies de débit d’aprés Le
Borgne (2004)

Les profils représentés sur la Figure I1.9 indiquent les profondeurs des arrivées d’eau et des
circulations éventuelles dans les forages du site de Kermadoye. Certains forages présentent une
arrivée d’eau unique et une absence de circulation verticale au sein de la colonne d’eau. Les forages
F17, F36, Pe, F9 appartiennent a cette catégorie. C’est dans la zone ou a été installée la station de
pompage de la ville de Ploemeur que sont regroupés les forages présentant les fractures dont les
débits d’eau sont les plus significatifs (F28, F29, F31, F32, F35 et Pe). Certains de ces forages ont
des arrivées multiples d’eau. On peut donc observer un flux d’eau vertical dans la colonne d’eau du
forage induite par la différence de charge hydraulique entre les différentes fractures. A 1’exception
du forage F35, ou la circulation s’effectue de haut en bas, les flux mesurés dans les autres forages
(F11, F34, F32 et F28) sont ascendants. Les flux n’ont pas pu étre mesurés dans les forages équipés

de pompes (Pe, F29 et F31).

Dans les forages superficiels mF1 et mF2 localisés dans des altérites, les arrivées d’eau sont
situées entre 25 et 30 m de profondeur. Ces arrivées sont diffuses car le matériau encaissant, trés

altéré, rend difficile I’identification précise d’une profondeur d’arrivée d’eau.
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Les zones, ou les arrivées d’eaux sont les plus importantes, sont situées aux profondeurs ou des

filons de pegmatites ont été localisés (forages Pe, F11, F31, F28, F19 et F36).

A A
50
= o
_ I
E 0 .
Py 1
=] o
= | L
= L
<C .50 . !
T
] [ F17. \
=100 4 t + : + 3 : » Arrivée d’eau
100 0 100 200 300 400
B B’ Circulation verticale
50 [T .
T 57— _Pern1 F20_—
-_—.___-i—____-_-_-__/
By |
2 "
3 L]
=
= ® »
< 50 1 q
100 . , . : . .
300 200 100 0 100 200 300 400
c c
50
P°F11F31F,2MF17 F35 F19_
E o >
= b
@ » A »
o A
S » M
= 1 »
= M) g b
<< 50 ¢ L
>
‘I >
-100] , ’ .

100 0 100 200 300 400
Distance (m)

Figure 11.9: Localisation des arrivées d’eau et des circulations verticales dans les forages du site de

Kermadoye

Parmi tous les forages du site de Kermadoye, le puits F28 est celui ayant le fonctionnement le plus

complexe car il a des caractéristiques hydrauliques et chimiques différentes avec et sans pompage.
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Le forage F28 présente des circulations d’eau qui varient selon les conditions hydrauliques
appliquées a ce forage. La Figure I1.10 présente le résultat de I’une des diagraphies réalisées sur le
puits F28 (Ayraud, 2005). La compartimentation chimique du puits F28 a été¢ étudiée dans deux
situations distinctes : absence de pompage aux alentours du puits (hormis le pompage principal
continu ; noté sp sur la Figure I1.10: « sans pompage ») et pompage dans un puits adjacent

directement reli¢ a F28 par une fracture commune (noté ap sur la Figure I1.10: « avec pompage »).

Le log diagraphique est la représentation de la mesure en continu de différents paramétres dans un
puits a I’aide d’une sonde multi-paramétres (ici une sonde Idronaut®). Les parametres mesurés dans
ce forage sont : la conductivité, la température, le pH, I’oxygeéne dissous, I’Eh et la profondeur
(déduite des mesures de pression). Ces mesures caractéristiques de la physico-chimie des eaux
peuvent &tre couplées a des mesures hydrogéologiques telles que le débit (2 1’aide d’un micro-

moulinet) ou la mesure de I’émission gamma des roches, qui permet de distinguer leurs natures.
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Figure I1.10: Résultats de la diagraphie chimique réalisée sur le puits F28 (Ploemeur). L’indice sp
représente les données sans pompage, ap celles avec pompage, d’apres Ayraud (2005).
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En conditions ambiantes (sans pompage autre que le pompage principal), I’eau du forage résulte
d’un mélange entre I’eau des fractures les plus profondes et celle des fractures de surface. Dans ce
cas, ce sont les fractures les plus profondes qui semblent contrdler la chimie de 1’eau échantillonnée
quelle que soit la profondeur. Lorsqu’on met en route un pompage en surface du forage F28 afin de
forcer les flux d’eau, les fractures plus superficielles (30 et 60 m) s’individualisent.
L’individualisation des flux des fractures s’observe nettement sur les logs de conductivité de la
Figure I1.10, avec ’augmentation de la conductivité a 30 et 60 m. Ainsi, a profondeur identique,
selon que le forage est soumis a un pompage ou non, I’eau échantillonnée peut présenter une chimie
trés variable. En conditions ambiantes, le sens des flux d’eau entre 30 et 60 m est donc dépendant

du cycle hydrologique et des pompages installés par la mairie de la ville de Ploemeur.

I.3. Le Site de Stang-er-Brune

Les forages du site ont été réalisés a deux périodes et avec deux objectifs différents. F22 a été foré
en 1991 par la commune de Ploemeur lors de la recherche de sites, dont les ressources en eaux
pouvaient étre exploitées. Les résultats obtenus n’étant pas concluants, le site n’a pas été retenu.
Tous les autres forages du site ont été réalisés en 2003 dans le cadre du projet européen ALIANCE
(2001-2005). L’objectif était de créer un site expérimental équipé de forages dans un aquifére cotier

en milieu granitique.

Contrairement aux ressources en eau du site de Kermadoye, celles du site de Stang-er-Brune ne
sont pas exploitées. Par conséquent, en dehors des périodes d’expérimentations scientifiques, aucun

pompage ne modifie la circulation des flux hydrauliques du site.

1.3.1. Localisation des forages

La carte de la Figure I1.11 donne la localisation des forages du site de Stang-er-Brune, qui s’étend
sur une surface d’environ 400 m?, a la lisiere d’une forét bordant une zone marécageuse (Figure

I.12¢).
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Figure Il.11 : Localisation des forages du site de Stang-er-Brune

c)

Figure 11.12: Photos du site de Stang-er-Brune : a) forage B3 (au premier plan) et du piézomeétre P3 (en
arriere plan) b) Vue générale du site (a l’exception du forage F22) c) A gauche : lisiére de la forét a
proximité des forages ; a droite : zone marécageuse.
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Il est équipé de 3 piézometres (P1, P2, P3) atteignant une profondeur de 10 m et de 4 forages
profonds, B1, B2, B3 et F22 atteignant respectivement des profondeurs de 84, 100, 100 et 73 m

(Figure I1.12). Tous les forages ¢taient destructifs, a I’exception de B1 qui a été carotté.

1.3.2. Géologie des forages

Les piézometres P1, P2 et P3 ont été forés a travers le sol puis les micaschistes altérés.

La Figure II.13 indique que la géologie des forages B1, B2 et B3 est caractérisée en surface par
des micaschistes altérés sur environ 20 m d’épaisseur, puis par des micaschistes plus ou moins
fracturés, et enfin, a partir d’une profondeur de 40m environ, par le granite de Ploemeur (injecté de

filons de quartz).

Quant au forage F22, celui-ci traverse uniquement le granite de Ploemeur, fortement altéré en

surface, puis le granite sain a partir de 35 m de profondeur environ.
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Figure 11.13: Géologie des forages du site de Stang-er-Brune
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1.3.3. Hydrogéologie du site de Stang-er-Brune : profondeurs des arrivées d’eau

et circulations verticales.

L’hydrogéologie du site a été récemment été étudiée par Le Borgne et al. (soumis), qui ont
déterminé les profondeurs des arrivées d’eau dans les forages profonds du site de Stang-er-Brune.
Celles-ci sont représentées sur le schéma de la Figure I1.14. Pour tous les forages, 3 a 4 fractures
productrices ont été détectées a des profondeurs comprises entre 20 et 100 m. Des circulations
verticales ascendantes ont été mises en évidence dans les forages B1, B2 et B3. La profondeur de
I’arrivée d’eau principale de chacun de ces forages est comprise entre 80 et 90 m. Toutefois, les flux
d’eau dans les fractures du forage F22 sont trop faibles pour mettre en évidence, avec certitude,

I’existence d’un flux vertical.
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Figure Il.14: Profondeur des arrivées d’eau et circulations verticales dans les forages du site de Stang-er-
Brune.
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I.4. Les sites de Loyan et de 1a fontaine St-Maudé.

1.4.1. Le site de Loyan

Le site de Loyan est composé de 3 forages trés rapprochés, distants les uns des autres de 2 a
10 m : F13 (profondeur : 79 m), F21 (profondeur : 95 m) et F26 (profondeur : 100 m). Il est ¢loigné
du site de pompage de Kermadoye, d’environ 3 km, et est localis¢ a proximité d’habitations. La
géologie des forages est composée, en surface, par des micaschistes altérés sur les 30 premiers
metres, puis par une alternance de micaschistes et d’intrusions granitiques. Selon les forages, les
arrivées d’eau sont plus ou moins importantes et localisées. Pour le forage F13, on note une arrivée
d’eau tres localisée a 60 m de profondeur. Dans le forage F21, ’arrivée d’eau est continue sur les 34
premiers metres avec un débit constant. En revanche, pour le forage F26, I’arrivée d’eau est
localisée précisément a 100 m de profondeur, mais est faible. Des essais de pompages ont montré
que le forage F13 est partiellement connecté aux 2 autres puits. Les réserves en eau de ce site ne
sont pas exploitées en raison d’une augmentation de la concentration en chlore de 1’eau, suite aux

essais de pompage, probablement liée a une intrusion d’eau salée.

1.4.1. Le site de la fontaine St-Maudé

Le forage F6 (profondeur : 82 m), situé le long d’un sentier forestier, est le seul forage qui équipe
ce site. La géologie du puits est caractérisée par des granites tres altérés sur les 7 premiers metres,
puis par des granites fracturés et légérement altérés jusqu’a environ 50 m et enfin par des granites
massifs jusqu’a 82 m de profondeur. L’arrivée d’eau principale est continue entre 18 et 28 m de

profondeur.
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II. METHODES D’ ACQUISITION DES DONNEES
EXPERIMENTALES

I1.1. Méthode d’échantillonnage des eaux souterraines

II.1.1.Stratégie d’échantillonnage

Les profondeurs d’échantillonnage ont été choisies en fonction des profondeurs des arrivées
d’eaux et du sens des flux d’eau verticaux dans les forages. Le schéma de la Figure I1.15 illustre les
différents cas de circulations qui ont pu étre rencontrés dans les forages, au cours des différentes

campagnes de prélévement d’échantillons d’eau qui ont été menées.
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Figure 11.15: Schéma des différents cas rencontrés lors de [’échantillonnage de [’eau des forages.

- Le cas n°1 est le plus simple. Il s’agit d’un forage sans circulation verticale dans la colonne

d’eau. Un échantillon d’eau est donc prélevé, a la profondeur de chaque arrivée d’eau.

- Le cas n°2 est celui d’'un forage avec une circulation verticale ascendante. Dans ce cas, un

premier prélévement est réalisé en dessous de l’arrivée d’eau la plus profonde, puis un
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¢chantillon d’eau est prélevé 1 a 2 m au dessus de chaque nouvelle arrivée d’eau de manicre a

observer I’influence de chacune d’elles.

- Le cas n°3 est I’inverse du cas n°2. Un prélévement est donc effectué¢ au-dessus de I’arrivée

d’eau la plus superficielle puis a chaque arrivée d’eau.

Nous avons utilisé deux systémes de prélevement différents :
- un préleveur manuel
- une pompe immergée

Le choix d’utiliser I’une ou I’autre de ces deux techniques est li¢ a la nature des expérimentations
que nous avons menées sur le terrain. Lors des tests de pompages, la présence de la pompe dans le
forage empéchant la descente du préleveur manuel, nous avons donc utilis¢ une pompe a une
profondeur fixe, pour réaliser I’échantillonnage. Au cours des campagnes de terrains nous avons

opté, préférentiellement, pour le préleveur manuel, plus simple d’utilisation.

I1.1.2 Echantillonnage a I’aide d’un préleveur manuel

Le préleveur manuel choisi est un préleveur d’échantillon en acrylique et téflon fabriqué par la
société ISMA®. Deux préleveurs de dimensions et volumes différents ont été utilisés (Tableau 11.1)

en fonction du diamétre des forages.

Tableau 1.1 : Caractéristiques des préleveurs de la société ISMA® utilisés.

Préleveur Volume Diamétre Longueur
L (mm) (mm)
petit 1 40 1560
grand 25 80 800

Celui-ci est tout d’abord descendu dans le puits, a la profondeur désirée, puis automatiquement
fermé par I’envoi d’un messager (poids métallique en laiton). La Figure I1.16 illustre le
fonctionnement de ce préleveur. Durant la descente, I’eau est supposée circuler librement dans le
tube, sans effet perturbateur sur les propriétés chimiques de la colonne d’eau traversée et de
mélange éventuel de différentes « couches d’eau ». Par exemple, dans les puits a fractures
multiples, le passage a travers une couche plus concentrée en un €lément chimique ne laisse pas

d’effet mémoire sur un échantillon prélevé dans une couche plus profonde moins concentrée en cet
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¢lément. C’est le systétme que nous avons le plus employé, notamment lors des campagnes de
mesures des concentrations du radon en conditions ambiantes, c’est-a-dire hors influence d’un

pompage autre que celui mis en place par la mairie de la ville de Ploemeur.

®

Figure I1.16: Préleveur manuel : 1) Photo du matériel utilisé 2) Préleveur en position ouverte pendant la
descente dans le forage 3) Préleveur en position fermée pendant la remontée de [’échantillon d’eau

Les photos de la Figure 11.17 illustrent 1’utilisation du préleveur manuel lors des campagnes de
mesure du radon dans ’eau sur le site de Kermadoye. Le préleveur est muni, a son extrémité, d’un
robinet permettant de transférer 1’échantillon dans une fiole, minimisant la perte de radon due au

dégazage.
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Ay

c) - G
Figure I1.17: Photos d utilisation in situ du préleveur manuel dans les forages lors des campagnes de
mesure du radon dans ’eau, a) descente du préleveur b) remontée de [’échantillon d’eau c) et d) transfert de
I’échantillon d’eau dans une fiole.

I1.1.3 Echantillonnage a I’aide d’une pompe immergée

Dans cette technique, les prélévements sont réalisés avec une pompe MP1 (Grundfos®), équipée
d’un tuyau en polyéthyléne (Figure II.18), immergée a la profondeur désirée. L’eau est collectée en

surface a la sortie de la pompe par le biais d’un tuyau en polyéthyléne couplé a la pompe.
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Figure I1.18: Prélevement en utilisant une pompe : 1) Schéma du dispositif 2) Photo de la pompe MP1
(Grundfos®).

Nous avons utilis¢ cette méthode lorsque nous avons effectué des essais de pompage dans
I’aquifére, afin d’étudier leur influence sur la concentration du radon dans I’eau. Lors de ces
expérimentations, une pompe plus puissante a été placée a une profondeur inférieure a celle de la
pompe MPI1. Les photos de la Figure I1.19 illustrent I’utilisation de la pompe employée pour le

prélevement lors des essais de pompages dans les forages.
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o) Bt = , |

Figure I1.19: Photos d utilisation in situ du systeme de pompage dans les forages de Stang-er-Brune ;

a) premier plan : pompe de prélevement, arriere plan : pompe utilisée pour [’essai de pompage, b) Tuyaux
des pompes rentrant dans le forage.

I1.2. Méthodes de mesure de D’activité volumique du radon

dans PPeau

Les deux méthodes employées pour mesurer I’activité volumique du radon dans les échantillons
d’eau extraits dans des forages de ’aquifére sont reposent sur deux techniques de détection
différentes, soit par une chambre d’ionisation, soit par scintillation du sulfure de zinc activé a

I’argent (fioles scintillantes).

La méthode que nous avons utilisée le plus fréquemment est la détection par une chambre
d’ionisation. Plus ponctuellement, lors des expérimentations nécessitant des mesures tres
rapprochées dans le temps, nous avons utilisé la méthode de détection par scintillation du sulfure de

zinc activé a 1’argent (fioles scintillantes).

L’activité volumique en radon-222 dans ’eau a été mesurée dans I’eau de 145 échantillons
extraits de 26 forages différents répartis sur ’ensemble du site d’étude. Ces mesures ont été
réalisées au cours de 5 campagnes entre mars 2004 et mai 2006. Une étude préliminaire des
activités volumiques du radon dans 1’eau du site a été réalisée avant le début de cette thése en

octobre 2001 et novembre 2002.
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I1.2.1. Méthode de mesure utilisant une chambre d’ionisation couplée a un

systéme de dégazage.

Cette technique est fondée sur l’association, en circuit fermé, d’un systéme permettant le
dégazage forcé du radon contenu dans 1’eau et la mesure en continu de ce gaz dans 1’air par une
chambre d’ionisation. Le matériel utilisé, commercialis¢ par la sociét¢ Génitron, comprend la
chambre d’ionisation AlphaGUARD® reliée a I’AquaKIT®, le systeme permettant le dégazage

forcé du radon dissous dans I’eau (Figure 11.20).

Fiole de dégazage Fiole de garde

 AIDhQGUARD

Echantillon d’eau
a analyser

Figure 11.20: Systeme de mesure par chambre d’ionisation

L’eau a analyser est échantillonnée et injectée dans la fiole de dégazage. La pompe est alors mise
en route afin de mettre en circulation I’air présent dans le circuit et entrainer, par bullage forcé, le
dégazage du radon dissous dans I’eau. La chambre d’ionisation mesure en continu la concentration
du radon dans I’air. L’activité volumique du radon dans I’eau échantillonnée est déduite de celle de
I’air en tenant compte de la solubilit¢ du radon dans I’eau qui est une fonction inverse de la

température.

Ce systeme de mesure du radon dissous dans I’eau a été testé¢ et intercomparé avec d’autres
techniques de mesures au Laboratoire d'Etude du Radon et d'Analyse des Risques de I'IRSN
(DEI/SARG). Un test approfondi de ce systéme a été réalisé par Schubert et al. (2006).

Le principe de fonctionnement d’une chambre d’ionisation et I’expression de ’activité volumique
du radon dans I’eau a partir de la concentration du radon mesurée dans I’air sont détaillés dans

[’annexe 2.
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11.2.2. Méthode de mesure utilisant une fiole scintillante

Une fiole scintillante est un flacon en verre hermétiquement fermée au moyen d’un bouchon de
caoutchouc, de géométrie et de volume définis (Figure II.21a). La surface interne de la fiole, a
I’exception du fond, est recouverte de sulfure de zinc activé a 1’argent (ZnS(Ag)). Une prise d’essai
de volume connu (1 & 2 cm’) d’eau a analyser est prélevée a 1’aide d’une seringue. La fiole
scintillante, possédant un bouchon avec un coton hydrophile dans son évidement intérieur, est mise
partiellement sous vide. L’eau contenue dans la seringue est injectée doucement dans le coton puis
la fiole est remise a pression atmosphérique par introduction d’air propre filtré. Le radon se répartit
entre les phases eau et air et diffuse du coton vers la fiole. La désintégration du radon et de ses
descendants présents dans la fiole engendre I’émission de particules a qui, lors de leur parcours,
transférent leur énergie au milieu scintillant (ZnS(Ag)). Le retour a 1’état fondamental des €lectrons
excités du milieu scintillant provoque 1’émission de photons détectés par un photomultiplicateur

puis dénombrés par une chaine de comptage (Figure 11.21b).

Pour un comptage optimal, il est nécessaire d’attendre 3 h apres I’injection d’eau dans le coton,
afin d’atteindre dans la fiole scintillante, 1’équilibre radioactif entre le radon-222 et ses descendants
a vie courte. Chaque fiole scintillante est comptée deux fois sur une période de 3 minutes. Pour un
méme échantillon, on dispose donc en général de 4 valeurs de comptage (2 échantillons prélevés

systématiquement et 2 fioles comptées).

L’expression de I’activit¢ volumique du radon dans 1’eau a partir du comptage des fioles

scintillantes et de ’incertitude associée est détaillée dans 1’annexe 3.
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¢)

Figure I11.21: a) Fiole scintillante et bouchon évidé b) Chambres de comptage équipées d’'un
photomultiplicateur c¢) Photomultiplicateur d) Fiole scintillante dans la chambre de comptage.

I1.3. Méthode de mesure du flux d’exhalation du radon des

roches

La méthode employée est fondée sur les recommandations données dans la norme NF M60-768
(AFNOR, 2002) pour estimer le flux surfacique d’exhalation du radon-222 d’un matériau a
I’interface avec 1’atmosphére, a partir de la mesure de D’activité volumique du radon 222 a
I’intérieur d’un conteneur d’accumulation. La méthode utilisée pour la mesure en continu de

’activité volumique du radon dans 1’air est fondée sur la norme NF M60-767 (AFNOR, 1999a).

Parmi tous les forages présentés dans cette étude, deux n’ont pas été destructifs (Stang-er-Brune et

Le Couregant). Nous avons sélectionné 6 échantillons de roche sur la carotte extraite du forage Bl
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du site de Stang-er-Brune : 2 échantillons de micaschistes et 4 de granite. Les roches prélevées
présentent différents degrés d’altération et de fracturation (Tableau II.2). Les photos de la Figure
I1.22 sont représentatives des différentes lithologies sélectionnées pour la mesure des flux

d’exhalation.

Tableau 11.2 : Echantillons de roches sélectionnés sur la carotte extraite du forage Bl.

Echantillon de roche Description de la roche Profon deur (m)
C5 micaschistes 27
Cc9 micaschistes fracturés 34
C13 granite oxydé 48
C17 granite 60
C20 granite trés fracturé 69
C23 granite trés fracturé et oxydé 79
3 b
S
10cm

B c5-23 EINTN
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Figure 11.22: Photos d’échantillons de roches pour lesquels le flux d’exhalation surfacique du radon a été
mesuré : a) micaschistes sains (Ech. C5), b) granite sain (Ech. C17) c) granite altéré et fracturé (Ech. C20)
d) micaschistes altérés (Ech. C9).

Une description du conteneur d’accumulation, de la chambre d’ionisation (AlphaGUARD®) et de
la configuration utilisée, est illustrée par la Figure I1.23. Le conteneur est de forme conique et la
chambre d’ionisation est vissée a son sommet. Le transfert des atomes de radon entre ces deux
¢léments se fait par diffusion naturelle. Le systéme est rendu étanche par la pose d’un joint en

silicone.

70



Site étudié et méthodes d’acquisition des données expérimentales
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Figure 11.23: Systéeme de mesure du flux d’exhalation des roches : 1) Mise en place du systéme 2) Schéma du
systeme en fonctionnement 3) Photo du systeme pendant une mesure.

Une fois le systéme clos, une mesure en continu de I’activité volumique du radon dans ’air est
effectuée pendant une durée de 6 h. Le flux surfacique d’exhalation du radon du matériau est estimé
a partir de la variation de I’activité volumique du radon de 1’air du conteneur d’accumulation en

fonction du temps. Le détail de ce calcul et de I’incertitude associée est donné dans I’annexe 4.

I1.4. Méthodes d’analyses chimiques des eaux

I1.4.1. Mesure de Dactivit¢é volumique en radium 226 dans l’eau par

émanométrie radon

L’activité volumique en radium-226 a ét¢ mesurée dans 1’eau de 14 échantillons extraits de 11

forages différents répartis sur I’ensemble du site d’étude.

La mesure de I’activité volumique en radium-226 dans ’eau a été réalisée au LETS (Laboratoire
d'Etude des Transferts dans les Sols et le sous-sol ; IRSN/DEI/SARG ; Fontenay-aux-Roses) avec

un systeme de mesure de marque TRACERLAB, en utilisant la technique de I’émanométrie du
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radon 222. Cette procédure repose sur la norme NF M60-803 (AFNOR, 2001) et peut s’appliquer a

tous types d’eaux d’activité en radium 226 supérieure a 20 mBq.L™" avec une prise d’essai de 1 L.

Pour des solutions dont I’activité volumique en radium 226 est inférieure a 0,2 Bq.L" (ou lorsque
I’incertitude de mesure est supérieure a 25%), une concentration préalable de la solution est
nécessaire. Dans la mesure du possible, il est préférable d’effectuer une concentration des solutions
a analyser (facteur de concentration compris entre 4 et 40) afin de diminuer les incertitudes de
mesure. La solution est concentrée dans un évaporateur rotatif sans la faire bouillir. Aprés

refroidissement, le volume total récupéré dans le barboteur est de 25 mL.

La solution contenant le radium 226 a doser est ensuite introduite dans un barboteur en verre.
Apres ¢limination du radon présent (mise a zéro), le radon 222 (gaz) s’accumule pendant un temps
déterminé. Un balayage d’air synthétique entraine le radon 222 dans une chambre de comptage dont
la paroi interne est tapissée par du sulfure de zinc activé a 1’argent. Il y a émission de particules o au
cours de la désintégration du radon 222 (et de deux de ses descendants, le polonium 218 et le
polonium 214) qui, en frappant la paroi interne de la chambre, donnent naissance a des flashs de
scintillation. Le comptage du nombre de ces scintillations permet de déterminer [’activité

volumique en radium 226.

11.4.2.Mesure des ions et des éléments traces dissous dans I’eau

L’¢tude hydrochimique du site a été réalisée au travers de 7 campagnes d’échantillonnage sur
I’ensemble des forages du site de Ploemeur de 1996 a 2003 et du suivi régulier de 1’eau pompée par

la municipalité de Ploemeur (Touchard, 1999, Ayraud, 2005, Tarits et a., 2006).

Les paramétres physico-chimiques ont été mesurés directement sur le terrain a 1’aide de sondes

portatives. L’eau a été filtrée a 0,2 um puis stockée dans des flacons en polypropyléne rincés a

I’acide puis a I’eau ultra-pure (milliQ - 18MQ) et acidifiés pour 1’analyse des cations et des

¢léments en traces. Les anions ont ét¢ analysés par chromatographie ionique (Dionex DX 100), les
cations et les ¢léments en traces par [CP-MS (HP 4500 - (Bouhnik-Le Coz and Petitjean, 2001) et le
carbone organique dissous (COT) a I’aide d’un analyseur de carbone (Shimadzu 5050 A - (Petitjean

and Henin, 2004) au laboratoire Géosciences Rennes.

I1.5. Méthodes d’analyses chimiques des roches
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Nous avons sélectionné 10 échantillons dans les deux carottes de roches. Les échantillons ont été
choisis de maniere a constituer un échantillonnage représentatif des différentes lithologies. Pour
cela, nous avons sélectionné 3 échantillons de micaschistes et 7 de granite présentant divers degrés
d’altération et d’oxydation. Les échantillons de micaschistes proviennent uniquement de la carotte
extraite du forage de Stang-er-Brune alors que 4 échantillons de granite proviennent de la carotte de
roche du Couregant et 3 de celle de Stang-er-Brune. Les échantillons de roches ont ensuite été
finement broyés avec des broyeurs en agate afin d’obtenir une poudre constituée de particules d’un

diamétre de 100 pm.

II.5.1. Mesure de Dactivité massique du radium 226 dans la roche par

spectrométrie gamma

Le but de la spectrométrie gamma est d’identifier les composants d’un mélange d’¢léments
radioactifs émetteurs X et y et de déterminer 1’activité de chaque composant, en mesurant 1’énergie
et 'intensité des rayonnements émis. Pour détecter les rayonnements X et y, le milieu solide du
semi-conducteur a base de germanium permet de capter 1’énergie cinétique des é€lectrons produits,
avec une bonne probabilité, et permet de convertir cette énergie en signal mesurable, c’est-a-dire, en
un signal électrique, dont la mesure de 1’amplitude traduit I’énergie des rayonnements déposés dans
le milieu. Le semi-conducteur subit directement I’ionisation des rayonnements incidents en mettant
en mouvement des paires ¢électron-trou. Ces paires de charges sont attirées aux bornes du milieu
détecteur polarisé, ce qui donne naissance a une impulsion, a chaque interaction de rayonnements
dans le détecteur. Ces milieux peuvent donc étre assimilés a des petites chambres d’ionisation
solides. Les rayonnements y sont émis avec une ou plusieurs énergies bien déterminées
correspondant aux énergies d’excitation des noyaux radioactifs. Les spectres d’émission sont donc

des spectres de raies correspondant aux pics caractéristiques des éléments radioactifs.

La mesure de I’activité massique du radium 226 des échantillons de roche a été réalisée au LETS
(IRSN/SARG/LERAR, Fontenay-aux-Roses). Les échantillons ont été conditionnés, sous forme de
poudre, en géométrie de mesure respectant la norme NF M 60-790-6 (AFNOR, 1999b). Nous avons
choisi la géométrie de 6,5 cm’ (boite 4913).

Le systeme de mesure utilis¢ comprend : la chambre de mesure (isolée des rayonnements
parasites), un cryostat, un détecteur de type coaxial en germanium hyperpur, de polarité négative,
muni d’une fenétre en carbone, dont ’efficacité relative est de 40 %, une €lectronique de comptage

et une interface entre I’¢lectronique de comptage et 1’ordinateur.
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I1.5.2. Mesure des éléments majeurs et traces des roches.

L’analyse de la composition chimique des échantillons de roche a été réalisée par le Service
d'Analyse des Roches et des Minéraux (SARM) du Centre de Recherches Pétrographiques et
Géochimiques (CRPG) de Nancy.

L’analyse a été faite sur roche totale, aprés une préparation des échantillons par fusion au
métaborate de lithium, suivie d'une mise en solution acide (HNOs). Les éléments traces ont été
mesurés par ICP-MS (Perkin-Elmer ELAN 5000) et les éléments majeurs par ICP-AES (Jobin-
Yvon JY 70).
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Chapitre I1I : Résultats expérimentaux :
caracterisation de la variabilité et de
I’origine du radon dans les eaux
souterraines de l’aquifere de Ploemeur.

Ce chapitre récapitule les résultats expérimentaux obtenus de maniere a caracteériser les

concentrations en radon dans [’eau de |’aquifere de socle fracturé de Ploemeur (Morbihan).

Dans la premiere partie de ce chapitre, les variations spatiales et temporelles des activités
volumiques du radon dans l’eau sont présentées. La seconde partie porte sur la caractérisation du
terme source du radon réalisée afin de déterminer [’origine du radon dans [’eau de ’aquifere. Les
résultats des mesures des flux d’exhalation du radon des roches ainsi que des concentrations en

radium et uranium dans la roche et dans [’eau sont présentés.
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I. CARACTERISATION DE LA VARIABILITE SPATIALE DES
ACTIVITES VOLUMIQUES DU RADON-222 DANS L’EAU

Les résultats obtenus lors de la premiére campagne de mesure des activités volumiques du radon
dans les eaux de l’aquifére de Ploemeur (mars et avril 2004) ont permis de valider la
reproductibilité¢ des données acquises a 1’aide des techniques de prélevement (préleveur mécanique

ou pompe) et de mesure que nous avons utilisées.

I.1. Variabilité spatiale des activités volumiques du radon
dans ’eau de I’aquifére de Ploemeur.
Les activités volumiques du radon dans 1’eau de 1’aquifére de Ploemeur ont été mesurées dans

I’eau des forages des différents sites étudiés : Kermadoye, Stang-er-Brune, Loyan et la fontaine St-

Maudé¢ (Figure I1I-1).

Loyan L Kermadoye
F13 T %,
. T g,
i I N N
@ ® S -
F21 F26 . S
F30 FRuisseau
F9 \ ®F11
A *Rn dans I'eau: F320) oo OF20
FZBO.. mF2
@ <150 Bq.L" F35 O
® 150 <A< 500 Bq.L" @ F19 La fontaine
© 500 <A, < 1000 Bg.L" St-Maudé i
@ >1000 Bq.L"
Fe @
F17
100 m
Stang-er-brune ' '
Fz @
PLOEMEUR

Figure IlI-1 : Activités volumiques du radon-222 mesurées dans [’aquifére de Ploemeur en Juin 2004 (sites
de Kermadoye, la Fontaine St Maudé,, Stang-er-Brune et Loyan).Les points blancs correspondent aux
forages non mesurés en juin 2004.
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Elles varient dans une gamme de concentrations comprise entre des valeurs inférieures a
10 Bq.L" dans I’eau du forage F30 (Kermadoye) et 1597 Bq.L™" dans ’eau du forage F22 (Stang-er-
Brune). L’ensemble des concentrations mesurées dans les eaux de ’aquifere de Ploemeur au cours

des différentes campagnes sont rapportées dans 1’annexe 5.

La carte de la Figure III-1 illustre la variabilité spatiale des activités volumiques du radon dans

I’eau de I’aquifere de Ploemeur.

I.1.1 Sites de Kermadoye et lieu-dit ""la fontaine St-Maudé"

Les concentrations du radon mesurées dans 1’eau du forage du lieu-dit "la fontaine St-Maud¢"
(forage F6) sont présentées avec celles mesurées dans les forages du site de Kermadoye. Ce choix

est justifié par la faible distance séparant le forage F6 du forage F20 (< 1200 m, Figure III-2).

Kermadoye

**Rn dans I'eau:

® <250 Bq.L"

® 250 <A_< 500 Bq.L"
O 500 < A.,<750 Bq.L"

® 750 < A_ <1000 Bq.L"

e >1000 Bq.L"
Fe @
100 m
—
///—\

Figure IlI-2 : Activités volumiques du radon-222 mesurées dans [’aquifere de Ploemeur sur le site de
Kermadoye. C’est la moyenne arithmétique des concentrations mesurées dans [’eau aux différentes
profondeurs des forages qui a été considerée a [’exception des forages échantillonnés a une profondeur
unique. Toutes les concentrations représentées sont celles mesurées en avril 2005 sauf celles des forages
F17 et F32 (mai 2005).
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Les concentrations en radon mesurées dans 1’eau des forages de ce site sont comprises entre

10 Bq.L™' dans le forage F30 et 1211 Bq.L" dans le forage F17.

La forte variabilité spatiale, sur une zone s’étendant sur 2,5 kmz, des concentrations en radon dans
I’eau des forages de ce site est visible sur la carte de la Figure III-2. Dans la description qui suit,
pour les forages dans lesquels 1’activité volumique du radon a été mesurée a plusieurs profondeurs
(F11, F19, F28, F30, F32, F34, et F35), c’est la moyenne arithmétique des concentrations qui a été
considérée. Pour les forages dans lesquels une seule activité volumique a été mesurée (mF1, mF2,

F9, F20, F17 et F6), c’est cette derniére qui a été prise en compte.

- Les six forages, F11, F19, F30, mF1 et mF2 ont des concentrations moyennes comprises

entre 10 et 500 Bq.L™".

- Cinq forages ont des concentrations moyennes comprises entre 500 et 1000 Bq.L™" : F20,

F28, F32, F34 et F35.

- Deux forages ont des concentrations supérieures 2 1000 Bq.L™: F6 (1137 Bq.L'1) et F17
(1211 Bq.L'1). 11 ne s’agit pas dans ces deux cas de valeurs moyennes dans le forage
puisque ces puits étant caractérisés par une arrivée d’eau unique, ils ont été échantillonnés

a une profondeur unique.

Il faut noter que les concentrations mesurées dans les forages mF1 et mF2 sont a comparer aux
autres valeurs mesurées dans les autres forages se rappelant que se sont des forages superficiels
forés dans le sol et dans les altérites. L’eau de ces piézomeétres provient donc d’un réservoir
superficiel différent du réservoir plus profond, I’aquifére de Ploemeur, localisé dans la zone de

socle fracturé.

La variabilité¢ spatiale des concentrations en radon du site est trés bien observée dans un rayon
d’environ 100 m autour du forage F28. Dans I’eau des 6 forages localisés dans cette zone, les

activités volumiques moyennes du radon varient entre 142 et 929 Bq.L™.

I.1.2. Site de Stang-er-Brune

Le site de Stang-er-Brune s’étend sur une superficie beaucoup moins grande que celle de
Kermadoye puisqu’il présente une surface d’environ 100 m”. Cependant, la variabilité spatiale des

concentrations en radon dans 1’eau est aussi trés grande dans cette zone. En effet, la gamme des
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activités volumiques du radon dans I’eau des forages est comprise entre 192 et 1597 Bq.L" dans le

piézometre P1 et le forage F22 respectivement (Figure I11-3).

P2 @ B2
Q@ P1

O B1
o OB3

N
10 m T
f—

*2Rn dans l’eau:

@ <250 Bq.L"
® 250 <A, < 500 Bq.L"
F22 o>
P © 500 < A, <750 Bg.L"
® >1000 Bq.L"

Figure Il1I-3 : Activités volumiques du radon-222 mesurées dans [’aquifére de Ploemeur en décembre 2004
sur le site de Stang-er-Brune. Les valeurs représentées correspondent a la moyenne des concentrations

mesurées dans chaque forage.
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Les concentrations les plus faibles, 192 et 265 Bq.L™", ont été mesurées respectivement dans les
piézometres P1 et P2,qui ont été forés dans la couche de sol et dans la partie superficielle des

micaschistes trés altérés.

Les activités volumiques du radon les plus élevées ont été mesurées dans 1’eau du forage F22. En
effet, la concentration moyenne est égale 4 1412 Bq.L™". Il est a noter que la lithologie de ce forage
est principalement constituée de granite altéré en surface puis de granite trés peu fracturé en dessous

de 35 m (chapitre II).

En ce qui concerne les forages B1, B2 et B3, les concentrations en radon mesurées sont assez
homogénes, avec des valeurs moyennes respectivement égales a 652, 467 et 612 Bq.L™". Ces valeurs
sont donc intermédiaires entre celles des piézométres P1 et P2 (228 Bq.L™), forés dans la zone de
sol et dans la partie superficielle des micaschistes altérés, et du forage F22 (1412 Bq.L™), foré dans

une zone du granite trés peu Ploemeur.

I.1.3. Site de Loyan

Les concentrations en radon de 1’eau des trois forages du site de Loyan ont été mesurées en juin
2004. Elles sont relativement faibles et comprises entre une valeur inférieure a la limite de détection
de I’appareil de mesure dans le forage F21 et une concentration de 137 Bq.L™' dans le forage F26.

L’activité volumique mesurée dans le forage F13 a une valeur intermédiaire : 36 Bq.L™.

Les eaux du site de Loyan ont une trés forte charge particulaire qui provoquait une obturation du
verre fritté du systeme de dégazage du radon contenu dans 1’échantillon d’eau. Sans remettre en
cause la fiabilité des mesures réalisées, ce phénomene allongeait considérablement la durée et la
précision de la mesure des échantillons d’eau réalisées ensuite. Dans les campagnes qui ont suivi
celle de juin 2004, il a donc été décidé de ne pas mesurer la concentration dans les forages de ce site

et de privilégier les sites majeurs de cet étude : Kermadoye et Stang-er-Brune.

I.2. Variabilité des activités volumiques du radon dans I’eau

des forages en fonction de la profondeur.

Une variabilité spatiale importante des activités volumiques du radon est observée parmi tous les
forages de I’aquifeére de Ploemeur. Cependant, dans certains des forages des sites étudiés, une

évolution de la concentration en radon dans I’eau en fonction de la profondeur existe également.
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I.2.1 Site de Kermadoye

La variabilité en fonction de la profondeur de I’activité¢ volumique du radon dans I’eau des forages
du site de Kermadoye a ¢té mise en évidence lors de deux campagnes de mesures réalisées en juin
2004 et mai 2005 dans les puits pour lesquels la concentration a été mesurée a plusieurs
profondeurs. Les activités volumiques mesurées dans les forages mF1, mF2, Pe, F6, F20 et F36 ne

sont donc pas évoquées. En effet, dans ces forages la concentration en radon dans 1’eau a été

mesurée a une profondeur unique.

La Figure III-4 présente I’évolution de la concentration en radon dans 1’eau en fonction de la

profondeur d’une partie des forages du site. Seuls les forages présentant des variations de

concentrations ont été représentes.
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Figure I1I-4 : Concentrations en radon dans [’eau en fonction de la profondeur pour les forages du site de

Kermadoye (résultats de juin 2004).
Selon les forages, I’évolution de 1’activité volumique du radon avec la profondeur est différente et

plus ou moins importante.
Dans les forages F11 et F19, la concentration en radon dans 1’eau augmente légeérement avec la

profondeur alors que dans le forage F35 c’est le phénoméne inverse qui est observé. Dans le forage

84



Résultats expérimentaux : caractérisation de I’origine du radon dans les eaux souterraines de [’aquifére de Ploemeur

F34, la concentration augmente légérement jusqu’a environ 80 m avant de diminuer nettement a la

base du puits.

L’évolution dans le forage F28 est plus complexe comme I’illustrent les profils de concentration
en radon dans 1’eau réalisé en octobre 2001 (Figure III-5) et en juin 2004 (Figure I1I-4). En surface
de la colonne d’eau, de 30 m jusqu’a 45 m de profondeur, la concentration en radon dans 1’eau est
relativement constante et égale & environ 400 Bq.L™". A 50 m, la concentration atteint une valeur
d’environ 700 Bq.L™", puis d’environ 800 Bq.L' a4 70 m. En dessous de 70 m, la concentration

diminue progressivement pour atteindre des valeurs comprises entre 620 et 700Bq.L™".

A**Rn (Bq.L")

200 300 400 500 600 700 800 900

20 1 1 1 1 | 1 1 L 1 L 1 L 1 L |

30 7.—4

40 — -

E \

—~ 50 x
E
o 60
©
g ]
"é 70 - A
o J

80 -

90 + . |

100

Figure I11-5 : Concentrations en radon dans [’eau en fonction de la profondeur dans le forage F28,
mesurées en octobre 2001 par I’IRSN.

Les coupes schématiques des forages présentées dans la Figure III-6 donnent un apergu plus
complet des variations de la concentration en radon dans 1’eau sur ’ensemble du site de

Kermadoye. Ces résultats ont été obtenus au printemps 2005 et sont trés proches de ceux en juin
2004.

Ainsi, I’évolution de la concentration en radon dans 1’eau déja mise en évidence en 2004 pour les

forages F11, F28 et F35 est confortée par ces données plus récentes.
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Figure I11-6 : Variabilité des concentrations en radon dans [’eau des forages du site de Kermadoye. Les
concentrations ont été mesurées en avril 2005 et en mai 2005 pour les forages F17 et F32.
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En revanche, dans le forage F34 I’augmentation est constante jusqu’au fond. La diminution
observée en juin 2004 en dessous d’une profondeur de 80 m n’apparait plus dans le profil réalis¢ en
mai 2005. En outre, pour le forage F19, I’activit¢ volumique du radon augmente avec la
profondeur : de 84 Bq.L™ 4 65 m, elle atteint 141 Bq.L™ a 75 m. Cette tendance semble étre inverse
par rapport aux résultats de 2004.

Dans le forage F32 (non caractérisé en 2004), dans lequel 1’activité volumique du radon dans

I’eau est forte, on observe une nette augmentation, supérieure a 200 Bq.L™, entre 60 et 85 m.

Dans le forage F19, dans lequel des concentrations du radon dans 1’eau beaucoup plus faibles ont
été mesurées, une évolution a également ét¢ mise en évidence. L’activité volumique du radon dans

1’eau augmente avec la profondeur : de 84 Bq.L™" 4 65 m, elle atteint 141 Bq.L™' 4 75 m.

1.2.2. Site de Stang-er-Brune

La Figure III-7 présente 1’évolution de la concentration en radon en fonction de la profondeur

dans I’eau des forages du site de Stang-er-Brune.
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Figure IlI-7 : Concentrations en radon dans [’eau en fonction de la profondeur dans les forages du site de
Stang-er-Brune (résultats de décembre 2004).
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Les variations de la concentration en radon dans la colonne d’eau des forages de ce site sont

moins importantes que celles observées dans les forages du site de Kermadoye.

Le forage Bl est celui qui présente 1’évolution la plus marquée. En effet, la concentration en
surface est de 358 Bq.L-1 puis augmente trés fortement vers 35 m dans la zone de contact entre les
micaschistes et le granite (713 Bq.L™"). Elle tend ensuite a augmenter 1égérement jusqu’a environ
50 m de profondeur (765 Bq.L™') pour ensuite diminuer légérement a la base du forage

(688 Bq.L™).

Dans le forage B2, I’activité volumique du radon tend a augmenter avec la profondeur, de 375 a
517 Bq.L’l. Toutefois, elle reste relativement constante en dessous de 35 m, avec des variations

inférieures a 40 Bq.L™.

Dans le forage B3, ’activité volumique du radon augmente légerement jusqu’a environ 30 m (de
543 4 665 Bq.L™") puis diminue progressivement jusqu’a la base du forage pour atteindre une

concentration de 591 Bq.L™.

Dans le forage F22, la concentration en radon atteint 1597 Bq.L' a 50 m de profondeur. Cette
valeur correspond a la concentration maximale mesurée dans 1’aquifére de Ploemeur, tous sites
¢tudiés confondus. On peut noter que dans ce puits, 1’activité volumique du radon est relativement
constante en surface (entre 20 et 35 m) et d’environ 1320 Bq.L™'. La mesure réalisée 4 65 m indique

une valeur légérement inférieure a celle mesurée 4 50 m (1412 Bq.L™).

I.3. Variabilit¢ temporelle des activités volumique du radon

dans I’eau de ’aquifére de Ploemeur.

L’étude de la variabilité temporelle de la concentration en radon dans 1’aquifére de Ploemeur a été
réalisée en comparant les résultats obtenus au cours des campagnes de mesures réalisées pendant
cinq années. Aucune chronique de la concentration en radon dans 1’eau n’ayant été effectuée, il faut
noter que les interprétations qui suivent résultent de la comparaison de mesures réalisées a un

intervalle moyen de 5 mois.

Avant de comparer des activités volumiques du radon mesurées dans I’eau a des périodes
différentes, il est également important de préciser que le bilan hydrique de 1’aquifére a été

particulier ces deux dernieres années. En effet, en octobre 2004 et janvier 2006 le taux de
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précipitation a été tres faible. L’évolution du niveau piézométrique dans les forages du site étudié

(Figure III-8) traduit cette perturbation du régime hydrique.
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Figure I11-8 : Evolution du niveau piézométrique dans les forages F9 et F19 entre aouit 2003 et février 2006.

La méme tendance est observée dans la majorité des autres forages des sites de Kermadoye et Stang-er-

Brune.
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Au cours de I’hiver 2003-2004, le taux de précipitation a été suffisamment important pour
permettre la recharge de I’aquifére qui s’est traduit par une augmentation du niveau piézométrique
dans les forages. En revanche entre 2004 et 2006, les faibles précipitations n’ont pas permis une
recharge significative de I’aquifére conduisant a une diminution progressive du niveau de 1’eau dans
ce dernier. Les campagnes de mesures réalisées au cours de ce travail ne permettent donc pas
d’étudier I’influence de I’alternance des phases de recharge et de décharge de 1’aquifére sur la
concentration en radon des eaux souterraines, étant donn¢ que le niveau piézométrique dans les

forages des sites a été soumis a une décroissance continue.

Toutefois, la baisse du niveau piézométrique global de 1’aquifeére entraine une diminution des
vitesses de circulation de I’eau dans les fractures. La comparaison des données acquises au cours
des différentes campagnes de mesures effectuées est susceptible d’apporter des informations sur
I’influence des changements du débit de I’eau dans les fractures sur la concentration en radon dans

I’eau de I’aquifere.

I.3.1. Site de Kermadoye

Lors des deux campagnes de mesures de la concentration en radon réalisées sur le site de
Kermadoye en juin 2004 et en avril 2005, des échantillons d’eau ont été prélevés dans les mémes
forages a des profondeurs identiques. La comparaison des concentrations mesurées a un an
d’intervalle permet d’évoquer la variabilité¢ temporelle de 1’activité volumique du radon dans 1’eau

de I’aquifere.

Les résultats obtenus mettent en évidence, soit une stabilité, soit un accroissement des activités

volumiques du radon dans I’eau au cours de I’année écoulée (Figure I11.9).

Ainsi, I’examen des concentrations mesurées dans les forages ne présentant pas de circulation
d’eau verticale (mF2, F6, F9, F19, F20, F17 et F30) révele des comportements différents selon les
puits. La différence entre les concentrations mesurées en 2004 et 2005 est négligeable dans certains
forages (F9, F17 et F6). En revanche, une nette augmentation a été observée dans les forages F19 a
75 m de profondeur ainsi que dans le forages F20 et mF2. Dans ces forages toute la gamme des
activités volumiques mesurées sur le site de Kermadoye est représentée depuis des concentrations

faibles (forage F30 : 25 Bq.L™"), jusqu’a des valeurs élevées (forage F6 : 1100 Bq.L™).

Dans les forages dans lesquels des mesures ont été réalisées a plusieurs profondeurs et qui

présentent des flux hydrauliques verticaux, on trouve a nouveau deux situations opposées. Une
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augmentation est visible dans les forages F34 aux profondeurs de 35, 75 et 90 m et F35 a 110 m.
Cependant, dans le forage F11, I’activité volumique du radon dans 1’eau reste inchangée entre 2004

et 2005 et ce, quelque soit la profondeur échantillonnée.
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Figure I1I-9 : Evolution de la concentration en radon dans [’eau dans les forages du site de Kermadoye
entre juin 2004 et avril 2005.

Les différences de concentrations entre deux années sont finalement trés variables selon les
forages. En effet, deux forages aux caractéristiques hydrogéologiques relativement proches, F34 et
F11, présentent des variations opposées. Dans le forage F34, la concentration augmente a toutes les
profondeurs alors que dans le forage F11, il n’y a aucune variation de la concentration avec la
profondeur entre 2004 et 2005. L’accroissement dans le forage F34 est compris entre 162 Bq.L" a

35 m et 320 Bq.L™" 4 90 m. Dans le forage F11, on note juste une 1égére augmentation de 43 Bq.L™'

en surface du forage.
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Parmi les forages étudiés, le forage F28 est celui dont 1’activité volumique du radon dans I’eau a
¢té la mieux caractérisée. En effet, la concentration a été mesurée dans 1’eau a plusieurs profondeurs

en octobre 2001, en mars et juin 2004, ainsi qu’en avril 2005 (Figure I1I-10).
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Figure I1I-10 : Comparaison des résultats de mesure de la concentration en radon dans [’eau du forage F28
du site de Kermadoye obtenus en octobre 2001, mars et juin 2004 et mai 2005.

Les profils des activités volumiques du radon mesurés dans 1’eau du forage F28 a différentes
périodes au cours de ces 3 années permettent tout d’abord la mise en évidence d’une variabilité
importante dans 1’eau dans la partie superficielle de I’aquifére. En effet, a 30 m de profondeur, on
note un écart de ’activité volumique mesurée dans I’eau supérieur a 300 Bq.L™ ; la concentration en
radon dans ’eau chutant de 522 Bq.L™' en mars 2004 a seulement 200 Bq.L™' en avril 2005.
L’influence des changements saisonniers, notamment des taux d’évaporation et de précipitation
dans la zone altérée, permet éventuellement d’interpréter de telles variations a cette profondeur. En
effet, des fluctuations similaires a des profondeurs proches de la surface libre d’un aquifére et lices
a I’influence du taux de précipitation ont été observées dans d’autres études (Fukui, 1985; Hamada,
2000). Le mois de mars, période a laquelle la concentration la plus ¢élevée a été mesurée, correspond
a la fin de la période théorique de recharge de I’aquifére, phase qui débute au mois d’octobre.

Pendant la recharge, I’eau de pluie qui s’infiltre dissous les gaz contenus dans les pores du sol.
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L’eau s’enrichit donc en radon au cours de son infiltration, ce qui expliquerait I’augmentation de la
concentration en radon observée dans I’eau de surface entre le début et la fin de la période de
recharge. A Dinverse, lorsque le taux d’évaporation devient plus important que le taux de
précipitation, on peut s’attendre a une diminution de la concentration en radon de I’eau du fait d’une
augmentation du dégazage du radon dissous dans I’eau. Cette hypothése est vérifiée par la
concentration mesurée dans 1’eau en juin 2004 (309 Bq.L™) En effet, le mois de juin fait partie de la
période de I’année ou le taux d’évaporation est le plus fort. La concentration en radon mesurée en
avril 2005 dans I’eau du forage F28, a une profondeur de 30 m, conforte cette hypothese. La faible
teneur en radon dans I’eau (200 Bq.L™") pourrait étre liée a la trés faible recharge de I’aquifére de

Ploemeur au cours de ’année 2005.

Aux autres profondeurs, la variabilité temporelle du radon dans 1’eau est plus réduite. Ainsi, il
apparait qu’entre octobre 2001 et avril 2005 la concentration est relativement stable a des
profondeurs comprises entre 50 et 65 m (entre 636 et 715 Bq.L™ 4 50 m et entre 720 et 806 Bq.L™ a
65 m). La comparaison des concentrations mesurées a 50 m en mars 2004 et avril 2005 (méme
période du cycle hydrologique annuel) fait apparaitre un écart d’uniquement 45 Bq.L"' & cette
profondeur. En dessous de 65 m, I’activité volumique du radon dans I’eau montre des fluctuations
plus importantes. Les variations de concentration sont d’environ 115 Bq.L™ 4 75 m et de 150 Bq.L™
a 85 m. Cependant, la variabilit¢ des concentrations n’atteint pas celle observée dans la partie
superficielle de la colonne d’eau du forage. En effet, la différence la plus grande entre les
concentrations mesurées a ces profondeurs est d’environ 150 Bq.L™ alors qu’elle est d’environ

350 Bq.L™" en surface du forage.

1.3.2. Site de Stang-er-Brune

Les deux campagnes de mesures de la concentration en radon dans 1’eau du site de Stang-er-
Brune ont été réalisées en décembre 2004 et en mai 2006. Lors de ces deux périodes, des

¢chantillons d’eau ont ét¢ prélevés dans les forages B1, B2, B3 et F22.

La campagne de décembre 2004, correspondant a la premiére caractérisation des eaux du site, a
conduit a la réalisation du plus grand nombre de mesures. Ainsi, en fonction du nombre d’arrivées
d’eau identifiées dans chaque forage, nous avons prélevé des échantillons d’eau a 4 profondeurs

différentes dans les forages B1, B2 et B3 et a 3 profondeurs dans le forage F22.
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Les concentrations mesurées en mai 2006 ont été couplées a des expérimentations d’essais de
pompages dans les forages du site de Stang-er-Brune. Avant de débuter les tests de pompages, la
concentration en radon dans ’eau des forages B1, B2, B3 et F22 a été mesurée en conditions de
circulation de I’eau ambiantes, c’est-a-dire en conditions de circulations naturelles uniquement
induites par les différences de charge hydraulique en différents points de I’aquifére. Par rapport a
décembre 2004, le nombre de points d’échantillonnage a été réduit a 3 pour les forages B1, B2, B3

et a 2 pour le forage F22.

Lors de ces deux campagnes nous avons employé deux méthodes de mesure du radon dans ’eau
différentes car les fréquences de prélévement des échantillons d’eau liées aux objectifs des
campagnes ¢taient différentes. Ainsi, en décembre 2004, nous avons utilisé¢ la méthode de mesure
par chambre d’ionisation. Elle permet d’analyser environ un échantillon d’eau par heure. De plus, le
matériel employé est peu encombrant et peut donc étre transporté facilement. En mai 2006, nous
avons choisi d’utiliser la méthode des fioles scintillantes car le suivi de la concentration en radon
dans I’eau lors des essais de pompage nécessitait une fréquence de prélévement et d’analyse des
échantillons d’eau beaucoup plus grande. Cette méthode permet de prélever un échantillon d’eau
toutes les 6 minutes car I’intervalle de temps minimal entre deux mesures est déterminé par le temps
de comptage des fioles. Cette technique de mesure est donc plus adaptée au suivi des effets de

pompages dans les puits car la fréquence de prélévement des échantillons d’eau est plus grande.

Deux différences principales apparaissent si 1’on compare les résultats de décembre 2004 et ceux

de mai 2006 (Figure III-11).

Premiérement, une nette diminution des concentrations en radon dans 1’eau est mise en évidence
dans les forages B1, B2, B3 et F22. Entre décembre 2004 et mai 2006, les écarts de concentration
en radon dans ’eau sont compris entre 140 et 200 Bq.L" dans les forages B1 et B2, entre 130 et
150 Bq.L" dans B3 et la différence est d’environ 300 Bq.L"' dans F22. Les scules exceptions
concernent les concentrations mesurées en surface a 25 m de profondeur dans les forages B1 et B2.
Dans le forage B1, la concentration augmente nettement de 172 Bq.L™ & cette profondeur alors que

dans le forage B2, elle reste stable.
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Figure IlI-11 : Comparaison de la concentration en radon mesurée dans [’eau des forages du site de Stang-
er-Brune en décembre 2004 et mai 2006.

Deuxiémement, une atténuation des variations verticales est visible dans tous les forages entre
décembre 2004 et mai 2006. Elle est parfaitement nette pour les forages B1 et B2. En décembre
2004, ces deux forages étaient ceux qui présentaient les variations verticales de concentration en
radon les plus marquées. En mai 2006, les variations de concentrations en radon dans la colonne

d’eau des forages B1, B2, B3 et F22 étaient faibles : respectivement de 33, 28, 92 et 25 Bq.L'l.

La comparaison des concentrations du radon dans 1’eau du site de Stang-er-Brune mesurées au
cours de ces deux campagnes ne permet cependant pas de déterminer si les écarts observés sont liés
aux variations saisonniéres de I’aquifére ou bien a des modifications a plus long terme du niveau de

la nappe. En effet, les deux campagnes de mesure se sont déroulées a deux saisons différentes (hiver
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et printemps) et a un intervalle de 18 mois, au cours d’une période marquée par un défaut de

précipitations ayant engendré une nette diminution du niveau piézométrique global de 1’aquifere.

II. ORIGINE DU RADON DANS LES EAUX SOUTERRAINES :
CARACTERISATION DU TERME SOURCE DU RADON

I1.1. Terme source du radon dans la roche

ILI.1.1. Activité massique du radium-226 de la roche

L’activité massique du radium dans la roche a ét¢ mesurée (chapitre II, §I1.5.1) sur des
¢chantillons de roches extraits de deux carottes issues des forages B1 (Stang-er-Brune) et D2 (Le
Couregant) (Tableau II1.1). La lithologie du forage B1 est constituée de micaschistes et de granite et

celle du forage D2 uniquement de granite (Figure I1I-12) (Annexe 1).

Tableau I11.1 : Activités massiques du radium-226 mesurées dans les échantillons de roches des carottes
extraites des forages Bl (Stang-er-Brune) et D2 (Le Couregant).

Forage Echantillon lithologie Profondeur A ,**Ra
(m) (Ba-kg )
B1 C2-5 micaschistes fracturés 13,5 93 +11
Stang-er-
Brune C5-23 micaschistes sains 27,5 88 +10
C9-20 micaschistes fracturés 36 50 +6
C13-8a granite oxydé 48,5 136 +16
C13-8b granite sain 48,5 208 24
C17-8 granite sain 60 227 +26
D2 C1-10 granite oxydé 1 109 +13
Le Couregant Cc2-7 granite 4 73 =9
C4-7 granite oxydé 11,5 160 +18
C4-10 granite 12 178 +21

La gamme de concentration en radium mesurée dans les micaschistes s’étend de 50 & 93 Bq.kg™
avec une moyenne de 77 Bq.kg'. Les concentrations en radium de 1’échantillon prélevé dans la
partie altérée (profondeur : 13,5 m) et celui situé dans la partie saine des micaschistes (profondeur :
27,5 m) sont trés proches, respectivement 93 et 88 Bq.kg™. L altération ne semble donc pas avoir eu

d’influence sur I’activité massique des échantillons. En revanche, 1’échantillon prélevé plus en
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profondeur (36 m) a proximité de la zone de contact entre les micaschistes et le granite est plus

pauvre en radium, la concentration de ce dernier étant de 50 Bq.kg™.
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Figure IlI-12 : Evolution de [’activité massique du radium dans la roche en fonction de la profondeur et de
la géologie. Les échantillons de roches sont extraits des forages carottés Bl (Stang-er-Brune) et D2 (Le
Couregant).

"7} Micaschistes altérés

Micaschistes

Les activités massiques du radium mesurées dans le granite du forage de Stang-er-Brune sont
comprises entre 136 et 227 Bq.kg” avec une moyenne de 190 Bq.kg”. Celles mesurées dans le
granite du Couregant s’étendent de 73 a 178 Bq.kg' avec une moyenne de 130 Bq.kg”'. La
moyenne des concentrations en radium mesurées sur I’ensemble des échantillons granitiques des

deux forages est de 156 Bq.kg™.

La variabilité des activités massiques du radium mesurées dans les échantillons de granite est
assez importante. Les concentrations sont nettement plus élevées dans les échantillons prélevés a
Stang-er-Brune (activité massique moyenne : 190 Bq.kg™) que dans ceux prélevés au Couregant

(activité massique moyenne: 130 Bq.kg"'). Les échantillons de granite situés dans la partie
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superficielle de la carotte du Couregant ont des activités massiques du radium (109 et 73 Bq.kg™)

proches de celles mesurées dans les micaschistes de Stang-er-Brune.

Les forages ¢étudiés étant tous situés a proximité du contact granite/micaschistes, les échantillons
de granite prélevés a Stang-er-Brune semblent plus représentatifs de la roche encaissante de la zone
de I’aquifere située a Kermadoye que ceux prélevés au Couregant. Par conséquent, dans 1’objectif
de caractériser le terme source du radon dans la roche de 1’aquifere de Ploemeur, on peut faire
I’hypothese que les activités massiques du radium mesurées dans les roches du forage B1 sont

représentatives de celles des autres forages des sites de Stang-er-Brune et de Kermadoye.

I1.1.2. Flux d’exhalation du radon de la roche

Le flux d’exhalation du radon a ét€¢ mesuré sur six échantillons (suivant la méthode exposée dans
le chapitre 2, §11.3) prélevés sur la carotte extraite du forage B1 du site de Stang-er-Brune (Tableau
II1.2). Nous avons sélectionné deux échantillons de micaschistes et quatre de granite afin de
disposer de lithologies représentatives des différents états de fracturation et d’altération des roches.
Ces roches sont donc susceptibles de présenter des porosités et des activités massiques en radium
variables, facteurs identifiés comme influencant le flux d’exhalation du radon de la roche (Chapitre

I, $IIL1).

Tableau 111.2 : Flux d’exhalation mesurés sur les échantillons de roches sélectionnés sur la carotte extraite
du forage B1 : les échantillons C20 et C23 sont composés de plusieurs sous-échantillons provenant d 'une
zone fracturée.

Echantillon Lithologie Profondeur Flux d'exhalation

(m) (mBg.m Zs™)

C5 micaschistes sains 26,5 09 %0,2

C9 micaschistes fracturés 34,5 05 04

C13 granite avec marques d'oxydation 48 1,2 05

C17 granite sain 60 0,9 £0,3

C20 (fracture) granite trés fracturé 69 0,5 £0,2
C23 (fracture) granite trés fracturé avec des marques d'oxydation 79 13 +04

Parmi les échantillons de granite, deux sont composés de plusieurs sous-échantillons prélevés a
des profondeurs correspondant a des zones intensément fracturées. L’échantillon C20 est un granite
fracturé qui ne présente pas de marques d’altération. L’échantillon C23 est un granite trés fracturé
qui posséde des traces d’oxydation et d’altération. La différence de faci¢s observé dans le granite de

ces deux zones fracturées est probablement liée a la circulation d’eau dans les fractures. Ainsi,

98



Résultats expérimentaux : caracteérisation de I’origine du radon dans les eaux souterraines de [’aquifére de Ploemeur

I’échantillon C23 proviendrait d’une zone fracturée dans laquelle circulerait de I’eau. Les marques
d’altération et d’oxydation trouveraient ainsi leur explication dans les interactions eau/roche se
produisant dans un tel systéme. Cette hypothese est renforcée par la présence dans le forage Bl

d’une arrivée d’eau importante a cette profondeur.

Selon le Tableau III.2, les flux d’exhalation mesurés sur les micaschistes sont de 0,5 et
0,9 mBq.m™.s™. Plus un échantillon est fracturé et a une porosité importante, plus le transport du
radon dans I’échantillon est rapide. Il est donc prévisible qu’un échantillon de roche plus altéré et
fracturé ait un flux d’exhalation plus important. Or c’est I’échantillon de micaschistes le plus
fracturé (C9) qui présente le flux d’exhalation le plus faible. Cependant, c’est aussi celui qui a la
concentration en radium la plus basse (§II.1.1). Elle est presque deux fois plus faible que celles

mesurées sur les micaschistes non fracturés.

Les flux d’exhalation mesurés sur les échantillons de granite sont légérement plus importants et
compris entre 0,5 et 1,3 mBq.m™>.s'. Comparés a la gamme de flux d’exhalation du radon des
granites disponible dans la littérature, ¢’est-a-dire de 0,08 4 9 mBq.m™s”' Andrews et al., 1986;
Carrera et al., 1997; Chao & Tung, 1999; Al-Jarallah, 2001; Keller et al., 2001; Lee et al., 2001, les
flux mesurés sont faibles, malgré des concentrations en radium des roches élevées. Le flux le plus
élevé, 1,3 mBq.m'z.s'l, a été mesuré sur 1’échantillon C23 prélevé a la profondeur d’une zone

fracturée ou 1’eau circule.

En conditions oxydantes, les oxydes et hydroxydes de fer sont des minéraux secondaires
fréquents. Il est communément admis que I’adsorption du radium sur ces minéraux et importante en
milieu aqueux Levinson et al., 1982; Valentine et al., 1985; Kronfeld et al., 1991. Par conséquent,
un enrichissement local en radium peut conduire a une augmentation du flux d’exhalation des
roches. La comparaison des flux mesurés sur des échantillons similaires mais présentant des
marques d’oxydation plus ou moins prononcés, C20 et C23 ainsi que C13 et C17, confirme ce
phénoméne. En effet, le flux d’exaltation mesuré sur 1’échantillon C23 est plus important que celui

mesur¢ sur I’échantillon C20. Il en est de méme pour I’échantillon C13 par rapport a C17.

La comparaison de la concentration en radium et de celle du flux d’exhalation du radon des roches
en fonction de la profondeur (Figure III-13) met en évidence une corrélation entre ces deux
paramétres entre 25 et 50 m. Entre environ 25 et 35 m la concentration en radium et le flux
d’exhalation diminue avant d’augmenter entre environ 35 et 50 m. Cependant il faut noter que deux
concentrations différentes ont été mesurées sur deux parties, présentant des marques d’oxydations

ou non, de I’échantillon de roche prélevé a 50 m. La partie de 1’échantillon ne présentant pas de
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marques d’oxydation a une activité massique en radium plus importante. Selon la valeur de

concentration que 1’on considere, I’augmentation est plus moins importante entre 35 et 50 m.

.En ce qui concerne 1’échantillon prélevé a 60 m, la teneur en radium et le flux d’exhalation des
roches semblent suivre des évolutions opposées, puisque la concentration en radium augmente et le
flux d’exhalation diminue. Cependant, la quantité insuffisante de mesures de concentration en

radium de la roche a des profondeurs inférieures a 50 m ne permet pas de confirmer cette

observation.
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Figure IlI-13 : Comparaison de [’évolution de [’activité massique du radium et du flux d’exhalation du
radon de la roche en fonction de la profondeur.

L’influence de la porosité et de la concentration en radium des roches sur le flux d’exhalation du
radon des roches est évoquée dans la littérature. L’é¢tude de 1’évolution du flux d’exhalation du
radon des roches en fonction de ces deux paramétres (Figure I1I-14) met en évidence des relations
fréquemment observées : le flux d’exhalation est proportionnel a la concentration en radium de la
roche et inversement proportionnel a la porosité du matériau. Cependant, les flux d’exhalation

mesurés sur les échantillons de roche étant faibles, ces tendances sont peu marquées.
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226

A_“*Ra (Bq.kg")

50 100 150 200 250
1!6 | 1 | L | 1 | I 1’6

Flux d'exhalation (mBgq.m?s™)

226
%21 . Porosité X A “Ra - 0.2
1 ---- Courbe de tendance —— Courbe de tendance |
0,0 T T T T T T T T T T T 0,0
0,4 0,8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8
Porosité

Figure Il1-14 : Comparaison de [’activité massique du radium et de la porosité de la roche avec le flux
d’exhalation du radon de la roche.

La minéralogie de la surface d’une fracture dans laquelle circule de I’eau est différente de celle de
la roche encaissante saine (MacQuarrie & Mayer, 2005). Les interactions eau-roche dans la fracture
provoquent une altération de la matrice rocheuse et la précipitation de minéraux secondaires sur la
surface de la fracture (Figure I11-15). La profondeur de I’altération de la matrice environnante peut
atteindre plusieurs centimeétres. En conditions oxydantes, les oxydes et hydroxydes de fer sont des
minéraux qui précipitent fréquemment. Il est communément admis qu’en domaine aqueux
I’adsorption du radium sur ces minéraux est importante Levinson et al., 1982; Valentine et al.,
1985; Kronfeld et al., 1991. Par conséquent, I’enrichissement en radium des surfaces des fractures
et ’augmentation de la porosité due a 1’altération de la matrice conduit a une augmentation du flux
d’exhalation de la roche dans ces zones fracturées. Il faut donc s’attendre a mesurer des flux
d’exhalation du radon différents sur des échantillons de roche prélevés a la profondeur de zones
fracturées ou 1’eau circule et sur d’autres échantillons localisés dans des zones fracturées

déconnectées du réseau hydrogéologique et ayant subi une altération moins grande.
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Figure IlI-15 : Représentation schématique des conditions d’altération a proximité de l’interface fracture-
matrice rocheuse dans le cas d’'une fracture a l’intérieur de laquelle I’eau ne circule pas et dans le celui
d’une fracture ou un flux d’eau existe.

I1.2. Terme source du radon dans I’eau : activités volumiques

du radium

La concentration en radium-226 de 17 échantillons d’eaux prélevés en avril 2004 dans 15
forages répartis sur I’ensemble du site de Ploemeur a été mesurée. Les activités volumiques du
radium mesurées sont relativement faibles. En effet, la gamme des concentrations s’étend de
0,016 4 0,147 Bq.L" (Tableau IIL.3). De plus, il n’apparait aucune corrélation entre les activités
volumiques du radium et du radon mesurées dans 1’eau (Figure I1I-16). La composante du radon
produit par désintégration du radium dissous dans I’eau peut donc étre considérée comme

négligeable devant celle du radon produit par la désintégration du radium contenu dans la roche
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encaissante. Il faut rappeler que le standard EPA (Environnemental Protection Agency)

concernant la teneur limite de I'eau potable en Ra-226 est de 0,2 Bq.L ™.

Tableau I11.3 : Activités volumiques du radium-226 mesurées dans [’aquifere de Ploemeur en Avril 2004

(Sites de Kermadoye, Stang-er-Brune et Loyan).

226,

Forage Profondeur A ,““Ra
(m) (Ba.L™)
mF1 19 0,063 +0,0075
mF2 25 0,044 +0,0100
F6 45 0,133 +0,0125
F9 67 0,016 +0,0045
F19 75 0,05 +0,0070
F11 92 0,072 +0,0085
F20 20 0,101 +0,0125
F28 30 0,029 +0,0060
F28 75 0,063 +0,0070
F30 20 0,016 +0,0040
F34 45 0,103 +0,0130
F35 26 0,058 +0,0085
F35 110 0,047 +0,0075
F22 50 0,128 +0,0120
F13 63 0,147 +0,0170
F21 55 0,107 +0,0130
F26 55 0,103 +0,0105
T T T T T T T T T T T T T T
F13
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Figure IlI-16 : Activités volumiques du radon-222 et du radium-226 dans [’eau des forages des sites de

Ploemeur. Les prélevements des échantillons d’eau pour la mesure du radium-226 ont été réalisés lors de la

campagne de mesure du radon d’avril 2004.
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Par ailleurs, 1’é¢tude des concentrations du radium dans 1’eau permet de mettre en évidence

I’influence de la localisation des forages par rapport au pompage principal (situé sur le site de

Kermadoye) sur I’activité volumique du radium dans 1’eau.

En effet, plus les forages sont ¢loignés de la zone de pompage, plus la concentration en radium

dans I’eau est grande (Figure III-17). Dans les forages entourant le pompage, la gamme des

activités volumiques du radium dans 1’eau est comprise entre 0,016 et 0,072 Bq.L". Dans les

P , . . . , . N -1
forages plus ¢éloignés, la concentration en radium dans ’eau est toujours supérieure a 0,1 Bq.L™.

Elle s’étend de 0,101 4 0,147 Bq.L™.
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Figure IlI-17 : Influence du pompage de Kermadoye sur les activités volumiques du radium-226 mesurées
dans [’aquifere de Ploemeur en Avril 2004 (Sites de Kermadoye, Stang-er-Brune et Loyan).

Sous D’effet des flux hydrauliques plus grands a proximité de la station de pompage de

Kermadoye, une altération physique plus importante de la roche encaissante de l’aquifére est

envisageable. Cette hypothése permettrait d’expliquer la diminution de la concentration en radium

dans I’eau des forages soumis a I’influence directe du pompage par un appauvrissement progressif

par lessivage de la concentration en radium des surfaces de roches des fractures dans cette zone.

Dans ces forages, les flux hydrauliques plus importants auraient provoqué une désorption plus

importante du radium adsorbé sur les précipitations secondaires telles que des oxydes et hydroxydes

de fer. Il est probable que les surfaces des fractures, soumises aux effets physiques d’un pompage

de longue durée, aient libéré plus rapidement une grande partie du radium qu’elles contenaient.
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Dans les forages plus ¢éloignés, moins influencés par le pompage, la désorption du radium des

minéraux serait plus faible.

III. DISCUSSION : RELATION ENTRE LA VARIABILITE DES
CONCENTRATIONS EN RADON DANS L’EAU DE L’AQUIFERE, LE
TERME SOURCE DU RADON ET LES ARRIVEES D’EAU DES
FORAGES.

Les résultats expérimentaux obtenus ont permis la caractérisation de la variabilité¢ des

concentrations en radon et du terme source du radon dans I’aquifére de Ploemeur.

Les activités volumiques du radon mesurées au cours des différentes campagnes de mesures
réalisés font ressortir une variabilité importante des activités volumiques du radon dans I’eau de
I’aquifére. Cette variabilité est essentiellement spatiale puisqu’une gamme de concentration trés
large a été mesurée dans I’eau des forages du site. De grands contrastes d’activités volumiques du
radon ont été¢ mis en évidence dans I’eau de forages séparés par de tres faibles distances. De plus,
des variations importantes ont ¢t¢ mesurées dans la colonne d’eau d’une partie des forages. Enfin,
une variabilité temporelle a pu étre observée a certaines profondeurs dans quelques forages des sites
étudiés.

La lithologie et la géochimie semblent jouer un role dans la variabilité spatiale. En effet, les
concentrations du radon dans I’eau mesurées sont généralement plus faibles lorsque la roche
encaissante est composée de micaschistes. En revanche, les concentrations les plus élevées ont
toujours été mesurées dans des eaux en contact avec du granite. De plus, 1’activité massique du
radium-226 dans la roche est deux a trois fois plus élevée dans les échantillons de granite que dans
les micaschistes, confirmant la dichotomie existant entre les deux lithologies pour la concentration

de I’élément pere du radon.

En revanche, les flux d’exhalation du radon de la roche mesurés en laboratoire sur des
échantillons de granite et de micaschistes ne permettent pas d’aboutir a la méme conclusion. En
effet, les flux mesurés sont tous trés faibles et varient peu entre les deux lithologies. Le flux
d’exhalation du radon le plus élevé a été mesuré dans un échantillon de granite prélevé dans une
zone fracturée de I’aquifere mais il ne présente pas un écart de valeur important avec le flux mesuré

sur I’échantillon de micaschistes exhalant le plus de radon.
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Enfin, il faut noter que I’activité¢ volumique du radium est faible dans 1’ensemble des eaux du site.
Le terme source du radon dans 1’eau peut donc étre considéré comme négligeable par rapport a celui

dans la roche.

Cependant, si le terme source du radon dans la roche a bien évidemment une grande importance,
sa variabilit¢ ne permet pas d’expliquer celle observée pour la concentration en radon dans

I’aquifere de Ploemeur.

Dans le chapitre II, I’influence des propriétés hydrauliques de I’aquifere sur 1’activité volumique
du radon dans ’eau a été mise en avant. Dans les lignes qui suivent, deux forages sont pris comme
exemple afin d’introduire les perspectives développées dans le prochain chapitre. Les constats
effectués sont les mémes pour les autres forages du site présentant des caractéristiques

hydrogéologiques similaires (arrivées d’eau multiples et flux hydraulique vertical dans le forage).

L’examen de I’ensemble des données disponibles pour deux des forages du site de Kermadoye,
F28 et F34, caractérisés par de multiples arrivées d’eaux fournit des informations instructives. Tout
d’abord, les flux verticaux mesurés dans ces forages (Le Borgne et al. 2006) sont présentés dans la

Figure I11-18.
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Figure IlI-18 :  Résultats des mesures de débits réalisées dans les forages F34 et F28 en conditions de flux
ambiantes et pompées. (Le Borgne et al. 20006)
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A chaque variation importante dans le débit hydraulique vertical du forage correspond une arrivée

d’eau. En comparant, ces résultats avec les concentrations en radon mesurées dans I’eau des puits

F28 et F34 (Figure I11-19), il apparait que les arrivées d’eau semblent coincider avec les variations

des activités volumiques du radon dans 1’eau des forages.
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Figure IlI-19 : Activités volumiques du radon dans [’eau des forages F34 et F28 en fonction de la
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Cependant, 1’étude des diagraphies chimiques réalisées dans ces deux forages (Figure II1-20 et

Figure I11-21) précise I’influence des arrivées d’eau sur la concentration en radon dans 1’eau.

En effet, les variations importantes des différents paramétres physico-chimiques (oxygéne

dissous, température et conductivité) mesurés dans le forage F28 indiquent que I’eau de ce puit a

différentes origines. Les fractures profondes fournissent une eau ayant des caractéristiques physico-

chimiques différentes de celles de I’eau des fractures superficielles.

En revanche, dans le forage F34, il n’y aucune variation des parametres physico-chimiques de

I’eau avec la profondeur alors qu’un écart de concentration en radon existe dans I’eau entre la

surface et la profondeur (environ 200 Bq.L-1).
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Figure I1I-20 : Résultats de la diagraphie chimique réalisée sur le puits F28 et des concentrations en radon
mesurées dans I’eau en mai 2005.
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Figure IlI-21 : Résultats de la diagraphie chimique réalisée sur le puits F34 et des concentrations en radon
mesurées dans I’eau en mai 2005.
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Ces constats indiquent que les caractéristiques physico-chimiques de 1’eau, et donc son origine, ne
semblent pas étre responsables de la variabilit¢é des concentrations en radon observée dans
I’aquifére. En revanche, ’influence de la vitesse de circulation de 1’eau dans les fractures reste a

déterminer.

Dans le prochain chapitre, les relations entre les arrivées d’eau, la transmissivité de I’aquifere, le
débit de I’eau dans les fractures et la variabilité des concentrations en radon dans I’eau évoquées

dans le chapitre 1, §II1.1.2, vont étre étudiées.
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Chapitre IV :
Influence des propriétés hydrauliques de
I’aquifere sur la variabilité des activites
: 222 )
volumiques du “““Rn dans ’eau :
interprétation et modélisation

Dans cette partie de |’étude, nous avons confronté les résultats obtenus pour la modélisation des
activités volumiques du radon dans les eaux souterraines de deux sites différents. Le premier,
Stang-er-Brune, est une partie de ’aquifére dont les réserves en eaux ne sont pas exploitées. Dans
cette zone, les flux hydrauliques souterrains sont donc naturels. En revanche, les réserves du
second site, Kermadoye, sont pompées par la mairie de Ploemeur pour l’alimentation en eau
potable de la ville. Les flux hydrauliques souterrains subissent donc une influence "anthropique”

en ce sens qu’ils sont modifiés artificiellement par le pompage municipal.
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I. CONDITIONS DE FLUX "NATURELS” : SITE DE STANG-ER-
BRUNE

Cette partie est consacrée a I’étude des activités volumiques du radon mesurées dans 1’eau des

forages du site de Stang-er-Brune. Ce site présente deux intéréts majeurs :
. il est équipé de 7 forages sur une surface réduite (environ 100 m?)

. les eaux souterraines ne sont pas exploitées. Les flux hydrauliques de 1’aquifére

ne sont donc pas perturbés par I’influence d’un pompage.

Dans un premier temps, les concentrations mesurées dans 1’eau en conditions de flux ambiants en
décembre 2004, sont étudi€es, en les comparant aux concentrations calculées en utilisant un modéle
de fracture simple proposé par Nelson et al. (1983). Dans un deuxiéme temps, la présentation des
mesures de concentration en radon dans 1’eau des forages obtenues, lors des essais de pompages
réalisés en mai 2006, permet de formuler 1’hypothése d’une interaction possible entre 1’eau

contenue dans la matrice et 1’eau circulant directement dans la fracture.

Cette partie fait I’objet d’une publication soumise au journal Applied Geochemistry (Annexe 6).

I.1. Aquifére en conditions de flux ambiants : modélisation des

concentrations du radon dans I’eau des forages.

I.1.1. Rappels des caractéristiques du site de Stang-er-Brune : hydrogéologie,
géologie et activités volumiques du radon mesurées dans 1’eau en conditions de

flux ambiants.

La géologie du site a été précédemment étudi¢e, a partir de cuttings et de la carotte de roche
extraits lors de la réalisation des forages (Ellis et al., 2004), et se trouve détaillée dans le chapitre II,
§L1.3. Les logs géologiques des 4 forages principaux (B1, B2, B3 et F22) sont représentés pour
rappel dans la Figure IV.1.
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Figure IV.1 : Evolution de la géologie et de [’activité volumique du radon dans [’eau en fonction de la
profondeur dans les forages du site de Stang-er-Brune. Les caractéristiques hydrogéologiques de chaque
forage (arrivées d’eau et flux verticaux) ont aussi été reportées.

.« = Granite altéré

L’hydrogéologie du site a été détaillée par Le Borgne et al. (soumis). Il faut rappeler que, pour un
milieu poreux homogeéne soumis a un écoulement horizontal, la charge hydraulique varie dans la
direction de I’écoulement mais ne varie pas verticalement et qu’au contraire, dans un milieu

hétérogene, les zones d’écoulements peuvent étre localisées et plus ou moins isolées les unes des
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autres. Bien que la charge hydraulique soit constante dans un forage, celles des zones d’écoulement
ne sont en général pas identiques. Ceci est le cas, en particulier, dans les milieux faiblement
connectés tels que les milieux fracturés. Si ces zones d’écoulement ne sont pas isolées les unes des
autres, un écoulement vertical se crée, dans le forage, de la zone ayant la charge hydraulique la plus
grande vers celle ayant la charge hydraulique la plus faible. Le débit est fonction de la différence de

charge et de la transmissivité des deux zones.

Les flux verticaux ont été précédemment déterminés par débitmetrie (Le Borgne et al., soumis).
Dans cette ¢tude, un débitmeétre a pulse de chaleur (Paillet, 1996) a été utilisé pour mettre en
évidence que des flux verticaux ascendants existent naturellement dans les forages B1, B2 et B3

(Chapitre 11, §1.3.3).

Ces mémes auteurs ont également identifié la profondeur des arrivées d’eaux principales dans
chacun de ces forages. Elles sont localisées a 78, 98 et 80 m dans les forages Bl, B2 et B3
respectivement. Par ailleurs, les flux étant trés faibles dans le forage F22, aucune circulation
verticale n’a été clairement mise en évidence. Les débits mesurés a ces profondeurs ont été estimés
a1,7.10”, 5,0.10'6, 5,3.107 m’.s! dans les forages B1, B2, B3 respectivement (Le Borgne et al.,
soumis). Un flux d’environ 1,7.10° m’.s™" a été mesuré dans certaines zones du forage F22. Bien
que cette valeur soit proche de la limite de résolution du débitmétre utilisé pour mesurer les flux,
celle-ci sera retenue pour caractériser le débit d’eau dans le forage F22. L’incertitude sur les flux est

de 10% pour les forages B1 et B3 et de 20% pour le forage B2.

Bien qu’aucune mesure de flux n’ait été réalisée, lors de la campagne de mesure des
concentrations du radon dans 1’eau de décembre 2004, les flux en conditions ambiantes sont
supposés identiques a ceux mesurés par Le Borgne et al.. En effet, le site de Stang-er-Brune est
I’une des zones de décharge de 1’aquifere, ce dernier affleurant au niveau de la zone marécageuse,
située en bordure du site. La charge hydraulique dans les fractures est donc relativement constante,

dans le temps, a cet endroit.

Par ailleurs, la transmissivité de 1’aquifére aux profondeurs des fractures majeures a également été
estimée par D’interprétation de tests hydrauliques d’interférence entre forages (Le Borgne et al.,

soumis).

De multiples arrivées d’eau (entre 3 et 4 selon les puits) et des flux verticaux ont été mis en
évidence dans les forages du site de Stang-er-Brune. Par conséquent, I’eau qui circule a I’intérieur

d’un forage résulte d’'un mélange d’eaux présentant des concentrations en radon différentes.
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Néanmoins, on peut émettre I’hypothése que le mélange est négligeable a la profondeur de 1’arrivée
d’eau qui a la charge hydraulique la plus grande, étant donné que cette arrivée d’eau participe
majoritairement au flux a cette profondeur. Ainsi, a I'intersection de cette fracture et du puits, la
concentration en radon de 1’eau peut étre considérée comme représentative de celle de 1’eau qui

circule dans la fracture.

Les conclusions exposées a la fin du chapitre III indiquent clairement que la concentration en
radon dans I’eau d’un forage semble étre influencée par I’intensité des arrivées d’eau dans celui-ci.
Cette observation a également été faite dans d’autres études (chapitre 1: §II1.1.2). Nelson et al.
(1983) ont développé un modele permettant de calculer 1’activité volumique du radon dans I’eau
circulant dans une fracture. Parmi les mode¢les existant, ce dernier est le plus complet puisqu’il
prend en compte, a la fois les caractéristiques hydrauliques et géochimiques de la fracture
(épaisseur de la fracture et flux d’exhalation du radon de la roche), mais également la vitesse de
circulation de I’eau dans la fracture (chapitre I : §I11.2.4.2). Afin de tester I’influence des arrivées
d’eau sur la concentration en radon de I’eau des forages, nous avons donc choisi d’appliquer le

modele proposé par Nelson et al. (1983) aux arrivées d’eau principales de chaque forage.

Pour les forages B1, B2 et B3, la concentration en radon a la profondeur de I’arrivée d’eau
principale est respectivement de 700, 520 et 620 Bq.L™. 1l s’agit, pour ces trois forages B1, B2 et
B3, de D’activité volumique respectivement mesurée en décembre 2004 a 78, 98 et 80 m. En
revanche, dans le forage F22, nous avons considéré que la moyenne des concentrations en radon
mesurées dans I’eau aux profondeurs de 20, 35 et 50 m était représentative de celle de I’eau
circulant dans une fracture de ce forage. En effet, les flux mesurés étant trés faibles, les arrivées
d’eaux ont des intensités proches, ne permettant pas de déterminer 1’arrivée d’eau la plus

importante. La moyenne des concentrations en radon mesurées dans ce forage atteint 1412 Bq.L™.

1.1.2. Modé¢le a fracture unique : modele de Nelson et al. (1983).

Afin de mieux appréhender la relation existant entre le débit de I’eau dans une fracture et la
concentration en radon des eaux souterraines en milieu fracturé de socle, Nelson et al. (1983) ont
modélisé la concentration en radon dans I’eau d’une fracture unique traversée par un forage
(Figure IV-2). La fracture est assimilée a un disque de rayon b (m) et de faible épaisseur 4 (m) qui
est traversé en son centre par un forage cylindrique de rayon a (m). L’eau circule radialement a

I’intérieur de la fracture vers le forage avec un débit O (m>.s™).
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Figure IV.2 : Schéma du modéle de fracture unique. L’ eau converge radialement avec un débit Q a travers
une fine fracture d’épaisseur h vers le forage.

Dans leur développement mathématique, Nelson et al. (1983) expriment la contribution / du flux

de radon d’un anneau ¢élémentaire de largeur dr qui exhale du radon avec un flux £ comme étant :
dl = E exp(-At) 21wedr (1)

Cependant, dans leur raisonnement, les auteurs considérent que 1’activité volumique du radon
dans I’eau circulant dans la fracture provient de la contribution d’un seul anneau. Or dans ce
modele, I’eau circule a I’intérieur d’un disque. Il y a donc deux surfaces de formes circulaires qui
exhalent le radon qui est dissous dans 1’eau. Si ’on considére que les deux faces de la fracture

participent au flux de radon de la roche vers 1’eau alors 1’équation (1) doit étre modifiée ainsi :
dI = 2E exp(-At) 21wdr (2)

Cette expression est en accord avec le résultat auquel aboutissent Andrews et al. (1986) pour la
modélisation de la concentration en radon dissous dans 1’eau d’une fracture représentée sous la

forme de deux plans paralléles.

La concentration C, (kBq.L™") en radon dans I’eau circulant dans la fracture est alors exprimée

par :
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Co=2 (E /A h) [1- exp(-A Tth (b” - 2*) /Q)] (3)
Avec :
E le flux d’exhalation surfacique du radon de la roche (Bq.m™.s™),
A la constante de désintégration du radon-222 (2,1.10°s™),
h I’épaisseur de la fracture (m),
b le rayon du disque source du radon-222 (m),
a le rayon du cylindre représentant le forage (m),
0 le débit de I’eau dans la fracture (m’.s™).

Il faut noter que le rayon b du disque source du radon correspond soit a la limite géologique de la
fracture, soit a la distance maximale parcourue par I’eau pendant environ 38 jours. Cette durée
correspond au temps au terme duquel on considere qu’il ne reste plus qu’environ 0,098 % du radon

initialement présent dans 1’eau.

Selon 1’équation (3), la concentration en radon dans 1’eau est dépendante du débit de 1’eau de la

fracture et de la géométrie de la surface exhalant le radon.

Si le débit est assez grand pour que 1’eau atteigne le forage en une fraction de demi-vie du radon-
222 ou bien si la surface du disque de roche exhalant le radon a une extension suffisamment limitée,

alors I’expression de la concentration en radon dans 1’eau de la fracture peut étre simplifiée par :
Co=2[Em(b’-a’)/Q] 4

Dans ces conditions, la concentration en radon dans 1’eau est inversement proportionnelle au débit

de I’eau de la fracture.

En revanche, si le débit de I’eau est faible ou que la surface de roche exhalant du radon est grande,
la concentration en radon dans I’eau varie uniquement en fonction du flux d’exhalation de la roche

et de I’épaisseur de la fracture :
Co=2E/Ah (5)

La possibilité d’estimer les parameétres qui interviennent dans ce modele, par des expérimentations
de terrain ou de laboratoire, représente le principal avantage de celui-ci. De plus, 1’équation (4)
suppose une influence du débit de 1’eau sur la concentration en radon dans I’eau de la fracture. Le

test de ce modéle permettra de vérifier I’hypothése émise a la fin du chapitre III : la variabilité
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spatiale des activités volumiques du radon mesurées dans 1’aquifeére est-elle liée a la variation de

I’intensité des arrivées d’eau dans le forage ?

1.1.2.1. Détermination des valeurs des paramétres du modéle.

L’utilisation de 1’équation (3) pour calculer la concentration en radon de 1’eau circulant dans une
fracture nécessite d’estimer les valeurs des paramétres composant le modele : le flux d’exhalation
du radon de la roche (E), I’épaisseur des fractures (h), le débit de I’eau dans les fractures (Q) et le

rayon du disque source du radon (b). Le rayon du forage (a) est de 7 cm pour tous les puits du site.

a) Le flux d’exhalation, E :

Les résultats des mesures du flux d’exhalation réalisées en laboratoire sur les échantillons de
roches extraits du forage B1 ont été présentés dans le chapitre III. Les flux mesurés sont compris

entre 0,5et 1,3 mBq.m’z.s'l.

Les concentrations en radon de 1’eau des fractures que nous avons choisi de modéliser sont toutes
situées a une profondeur correspondant au granite de Ploemeur (fractures des arrivées d’eau
principales des forages). Nous avons ainsi sélectionné le flux d’exhalation du radon mesuré sur
I’échantillon de granite C23, prélevé a la profondeur d’une zone fracturée correspondant a I’arrivée
d’eau majeure du forage B1. Cet échantillon de granite présente des marques d’oxydation,
d’altération et de fracturation représentatives d’une zone fracturée ou de 1’eau circulerait. Il est
constitu¢ de 5 morceaux de la carotte extraite du forage B1. Cette carotte a un diametre de 6 cm et
chaque partie que nous avons prélevée mesure entre 4 et 6 cm de long (Figure IV.3). Le flux
d’exhalation mesuré est de 1,3 + 0,4 mBq.m™.s". Il s’agit de la valeur la plus élevée que nous avons

mesurée.

Figure IV.3 : Photo de I’échantillon de granite C23 considéré comme représentatif de la lithologie d 'une
fracture connectée au réseau hydrogéologique.
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Les mesures en laboratoire des flux d’exhalation du radon ont été réalisées sur des échantillons de
roches dont les pores n’étaient pas saturés en eau. Dans le cas de la matrice rocheuse d’un aquifére,
la totalité des pores de la roche est supposée étre saturée en eau. Le flux d’exhalation du radon de la
roche s’en trouve donc réduit. Les expériences menées par Andrews et al., (1986) ont permis de
mettre en évidence que la quantité de radon exhalé par la roche est réduite de 25 a 50% quand les
pores sont saturés en eau. L’échantillon pour lequel les auteurs ont observé une diminution de 50%
du flux d’exhalation était un granite présentant des caractéristiques lithologiques (concentration en
uranium et porosité) proches de celles du leucogranite carotté dans le forage B1. Il est donc possible
d’émettre I’hypothése que le flux d’exhalation en conditions saturées en eau de 1’échantillon C23

serait équivalent a la moiti¢ de celui mesuré dans 1’air.

Par conséquent, dans le cas de I’aquifére de Ploemeur, la valeur de 0,65 mBq.m™s” serait
considérée comme représentative du flux d’exhalation du radon des surfaces des fractures. Ce flux

est supposé identique dans tous les forages du site.

b) Epaisseur des fractures, i

L’épaisseur de la fracture principale de chaque forage a été calculée a partir des transmissivités
mesurées. La transmissivité de chaque fracture majeure a été estimée par I'interprétation des
résultats obtenus lors des tests hydrauliques d’interférence entre forages (Le Borgne et al., soumis)

et lors des essais de pompages que nous avons réalisés en mai 2006 (chapitre I11 : §1.2.1).

La gamme des transmissivités obtenues est comprise entre 1.107 et 1.10° m®.s™ (Tableau IV.1).
Les forages F22 et B3 présentent respectivement la plus faible et la plus forte transmissivité. De
telles valeurs refletent la trés bonne perméabilité de cet aquifere fracturé. Pour la fracture a I’origine
du flux majeur de chaque forage, il est possible de calculer une épaisseur équivalente / de fracture a

partir de la transmissivité 7 (m”.s™) en utilisant la loi cubique (de Marsily, 1986) :
h=(2rw)” (6)
Avec: v la viscosité cinématique de 1’eau (m”.s™).

Les épaisseurs équivalentes de fracture calculées en utilisant la loi cubique sont comprises entre

0,5 mm pour le forage F22 et 2,3 mm pour le forage B3.
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Tableau 1V.1 : Epaisseurs équivalentes calculées pour les fractures des forages du site a partir des
transmissivités en utilisant la loi cubique.

Forage Profondeur de la fracture Transmissivité Epaisseur
(m) (m®s™) (mm)
B1 78 1,44.10" 1,2
B2 98 2,00.10™ 1,3
B3 80 1,00.10° 2,3
F22 50 1,00.10® 0,5

¢) Débit de I’eau dans les fractures, Q

Le flux vertical, mesuré dans chaque forage a la profondeur de la fracture principale, est considéré
comme proche du débit de 1’eau circulant dans la fracture. Les débits mesurés a ces profondeurs
(par 'utilisation d’un débitmétre a pulse de chaleur) sont respectivement, comme cela a été indiqué
précédemment, de 1,7.107, 5,0.10'6, 5,3.107 et 1,7.10'6 m’.s! dans les forages B1, B2, B3 et F22

(Le Borgne et al., soumis).

d) Rayon du disque source, b

La valeur du rayon du disque source du radon-222, b, a été fixée a 50 m. Il faut noter que cette
valeur n’a pas été estimée en considérant les limites définies par la distance parcourue par ’eau
dans la fracture en 38 jours (durée au terme de laquelle il ne reste environ plus qu’environ 0,098 %
du radon initialement présent dans I’eau) mais en tenant compte des limites hydrogéologiques des
fractures dans cette zone. En effet, le site de Stang-er-Brune est localisé a proximité d’une zone de
décharge de I’aquifere (affleurement de la nappe créant une zone marécageuse), limitant ainsi I’aire

drainée par la fracture.

. o o, 7 . 222 roe e \
1.1.2.2. Comparaison des activités volumiques du “““Rn avec les prévisions du modéle.

Le modéele de Nelson et al. (1983) a été testé a partir des valeurs des paramétres estimées ci-avant
(flux d’exhalation du radon des roches et paramétres hydrauliques des fractures) afin d’estimer la

capacité de celui-ci a calculer la concentration en radon dans I’eau d’un aquifére en milieu fracturé

(Tableau IV.2).
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Tableau 1V.2 : Valeurs de transmissivite T, d’épaisseur équivalente h, de debit Q et de flux d’exhalation E
utilisées pour modéliser les concentrations en radon dans [’eau des fractures principales des 4 forages du
site. Les concentrations en radon mesurées in situ dans l’eau, aux profondeurs correspondantes, sont
également reportées.

Profondeur
Forage de la fracture “*Rn T h Q E
(m) (Bq.L™ (m?s™) (mm) (m3s™ (mBg.m 2.s™)
B1 78 700 1,44.10" 1,2 1,7.10° 0,65
B2 98 520 2,00.10* 1,3 5,0.10° 0,65
B3 80 620 1,00.10° 23 5,3.10° 0,65
F22 50 1400 1,00.10° 0,5 1,7.10°® 0,65

En condition de flux ambiants, I’influence du flux vertical dans un forage sur la circulation de
I’eau dans les fractures peut étre comparée a celle d’un pompage (Figure 1V.4). Par conséquent, on
peut émettre 1’hypothése que I’eau converge radialement vers le forage dans la fracture principale

de chaque forage. Dans ce cas, les conditions requises pour 1’utilisation du modéele sont respectées.

Fracture 1:
charge
hydraulique h, A
Flux
hy< h, 1 | ascendant
A
Fracture 2: L
charge —_— - —
hydraulique h,

Figure 1V.4 : Représentation schématique du flux convergeant dans la fracture majeure induite par le flux
vertical résultant de la différence de charge hydraulique entre la fracture 1 et la fracture 2.

Les graphiques de la Figure IV.5 présentent 1’évolution théorique de la concentration en radon
dans I’eau en fonction du débit de I’eau, pour les forages B1, B2, B3 et F22. Les courbes ont été
calculées a partir de I’équation (4) et des valeurs des parameétres présentées dans le Tableau IV.2.
Les courbes continues ont été calculées en utilisant une valeur de flux d’exhalation de
0,65 mBq.m™.s" et les courbes en pointillés en considérant I’incertitude analytique associée a ce

flux (+ 0,2 mBq.m™.s™). Les points rouges correspondent aux concentrations mesurées dans 1’eau
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de la fracture majeure de chaque forage (campagne de décembre 2004) et les points bleus a celles

calculées pour les valeurs de débit estimé dans la fracture.

@ Concentration mesurée dans I'eau du forage

® Concentration calculée en utilisant le modéle ‘
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Figure IV.5 : Evolution théorique de la concentration en radon dans [’eau en fonction du débit de [’eau de
la fracture et comparaison avec la concentration mesurée in situ dans [’eau du forage. Les points rouges
correspondent aux concentrations mesurées dans [’eau de la fracture majeure de chaque forage (campagne

de décembre 2004).

Un premier examen de ces résultats montre que la comparaison des résultats modélisés avec les

concentrations mesurées dans 1’eau en décembre 2004 apparait satisfaisante pour B2 et F22. En

effet, pour ces deux forages, la concentration calculée est environ 10% inférieure a celle mesurée.

Cet écart peut étre considéré comme négligeable puisqu’il est du méme ordre de grandeur que

I’incertitude analytique associée a la mesure de la concentration en radon dans 1’eau. Cependant, la

comparaison des concentrations calculées et mesurées met aussi clairement en avant la sous-

estimation par le modéle des concentrations mesurées dans I’eau des forages B1 et B3. Ainsi, pour

le forage B1, la concentration calculée est elle deux fois plus faible que celle mesurée, alors que

pour le forage B3 elle est sous-estimée d’environ 80%.

123



Chapitre IV

Ces résultats laissent apparaitre que les valeurs modélisées obtenues sont satisfaisantes pour les
forages peu perméables, B2 et F22, alors que les concentrations sont sous-estimées dans les forages

les plus perméables du site, B1 et B3.

L’origine des différences observées pourrait étre liée aux incertitudes associées aux valeurs
choisies pour les paramétres et/ou a 1’hypothése retenue dans le modele qui consiste a assimiler le

comportement d’un réseau de fracture a celui d’une fracture unique.

La concentration en radon dans 1’eau circulant dans la fracture est fortement dépendante du temps
de résidence de 1’eau dans la fracture, lequel est contrdlé par le débit de 1’eau Q et par le rayon b du
disque source du radon. Tout d’abord, le temps de résidence est long (plusieurs fois la demi-vie du
radon-222) si le débit est faible ou si 1’aire de la source est large. Dans ces conditions, la
concentration varie inversement avec 1’épaisseur de la fracture (équation 5). Il est intéressant de
noter que la concentration maximale, atteinte dans 1’eau de la fracture, est donnée par 1’équation 5.
D’un autre coté, le temps de résidence est court, si le débit de 1’eau est grand (Q >> Atth(b?-a?)) ou
si I’aire de la source du radon est petite. Dans ces conditions, la concentration augmente
linéairement avec le rayon du disque source et décroit inversement avec Q (équation 4).La
concentration en radon dans 1’eau est alors trés sensible aux changements du débit de 1’eau dans la

fracture.

Nous discutons ci-aprés des influences respectives des différents parametres, ainsi que des
incertitudes associées, sur la concentration en radon dans I’eau, afin de déterminer si elles

permettent d’expliquer les différences observées entre les concentrations modélisées et mesurées.

1.1.2.3. Synthése et discussion

a) Influence des variations du rayon b du disque source du radon-222

Une incertitude importante est liée au rayon du disque source du radon. Pour les forages du site de
Stang-er-Brune, il a été considéré que le rayon d’influence était dépendant des caractéristiques
hydrauliques de 1’aquifére (débit de 1’eau et épaisseur des fractures) et non pas des limites
géologiques des fractures. Or, le site de Stang-er-Brune est localisé prés d’une zone de décharge de
I’aquifeére et I’estimation de cette grandeur est difficile. Pour tous les forages du site, nous avons

considéré un rayon de 50 m. Pour tester la sensibilit¢é du modéle, aux variations de ce parameétre,
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nous lui avons associé une incertitude de 50%. Comme le modéle prévoit une augmentation de la
concentration en radon dans I’eau de la fracture quand le rayon b augmente, nous avons recalculé la
concentration en radon dans 1’eau des forages en considérant une valeur de b de 75 m, c'est-a-dire le
rayon affecté d’une incertitude maximale : les concentrations en radon mesurées dans I’eau des
forages demeurent toujours sous-estimées par le modele, la concentration calculée étant encore

inférieure de 30% a celle mesurée pour le forage B1 et inférieure de 65% pour le forage B3.

b) Influence des variations du débit, Q

La concentration en radon dans 1’eau dépend du débit Q de 1’eau dans la fracture dans des
conditions de flux ¢élevées (Q >> Amh(b*-a?)). D’aprés 1’équation 4, la concentration décroit
inversement avec le débit dans ces conditions. Par ailleurs, les résultats du modéle mettent en
¢vidence que seules les activités volumiques du radon dans 1’eau des forages B1 et B3 sont
susceptibles d’étre influencées par le débit de 1’eau dans la fracture. Cependant, méme en tenant
compte de ’incertitude analytique de 20% liée au débit, les concentrations calculées en utilisant le
modéle sont toujours inférieures a celles mesurées. L’écart est de 305 Bq.L™' pour le forage B1 et de

415 Bq.L™" pour le forage B3.

En conclusion, les incertitudes liées au débit ne sont pas en mesure d’expliquer la différence
observée entre les concentrations mesurées dans les forages B1 et B3 et les résultats obtenus en

utilisant le modele.

c) Influence des variations du flux d’exhalation du radon des roches, E

L’équation 5 met en évidence I’augmentation linéaire de la concentration en radon dans les eaux
souterraines avec le flux d’exhalation de la roche encaissante. Théoriquement, un flux d’exhalation
du radon plus important que celui mesuré sur nos échantillons de roche permettrait de calculer une
concentration en radon dans l’eau proche de celle que nous avons mesurée dans 1’aquifére en
décembre 2004. Pour le forage B1 et B3, des flux d’exhalation du radon de 1,3 et de 3 mBq.m™.s™
seraient requis pour obtenir ce résultat. Bien que ces flux soient dans la gamme de taux d’exhalation
rapportés dans la littérature pour les roches granitiques (Chapitre III), ils sont plus élevés que ceux
que nous avons mesurés sur les échantillons de roche extraits du forage B1. En effet, le flux le plus
important que nous ayons mesuré¢ sur un ¢chantillon de granite, dont les pores ne contenaient pas
d’eau, est de 1,3 mBq.m™.s™, ce qui correspondrait a un flux d’environ 0,65 + 0,2 mBq.m™.s™ pour

un échantillon saturé en eau. En conclusion, si I’incertitude liée au flux d’exhalation du radon
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permet de combler en partie 1’écart observé entre les concentrations en radon dans I’eau mesurées et
calculées, la différence reste cependant importante. En effet, en prenant en compte 1’incertitude sur
le flux, les activités volumiques du radon dans I’eau les plus importantes calculées pour le forage
B1 et B3 sont respectivement de 470 et 190 Bq.L™. Il y a donc toujours un écart de 230 Bq.L™" pour
le forage B1 et 430 Bq.L™' pour le forage B3 avec les concentrations du radon mesurées dans 1’eau

de ces forages en décembre 2004.

d) Influence des variations de I’épaisseur de la fracture, h

Selon la loi cubique (équation 6), si une fracture est représentée sous la forme de deux plans
parall¢les, son épaisseur varie en fonction du cube de sa transmissivité. Les incertitudes liées a
I’estimation de la transmissivité des forages étant grandes, elle peut varier d’un facteur 2 par rapport
a ’estimation qui en a été faite, une incertitude de 30% sur I’épaisseur des fractures semble une

hypothese réaliste.

L’¢épaisseur des fractures est I’un des deux facteurs, avec le flux d’exhalation du radon des roches,
qui influence la concentration en radon maximum susceptible d’étre théoriquement atteinte dans
I’eau de la fracture (équation 5). Si le temps de résidence de 1’eau dans la fracture est grand,
I’activité volumique du radon varie inversement avec I’ouverture de la fracture. Selon le mod¢le de
Nelson et al. (1983), I’eau circulant dans une fracture plus étroite aura donc une concentration en
radon plus élevée. Cependant, réduire 1’épaisseur des fractures ne permet pas d’atteindre les
concentrations en radon mesurées dans I’eau les forages B1 et B3. En effet, il faudrait envisager des
ouvertures de fracture comprises entre 0,4 et 0,6 mm afin de modéliser convenablement les activités
volumiques mesurées dans ces forages. Ces épaisseurs de fractures sont incompatibles avec celles
estimées a partir des transmissivités mesurées dans ces forages, qui sont respectivement de 1,2 et

2,3 mm pour les forages B1 et B3.

Nous avons appliqué un modéle, considérant une fracture unique, a un site dont les flux
hydrauliques ne subissent pas d’influence anthropique. Afin de tester certaines des hypotheses
formulées, notamment la dépendance de la concentration en radon au débit de 1’eau, nous avons
modifié les flux hydrauliques, en réalisant des essais de pompages dans les forages. Les résultats

obtenus sont présentés ci-apres.
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I.2. Aquifére en conditions de flux imposés: essais de

pompages.

Selon le modele de Nelson et al. (1983), lorsque le temps de résidence de 1’eau dans la fracture
excede plusieurs demi-vies du radon-222, la concentration en radon maximum susceptible d’étre
mesurée est formulée par I’équation (5). Le flux d’exhalation de la roche, E et ’épaisseur de la
fracture, £ semblent alors avoir ’influence la plus importante sur ’activité volumique du radon
dans I’eau. En revanche, le débit de I’eau dans la fracture, QO et le rayon du disque, b ont une
influence plus réduite sur les variations de concentrations du radon dans I’eau. Cependant, il faut
rappeler que les incertitudes sur les parametres E et h ne sont pas en mesure d’expliquer les faibles
concentrations calculées pour les forages B1 et B3. Afin d’estimer la validité du mod¢le a fracture
unique, nous avons alors testé la relation entre le débit Q et la concentration en radon de I’eau, grace
a des expérimentations de terrain. Quand le débit de I’eau augmente dans la fracture, une

diminution de I’activité volumique du radon dans I’eau est prévue par I’équation (4).

I.2.1. Evolution temporelle de la concentration en radon dans I’eau d’un forage

au cours de son pompage.

Nous avons réalisé des essais de pompages dans les forages B1, B2, B3 et F22 du site de Stang-er-
Brune en mai 2006. Nous avons effectué¢ des pompages par palier, c'est-a-dire que le débit du
pompage a ¢ét¢ augmenté progressivement et ajusté en fonction du rabattement de la nappe observé

dans chaque puits. Les débits et la durée des pompages sont indiqués dans le Tableau IV.3.

Avant de débuter les pompages, nous avons tout d’abord mesuré la concentration en radon dans
I’eau des les forages a différentes profondeurs, afin de disposer des concentrations de référence en
conditions de flux hydrauliques naturelles. Puis, les pompages ont été réalisés successivement dans
les forages B2, B3, F22 et pour terminer B1. Pendant le pompage dans un forage donné, nous avons
suivi, a une profondeur constante, I’évolution de 1’activité volumique du radon dans 1’eau de ce

forage. La Figure I'V.6 présente les résultats obtenus dans les forages B1, B2 et B3.
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Tableau 1V.3 : Débit et durée des pompages réalisés dans les forages B2 B3, F22 et BI en mai 2006.

Forage pompé Date Débit du pompage Durée du pompage
(Ls™ (min)
B2 16/05/2006 0,10 30
0,20 50
0,75 145
2,30 85
B3 16/05/2006 0,20 30
0,80 130
2,10 70
F22 17/05/2006 0,17 75
0,47 45
0,45 35
0,68 85
B1 18/05/2006 0,16 70
0,70 25
0,70 35
1,90 50
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Figure IV.6 : Evolution de la concentration en radon dans [’eau des forages Bl, B2 et B3 pendant les tests
réalisés en mai 2006. Les concentrations ont été mesurées pendant la durée du pompage dans le forage
concerné.

Aucune variation significative n’apparait dans les forages Bl et B3. Dans le forage B2, une
augmentation est visible pendant la premicre partie du pompage, suivie ensuite par une légere
décroissance. Contrairement aux prévisions du modele de Nelson et al. (1983), I’activité volumique
du radon dans I’eau des forages du site croit ou reste constante lorsque le débit de 1’eau dans les

fractures augmente pendant le pompage.
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1.2.2. Evolution temporelle de la concentration en radon dans les eaux

souterraines pendant les pompages.

Afin d’étudier I’influence d’un pompage sur la concentration en radon dans les eaux souterraines
de I’ensemble du site, nous avons procédé a des essais de pompages sur les forages B1, B2, B3 et
F22. Pendant que I’eau d’un forage est pompée, la concentration en radon dans 1’eau est mesurée a
différents moments dans le forage pompé, ainsi que dans les 3 autres forages. Le graphique de la
Figure IV.7 présente I’évolution de la concentration dans chacun des forages précités, au cours de
I’ensemble des pompages réalisés du 16 au 18 mai 2006. Le premier point de chaque courbe

représente la concentration mesurée avant le démarrage des tests.

T | T
0 400 800 1200 1600 2000 2400 2800

Temps (min)

Figure IV.7 : Variation globale de la concentration en radon dans [’eau des forages du site de Stang-er-
Brune, au cours de la durée totale des essais de pompages effectués en mai 2006. La concentration a été
mesurée dans le forage pompé ainsi que dans les 3 autres forages afin d’étudier !'influence globale du
pompage sur la concentration en radon dans les eaux souterraines du site. Les barres verticales colorées
indiquent le forage pompé et la durée du pompage.
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Apres la premicre série de pompages réalisés le premier jour dans les forages B2 et B3, les
pompes ont été arrétées pour la nuit. Le lendemain, avant la reprise des tests, la concentration en
radon a été mesurée dans chacun des puits. Une tendance particuliere apparait, apres la premicre
série de pompages réalisés. Pendant la durée ou les pompes ont été arrétées (environ 14 h), I’activité
volumique du radon s’est clairement accrue dans 1’eau de tous les forages. En effet, celle-ci a

augmenté d’environ 50% dans les forages B1, B2 et F22 et d’un facteur deux dans le forage B3.

Cette réponse décalée de 1’aquifere, par rapport aux pompages, est observée uniquement apres les
pompages successifs dans les forages B2 et B3. Ce pompage intensif pendant une journée a
provoqué une diminution du niveau piézométrique sur 1’ensemble du site (Figure IV.8). Bien
qu’une remontée rapide de ce niveau ait ét€¢ observée dans tous les forages immédiatement apres
I’arrét de la pompe a la fin de chaque pompage, le temps nécessaire pour un retour a 1’équilibre

complet a été de 6 a 8h.

Par ailleurs, la concentration en radon dans 1’eau, qui avait considérablement augmenté apres la
premicre série de pompage, décroit immédiatement dans tous les forages, apres la mise en route du
pompage dans le forage F22. Les concentrations atteignent rapidement les valeurs mesurées a la fin

du pompage dans le forage B2.

Ces résultats mettent en avant deux phénomeénes: (1) une augmentation importante de la
concentration en radon dans I’eau visible apres les tests de pompages les plus significatifs (c’est-a-
dire lorsqu’une diminution importante du niveau piézométrique est observée) et (2) la disparition
immédiate de cette augmentation dés qu’un léger pompage est a nouveau mis en route. Dans les

paragraphes suivants, des hypothéses seront formulées pour tenter d’expliquer ces phénomenes.
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Figure IV.8 : Variations du niveau piézométrique dans les forages F22, Bl et B3 ainsi que dans le
piézometre Pl durant les essais de pompage. Les lignes en pointillé indiquent la durée des pompages dans
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1.2.3. Role et influence de la matrice.

1.2.3.1 Les échanges fracture-matrice sont-ils une source potentielle de radon de I’eau ?
Afin d’expliquer 1’augmentation de la concentration en radon dans 1’eau apres D’arrét des

pompages dans les forages B2 et B3 a la fin du premier jour de tests, plusieurs hypothéses sont
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envisageables. Il est tout d’abord possible de considérer la contribution d’une eau enrichie en radon
provenant d’une zone encore inconnue a ce jour. En d’autres termes, le réseau de fractures
perméables serait connecté a une autre zone perméable ou la concentration en radon dans 1’eau
serait beaucoup plus élevée. Toutefois, cette hypothése semble devoir étre écartée pour plusieurs
raisons. Tout d’abord, I’existence, a proximité immédiate du site d’étude, d’une zone de 1’aquifére
ou la concentration en radon de 1’eau serait supérieure a celles mesurées dans la zone des forages
n’a pas été mise en évidence a ce jour. Ensuite, cette hypotheése ne permet pas d’expliquer pourquoi
une augmentation de la concentration en radon dans I’eau est observée uniquement apres les
pompages dans les forages B2 et B3 et pas aprés les pompages dans les autres puits. En effet, étant
donné que les forages sont connectés les uns aux autres (Le Borgne et al., soumis), le pompage dans
le forage F22 aurait dii provoquer une augmentation encore plus nette de ’activité volumique du

radon dans I’eau au lieu de la faire décroitre (Figure IV.7).

Une autre explication possible serait d’évoquer la contribution d’une eau enrichie en radon qui
proviendrait de la matrice rocheuse. Les échanges fracture/matrice sont fortement dépendants des
gradients de charge hydraulique. Les pompages successifs dans les forages B2 et B3 pourraient
avoir provoqué un déséquilibre prolongé entre la charge hydraulique de la matrice et celle de la
fracture. Le gradient de charge hydraulique lié a ce déséquilibre entrainerait la formation de légers
flux d’eau de la matrice rocheuse vers les fractures. En d’autres termes, apres le pompage majeur le
premier jour, I’activité volumique dans 1’eau du réseau de fractures n’aurait plus uniquement
comme origine le flux d’exhalation des surfaces des fractures mais aussi un flux d’eau enrichie en
radon provenant de la matrice rocheuse. Toutefois, cette hypothése impliquerait que Ia
concentration en radon de 1’eau contenue dans les pores de la matrice rocheuse soit beaucoup plus
¢levée que celle mesurée dans 1’eau circulant dans les fractures. L’estimation de cette concentration

est développée dans la partie suivante.

Par ailleurs, I’implication de la roche encaissante serait en accord avec la réponse décalée de
I’aquifére apres les pompages dans B2 et B3. Bien que le déséquilibre entre les charges
hydrauliques de la matrice et du réseau de fracture perméable soit maximum pendant le pompage, le
temps de transfert de I’eau vers la matrice dépend de la perméabilité de la roche encaissante qui est
relativement faible. Une réponse lente de la matrice est donc prévisible, mais peut étre observée
uniquement si un déséquilibre de charge hydraulique important existe entre les deux réservoirs
(matrice et fractures). Dans le cas d’'une zone faiblement perméable, les flux d’eau sont tres lents,
impliquant qu’une durée plus importante soit nécessaire pour recharger 1’eau des fractures avec

I’eau de la matrice. C’est ce qui semble étre observé pendant les essais de pompage réalisés dans les
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forages du site. En outre, cette interprétation serait en accord avec les études menées sur la chimie
de I’eau dans des milieux hétérogénes semblables. Ces études suggerent, en effet, que des sites
microscopiques, localisés dans la matrice a faible perméabilité, peuvent servir de réacteurs
biogéochimiques (Legout et al., 2005; Tarits et al., 2006). En effet, il a été mis en évidence que des
biofilms bactériens peuvent se développer dans ces microsites et influer sur la chimie de I’eau

circulant dans les fractures.

De plus, étant donné que le réservoir constitué par le réseau de fractures présente un tres faible
emmagasinement, 1’eau contenue dans les fractures peut étre évacuée facilement par un faible
pompage, tel que celui réalis¢ dans F22. En d’autres termes, il est envisageable que le faible
pompage effectué dans le forage F22 ait eu un effet limité sur la charge hydraulique globale du site,
mais qu’il ait contribué a renouveler entiérement et rapidement 1’eau des fractures des forages avec
celle qui circule habituellement dans cette zone de 1’aquifére. La diminution immédiate de I’activité
volumique du radon dans I’eau de I’ensemble des forages du site de Stang-er-Brune apres le début

du pompage dans le forage F22 renforce cette hypothese.

1.2.3.2. Estimation de la concentration en radon de I’eau porale de la roche encaissante:

Les variations de I’activité volumique du radon dans 1’eau et de la charge hydraulique dans les
forages, pendant les essais de pompage, permettent de proposer un modele conceptuel afin
d’expliquer la différence entre les concentrations en radon mesurées dans I’eau des zones a forts
débits du site (forages B1 et B3) et celles calculées en utilisant le modéle proposé par Nelson et al.
(1983). Le modele conceptuel que nous proposons consiste a considérer 1’aquifere sous la forme
d’un systeme a perméabilités multiples : le réseau de fracture, a perméabilité élevée et la matrice

rocheuse, a faible perméabilité.

Selon cette hypothése, le "réseau de fractures" serait constitu¢ des zones d’écoulement d’eau
préférentielles, alors que sous la dénomination "matrice rocheuse" seraient regroupés a la fois la
roche mere non fracturée, les surfaces des fractures principales ainsi qu’éventuellement des réseaux
de fractures secondaires de plus faible perméabilité (Figure IV.9). Ainsi, I’activité volumique du
radon observée dans les eaux souterraines pourrait étre interprétée comme résultant du mélange de
deux type d’eaux de concentrations en radon différentes : une eau circulant dans le réseau de
fractures perméables, de concentration variable, et une eau de concentration élevée qui serait issue

de la matrice partiellement altérée et localisée a proximité du réseau de fracture.
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Fractures:
zone fracturée
principale
(h>0,5mm)

Matrice:
roche non-altérée
+
zone fracturée
secondaire
(h<0,5mm)

Figure IV.9 : Représentation schématique des notions de matrice et de réseau de fracture dans I’ aquifére.

Comme il a été¢ vu précédemment (§1.1.2.), la concentration en radon de 1’eau circulant dans une
fracture peut étre estimée a 1’aide d’un mod¢le de fracture unique tel que celui proposé par Nelson
et al. (1983). Dans ce cas, I’activité volumique du radon dans 1’eau dépend uniquement du flux
d’exhalation du radon des surfaces de la fracture, de 1’épaisseur de la fracture et du débit de I’eau

dans cette derniere.

Les zones a faible perméabilité, connectées a cette facture, ont des propriétés physiques proches
de celle de la matrice rocheuse. Un mod¢le congu pour calculer la concentration en radon dans les
pores d’une roche peut donc étre utilis€ pour estimer la concentration en radon de 1’eau contenue
dans la matrice rocheuse. Wanty et al. (1992), ainsi que Przylibski (2000), ont proposé un mod¢le
pour déterminer la concentration en radon dans 1’eau des pores d’une roche, Cr, (Bq.L™) dont

I’activité massique en radium est connue :
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Avec,

@
Kem, coefficient d’émanation de la roche (-) ;
Cra, concentration en radium de la roche (Bq.kg'l) ;
p, masse volumique de la roche (kg.dm™) ;
¢ , porosité de la roche (-) ;
2, constante de désintégration du radon (2,1.10° s) ;

t, temps de contact entre I’eau et la roche (s).

L’¢équation (7) peut étre utilisée afin de calculer I’activité volumique du radon dans les eaux de la

matrice, pour un temps de contact eau-roche supérieur a 10 demi-vies du radon-222 (32,8 jours). A

I’aide de cette équation, nous avons tracé une série de courbes pour différentes valeurs de porosité

et de coefficient d’émanation de la roche (Figure IV.10).
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Figure IV.10 : Evolution de [’activité volumique du radon dans I’eau porale de la matrice rocheuse en
fonction du coefficient d’émanation pour différentes valeurs de porosité de la roche.

La porosité de la roche est comprise entre 1 et 5%, la masse volumique moyenne de la roche est

estimée a 2700 kg.m™ et I’activit¢ massique en radium-226 de la roche est de 150 Bq.kg'
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(moyenne des concentrations en radium mesurées sur les échantillons de granite extraits du forage
B1). Comme le montre la figure IV-10, pour un coefficient d’émanation donné, la concentration en
radon dans ’eau est plus importante pour les roches a faible porosité. Wanty et al. (1992) et
Przylibski (2000) ont estimé des coefficients d’émanation pour les roches granitiques toujours
inférieurs a 0,3. Pour une matrice granitique partiellement altérée, une porosit¢ de 4-5% et un
coefficient d’émanation de 0,2-0,3 semblent constituer de bonnes estimations. En conséquence, une
gamme réaliste de concentrations en radon dans les pores de la matrice granitique s’étend de 1400 a
2700 Bq.L™". Ce résultat confirme que la concentration en radon, dans I’eau des pores de la roche
encaissante granitique de 1’aquifére de Ploemeur, peut étre largement supérieure a celle mesurée

dans I’eau des forages et provenant des fractures perméables.

La variabilité des activités volumiques du radon dans 1’eau du site de Stang-er-Brune semble donc
étre influencée par la variation des caractéristiques hydrauliques et hydrogéologiques du réseau de
fractures dans cette zone, ainsi que par des échanges hydrauliques entre la matrice et les fractures.
L’estimation satisfaisante de la concentration en radon de 1’eau des forages B2 et F22, en utilisant
un modele de fracture simple, appuie 1’hypothése de I’influence de 1’ouverture de fractures sur
I’activité volumique du radon dans I’eau. Par ailleurs, I’effet des pompages sur la concentration en
radon dans 1’eau des forages semble également indiquer un apport en radon dans I’eau du réseau de
fractures sous la forme d’un faible flux hydraulique de la matrice granitique vers les fractures. Cette

hypothése permettrait d’expliquer les concentrations en radon mesurées dans B1 et B3.

Comme exposé précédemment, les eaux souterraines du site de Stang-er-Brune ne sont pas
exploitées. Les flux hydrauliques ne sont donc pas perturbés par I’influence d’un pompage, a
I’exception de la période ou nous avons réalisés des tests hydrauliques. A ’opposé, le site de
Kermadoye subit une pression anthropique importante car les réserves en eaux sont soumises a un
pompage permanent. Dans ce qui suit, nous allons examiner les concentrations en radon mesurées

dans I’eau de ce site ainsi que les résultats obtenus lors de leur modélisation.
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II. CONDITIONS DE FLUX “ANTHROPIQUES”: SITE DE
KERMADOYE

Ce chapitre est consacré a 1’étude des activités volumiques du radon mesurées dans I’eau des
forages du site de Kermadoye. Rappelons, que contrairement au site de Stang-er-Brune, environ
10°m® d’eau sont pompés chaque année dans cette zone, afin d’alimenter en eau potable les
habitants de la commune de Ploemeur. Les débits moyens des pompes installées dans les trois
forages F29, F31 et Pe sont respectivement d’environ 25, 35 et 80 m”.h™'. Les représentations de la
Figure IV.11 illustrent les effets des pompages sur le niveau de la nappe dans les premicres années

de I’exploitation des réserves en eaux souterraines de Ploemeur.

Les activités volumiques du radon mesurées dans I’eau des forages du site de Kermadoye ont été
présentées dans le chapitre III. Dans cette partie, nous nous intéressons plus particulierement aux
concentrations mesurées dans 6 forages du site : F11, F19, F28, F32, F34 et F35. Ces forages ont
¢té sélectionnés en raison de la caractérisation plus détaillée de leurs propriétés hydrauliques
réalisée par Le Borgne et al. (2006). En particulier, des mesures de débits et de transmissivités sont

disponibles pour ces forages, contrairement aux autres puits du site.

Comme précédemment pour le site de Stang-er-Brune, nous comparons les concentrations
mesurées dans 1’eau des différents forages aux concentrations calculées en utilisant le mod¢le de
fracture unique (Nelson et al., 1983), et discutons des résultats obtenus dans le but d’améliorer notre

connaissance du fonctionnement hydrogéologique de ce site.
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Figure IV.11 : Surfaces 3D du niveau piézométrique de la nappe a 3 dates différentes depuis la mise en
exploitation de [’aquifere : a) 27/05/91, b) 25/02/94 et c) 27/02/97. (Touchard, 1999)

139
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II.1. Rappels des caractéristiques du site de Kermadoye :
hydrogéologie, géologie et activités volumiques du radon

mesurées dans ’eau.

Une description de la géologie du site a été faite a partir des cuttings extraits lors de la réalisation
des forages et a été¢ résumée par Touchard (1999). Elle est détaillée dans le chapitre II. Les logs
géologiques des forages F11, F19, F28, F32, F34 et F35 sont représentés pour rappel dans la figure
IV-12.

L’hydrogéologie du site a été caractérisée lors de différentes études (Touchard, 1999, Le Borgne,
2004, Le Borgne et al., 2006 ; voir chapitre II). Les flux verticaux ont précédemment été¢ déterminés
par Le Borgne (2004) par débitmetrie en conditions de flux ambiants, puis en actionnant une pompe
dans le forage étudi¢ (Figure IV.13). Des flux verticaux ascendants ont été nettement mis en
¢vidence dans les forages F11, F28, F32 et F34. Dans le forage F19, un tres faible flux vertical
ascendant a été mesuré. En revanche, dans le forage F35, le flux part a la profondeur de 26 m et se
dirige vers le fond du puits jusqu’a la profondeur de 110 m. Le Borgne et al., 2006 ont également
identifi¢ la profondeur des arrivées d’eaux principales dans chacun de ces forages. Elles sont
respectivement localisées a 70, 75, 75, 85, 80 et 26 m dans les forages F11, F19, F28, F32, F34 et
F35 (Figure IV-12).
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conditions de flux ambiantes et pompées. (Le Borgne , 2006)

Les débits, les transmissivités et les coefficients d’emmagasinement mesurés ou calculés a ces
profondeurs sont répertoriés dans le Tableau IV.4. Les débits sont compris entre 1,7.107 (forage

F19) et 5,8.10” m’.s™ (forage F32) et les transmissivités entre 4.107 (forage F11) et 3,5.10” m’.s

(forage F19).
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Tableau 1V.4 : Propriétés hydrauliques des forages F11, F19, F28, F32, F34 et F35 : débit de [’eau dans les
fractures (Q), transmissivité (T) et coefficient d’ emmagasinement (S).

Forage Profondeur Q T S
(m) (m®s™) (m®s™) )
F11 70 3,7.10° 4,0.10° 2,0.10°
F19 75 1,7.10° 3,5.10° 1,7.10°
F28 75 1,2.10" 5,0.10° 1,3.10°
F34 75 1,0.10* 1,7.10* 3,2.10°
F32 85 5,8.10" 3,5.10" 3,0.10°
F35 26 2,5.10° 6,0.10° 2,0.10°

Données d’aprés Le Borgne et al. (2006)

Nous reprenons le modele proposé par Nelson et al. (1983) et ’appliquons aux arrivées d’eau

principales de chacun de ces forages.

I1.2. Application du modéle a fracture unique

I1.2.1. Détermination des valeurs des parameétres du modéle pour les forages du

site de Kermadoye.

a) Le flux d’exhalation, E

Tous les forages réalisés a Kermadoye ont été destructifs. Par conséquent, si des échantillons de
cuttings ont été conservés, aucune carotte de roche n’est disponible pour ce site. De plus, comme
I’altération en surface est importante, il n’y a pas d’affleurement rocheux. Nous n’avons pas pu
prélever d’échantillon de roche entier sur lequel réaliser des mesures du flux d’exhalation du radon.
Par défaut, nous avons donc considéré que le flux d’exhalation des surfaces des fractures du granite
dans la zone de Kermadoye était identique a celui mesuré sur 1I’échantillon de granite du site de

, . , s c 2 -1
Stang-er-Brune. Pour un échantillon de roche saturé en eau, ce flux a été estimé a 0,65 mBq.m™.s™.

b) Epaisseur des fractures, h

Pour la fracture principale de chaque forage, une épaisseur équivalente a été calculée a partir
des transmissivités (estimées par Le Borgne, 2004) en utilisant la loi cubique. La gamme des
¢épaisseurs équivalentes obtenues ainsi, pour les forages du site de Kermadoye sélectionnés, s’étend

de 0,8 a 3,5 mm (Tableau I'V-5).
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Tableau 1V.5 : Epaisseurs équivalentes (h) calculées pour les fractures des forages du site a partir des
transmissivités (T) en utilisant la loi cubique

Forage Profondeur T h
(m) (m*s™) (mm)
F11 70 4,0.10° 0,8
F19 75 3,5.10° 35
F28 75 5,0.10° 0,9
F34 75 1,7.10* 1,3
F32 85 3,5.10" 1,6
F35 26 6,0.10° 0,9

¢) Débit de I’eau dans les fractures, Q

Dans les forages, un flux vertical se crée entre la fracture ayant la charge hydraulique la plus
grande et celle ayant la charge hydraulique la plus faible. Le flux vertical mesuré dans chaque
forage a la profondeur de la fracture principale (fracture ayant la charge hydraulique la plus élevée)
est considéré comme proche du débit de 1’eau circulant dans la fracture. Les débits mesurés a ces

profondeurs sont compris entre 1,7.107 et 5,8.10* m’.s™ (Tableau IV.4).

d) Rayon du disque source, b

Pour le site de Kermadoye, la longueur des fractures est, en théorie, infinie. Cependant, le rayon
du disque modélisant la fracture produisant du radon est limité par la décroissance radioactive du
radon. En effet, on considére, qu’au-dela de 38 jours, il ne reste plus qu’environ 0,098 % du radon
initialement présent dans 1’eau. La valeur du parametre b correspond donc a la distance que 1’eau

peut parcourir dans la fracture pendant cette durée.

Le rayon d’influence d’un pompage au terme d’un temps ¢ est exprimé (de Marsily, 1986) par :

r= 2,25%

Avec,
To le rayon d’influence du pompage
la transmissivité de I’aquifére (m?.s™)
S le coefficient d’emmagasinement de I’aquifére (—)
t le temps depuis le début du test de pompage (s)

Les rayons obtenus pour les fractures principales des 6 forages du site de Kermadoye étudiés dans

cette partie sont compris entre 320 et 4400 m (Tableau IV.6).
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Tableau 1V.6 : Estimation des rayons d’influence calculés pour les forages du site de Kermadoye.

Forage Profondeur T S ro=hb
(m) (m?s™) ) (m)
F11 70 4,0.10° 2,0.10° 300
F19 75 3,5.10° 1,7.10° 3300
F28 75 5,0.10° 1,3.10° 4400
F34 75 1,7.10" 3,2.10° 400
F32 85 3,5.10* 3,0.10° 800
F35 26 6,0.10° 2,0.10° 500

Ces valeurs sont largement supérieures a celles que nous avons considérées pour le site de Stang-
er-Brune. En effet, les forages du site de Stang-er-Brune sont localisés prés d’une zone de décharge
de l’aquifeére. Le rayon d’influence des fractures a cet endroit est donc fortement limité. En
revanche, a Kermadoye, il n’y a pas de limite physique et ’augmentation des flux sous 1’effet du

pompage municipal accroit I’aire drainée par la fracture.

. o ey s . 222 7 . .
I1.2.2. Comparaison des activités volumiques du ““"Rn mesurées in situ avec les

prévisions du modeéle.

Le Tableau 1V.7 récapitule les valeurs des parametres estimées pour les forages F11, F19, F28,
F32, F34 et F35.
Tableau 1V.7 : Valeurs de transmissivité T, d’épaisseur équivalente h, de débit Q, de rayon du disque source

b et de flux d’exhalation E utilisées pour modéliser les concentrations en radon dans l’eau des fractures. Les
concentrations en radon mesurées sur site sont également mentionnées.

Profondeur
dela
Forage fracture 222Rn Date h Q b E
(mBg.m 2.s”

(m) (Ba.L™) (mm) (m®.s™) (m) )
F11 70 460 Juin 2004 0,8 3,7.10° 320 0,65
F19 75 125 Juin 2004 3,5 1,7.10_5 3300 0,65

- 205 Avril 2005 - - - -

- 245 Mai 2005 - - - -
F28 75 730 Juin 2004 0,9 1,2.10* 4400 0,65
F34 75 602 Juin 2004 1,3 1,0.10* 400 0,65

- 726 Auvril 2005 - - - -
F32 85 716 Mai 2005 1,6 5,8.10_4 780 0,65
F35 26 780 Juin 2004 0,9 2,5.10'5 520 0,65
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Les concentrations en radon mesurées dans 1’eau des forages F11, F28, F32 et F35 en juin 2004
sont respectivement de 460, 730, 716 et 780 Bq.L™". Dans ces forages, les variations temporelles de

la concentration sont du méme ordre de grandeur que I’incertitude analytique de la mesure.

En revanche, une variation temporelle non négligeable de ’activité volumique du radon a été
notée dans les forages F19 et F34 (chapitre I1I). Dans F19, I’activité¢ volumique du radon dans I’eau
mesurée était de 125 Bq.L™' en juin 2004, 205 Bq.L! en avril 2005 et 245 Bq.L", en mai 2005.
Dans le forage F34, la concentration en radon était respectivement de 602 et 726 Bq.L™" en juin

2004 et avril 2005.

Les graphiques de la Figure IV.14 présentent I’évolution théorique de la concentration en radon
dans I’eau obtenue, en fonction du débit de 1’eau pour les forages F11, F19, F28, F32, F34 et F35.
Les courbes ont été calculées a partir de 1’équation (3) et des valeurs des parameétres présentées dans
le Tableau I'V.7. La courbe continue a été calculée en utilisant un flux d’exhalation du radon de la
roche de 0,65 mBgq.m™.s" et les courbes en pointillés en considérant I’incertitude analytique
associée 4 ce flux (+0.2mBq.m?s"'). Les points rouges correspondent aux concentrations
mesurées dans 1’eau de la fracture majeure de chaque forage aux dates indiquées dans le Tableau

IV.7 et les points bleus a celles calculées pour les valeurs de débit estimé dans la fracture.

Ces résultats mettent en avant que, pour les valeurs des débits estimées dans les forages, la
concentration en radon calculée n’est plus influencée par la variation du débit de I’eau dans la
fracture. En effet, selon 1’équation (5) du mod¢le, les effets de débit de 1’eau dans la fracture sur
I’activité volumique du radon peuvent étre négligés lorsque le rayon b du disque modélisant la

fracture est grand.
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4 Concentraton mesurée dans I'eau du forage ® Concentration calculée en utilisant le modéle ‘
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Figure 1V.14 : Evolution théorique de la concentration en radon dans [’eau en fonction du débit de [’eau de
la fracture et comparaison avec la concentration mesurée dans ['eau du forage. Les courbes ont été
calculées en utilisant I’équation (3). Les points correspondent aux concentrations mesurées dans [’eau de la

fracture principale de chaque forage.
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Ensuite, les graphiques de la figure IV.14 indiquent que le résultat théorique obtenu pour le

forage F28 est tres satisfaisant :

Les activités volumiques du radon calculées dans I’eau de ce forage varient entre 453 et
1020 Bq.L"". L’écart entre la concentration mesurée en juin 2004 (731 Bq.L™) et celle,
calculée en considérant un flux d’exhalation du radon de 0,65 mBq.m?s” (731 Bq.L™), est
inférieur a I’incertitude analytique liée a la mesure de ’activit¢ volumique du radon dans

I’eau.

Les valeurs calculées pour les forages F19, F34 et F35 sont aussi relativement cohérentes :

Les concentrations obtenues pour le forage F19 varient entre 110 et 244 Bq.L™". Les activités
volumiques du radon mesurées dans I’eau du forage varient entre juin 2004 et mai 2005, de

125 4 245 Bq.L™. Elles sont sensiblement similaires aux concentrations calculées.

Les activités obtenues pour le forage F34 sont comprises entre 300 et 675Bq.L"'. La
concentration calculée avec un flux d’exhalation de 0,65 mBq.m™>s"' sous-estime la
concentration mesurée dans 1’eau du forage en juin 2004 d’environ 110 Bq.L"' mais celle
calculée avec un flux de 0,85 mBq.m?>s" la surestime d’environ 70 Bq.L"'. Ainsi, les
concentrations, calculées en considérant I’incertitude analytique sur le flux d’exhalation du
radon de la roche, sont elles proches de la concentration mesurée en juin 2004. En revanche, la
concentration mesurée en avril 2005 (726 Bq.L™") est légérement supérieure & la gamme de

concentration obtenue en appliquant le modéle.

Enfin, pour le forage F35, les concentrations calculées s’étendent de 425 a 950 Bq.L™.
L’activité volumique du radon dans 1’eau calculée avec un flux d’exhalation de
0,65 mBq.m™.s" est inférieure d’environ 100 Bq.L™' 4 celle mesurée dans I’eau du forage en
juin 2004. Cette différence est néanmoins peu significative car elle est du méme ordre de
grandeur que I’incertitude analytique liée a la mesure de la concentration en radon dans

I’échantillon d’eau prélevé.

Toutefois, il est a noter que pour les forages F11 et F32, des écarts significatifs existent entre la

concentration en radon dans 1’eau mesurée et celle calculée :
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d’exhalation s’étend de 475 a 1070 Bq.L™". L’activité volumique du radon mesurée dans 1’eau

du forage en juin 2004 (460 Bq.L™) est 1égérement inférieure a ces valeurs.

. Dans le forage F32, la gamme des concentrations calculées s’étend de 240 a 535 Bq.L™"'. La
concentration en radon mesurée en mai 2005 est supérieure de 180 Bq.L™' a la concentration

maximum calculée avec les valeurs des paramétres estimées pour ce forage.

I1.2.3. Synthése et discussion sur P’application du modele de Nelson a un site

pompé.

Pour le site de Kermadoye, soumis a I’influence permanente d’un pompage, les résultats obtenus

en utilisant I’équation du modele a fracture unique apparaissent majoritairement satisfaisants.

En effet, pour les forages F19, F28, F34 et F35, les différences observées entre les concentrations
en radon dans 1’eau modélisées et celles mesurées dans les forages peuvent étre expliquées par les
incertitudes analytiques associées a la mesure de la concentration en radon dans I’eau et a celle du

flux d’exhalation du radon des surfaces des fractures (cf § 1.1.2.3.).

Pour le forage F11, I’activité volumique du radon mesurée dans 1’eau est légerement inférieure a
la gamme d’activités calculées en considérant I’incertitude sur le flux. Toutefois, si 1’on tient
compte de I’incertitude analytique liée a la mesure de la concentration en radon dans I’échantillon
d’eau (10%), on peut considérer la différence entre les concentrations mesurée et calculée comme

acceptable.

En revanche, pour le forage F32, la différence est trop grande pour étre uniquement expliquée par
les incertitudes analytiques associées a la mesure de la concentration en radon dans 1’eau et a celle
du flux d’exhalation du radon des surfaces des fractures. En effet, il faudrait envisager des flux
d’exhalation environ deux fois supérieurs (1,2 mBq.m™.s™) au flux maximum mesuré, pour calculer
correctement ’activité volumique du radon mesurée dans 1’eau de ce forage. Etant donné que nous
ne disposons pas d’information directe sur le flux d’exhalation des roches de Kermadoye (les
¢chantillons disponibles provenant uniquement de Stang-er-Brune), la possibilité d’une valeur plus
¢levée, pour caractériser le flux d’exhalation des roches sur ce site, n’est pas a exclure. Il serait donc
envisageable qu’une zone drainée par le réseau de fracture du forage F32 présente un flux
d’exhalation plus important. Cependant, cette hypothése semble étre contredite par les résultats
obtenus dans les deux forages les plus proches de F32 : F28 et F35. En effet, ces deux forages sont
situés a moins de 50 m du forage F32 et présentent un rayon d’influence b du méme ordre de

grandeur ou supérieur a celui estimé pour le forage F32. De plus, ces trois forages sont
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partiellement connectés entre eux. Si une zone de 1’aquifére était caractérisée par une concentration
en radon plus ¢élevée, son influence devrait étre également visible dans les forages F28 et F35. Les
résultats fournis par le modele sous-estimeraient donc aussi la concentration en radon mesurée dans
I’eau de ces forages. L €cart entre les activités volumiques du radon mesurée et calculée dans ’eau
du forage F32 ne semble donc pas étre li¢ a une mauvaise estimation du flux d’exhalation. Par
ailleurs, il faut noter que le forage F32 est celui dans lequel le débit le plus élevé a été mesuré
(Q=5,8.10" m’.s™). Il semblerait donc que la tendance observée pour le site de Stang-er-Brune soit
confirmée. En effet, le modéle a fracture unique sous-estimerait la concentration en radon dans

I’eau des fractures ayant un débit important.

En outre, les résultats obtenus pour le forage F19 sont €galement intéressants. En effet, des
concentrations en radon différentes ont ét¢ mesurées dans 1’eau de ce forage au cours des
campagnes de mesures. Ces variations sont vraisemblablement liées a des changements de vitesse
de circulation de ’eau dans les fractures liées a la diminution conséquente du niveau piézométrique
de la nappe (chapitre III, §I.3.). Or, selon le mode¢le, les variations de débit ont une influence
négligeable sur I’activité volumique du radon dans 1’eau de ce forage (Figure 1V.14). Toutefois, les
activités volumiques du radon mesurées dans I’eau se situent dans la gamme de concentrations
calculées en considérant les incertitudes analytiques, associées a la mesure de la concentration en
radon dans I’eau et a celle du flux d’exhalation du radon des surfaces des fractures. Il est cependant
peu vraisemblable que les changements de concentrations observés puissent étre liés a des
variations du flux d’exhalation du radon des roches. L’hypothéese du role prépondérant joué par les
variations de débit de I’eau dans les fractures, reli¢e a la baisse du niveau global de la nappe, reste
la plus plausible pour expliquer les variations temporelles des concentrations en radon dans 1’eau

observées dans le forage F19.

Les résultats obtenus pour les forages F19 et F32 soulévent donc a nouveau la question de la
pertinence a assimiler le réseau de fractures a une paire de plans paralleles et de I’importance que
peut avoir I'influence du débit de 1’eau sur la concentration en radon. En effet, pour ces deux
forages, le débit joue un rdle particulier : le forage F32 est celui qui présente le flux vertical mesuré
le plus important et des variations du débit dans le forage F19 semblent étre a 1’origine des
changements de la concentration en radon dans 1’eau mesurée. Pour ces deux forages, les résultats
obtenus par le modele de Nelson et al. (1983) sont moins satisfaisants que pour les autres forages du
site. L’influence d’une eau provenant de la matrice, si elle n’est pas a exclure, ne semble pas en
mesure d’expliquer les variations observées entre les forages dans la modélisation de ce site. En

effet, dans cette zone les effets du pompage a long terme, débuté en 1990, sont trés certainement
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identiques dans tous les forages localisés dans le périmetre immeédiat du pompage. Dans ces
conditions, 1’aquifére a probablement atteint un nouvel équilibre hydraulique entre la matrice
rocheuse et le réseau de fractures. L’influence de la matrice ne semble donc pas en mesure

d’expliquer les résultats moins satisfaisants fournis par le modele pour les forages F19 et F32.
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II1. DISCUSSION

La mise en évidence d’une forte variabilité spatiale des activités volumiques du radon dans les
eaux souterraines de l’aquifere de Ploemeur apporte des indications sur les mécanismes qui
influencent la concentration en radon dans 1’eau circulant dans les fractures. Les deux sites
sélectionnés pour cette étude (Stang-er-Brune et Kermadoye) présentent une différence majeure. En
effet, les flux hydrauliques du site de Stang-er-Brune sont naturels alors que ceux du site de

Kermadoye sont influencés par le pompage d’exploitation de I’aquifere.

Dans un premier temps, nous avons mis en application un modele simple de fracture unique,
développé par Nelson et al. (1983), qui permet de calculer la concentration en radon dans 1’eau
d’une fracture a partir de parametres tels que 1’épaisseur de la fracture, le débit de I’eau dans les
fractures et le flux d’exhalation du radon de la roche. Les résultats des tests de modélisation obtenus
sur les deux sites, mettent en avant que les calculs sont cohérents avec les observations de terrain,
pour les forages caractérisés par des temps de circulation dans les fractures importants. C’est-a-dire,
soit la vitesse de circulation de 1’eau dans les fractures est lente, comme c’est le cas a Stang-er-
Brune, soit le rayon du disque modélisant la fracture est grand, comme c’est le cas a Kermadoye
sous I’effet du pompage. En d’autres termes, les résultats sont satisfaisants lorsque les conditions
sont telles que la concentration en radon dans I’eau dépend uniquement du flux d’exhalation des
roches et de 1’épaisseur de la fracture (simplification du modéle donnée par 1’équation 5). Dans le
site de Kermadoye (ou I’aquifére est exploité), les aires drainées par les fractures sont
considérablement plus grandes que celles du site de Stang-er-Brune. Les résultats obtenus en

utilisant le modéle a fracture unique sont, majoritairement, tres satisfaisants.

En revanche, pour les forages présentant des fractures caractérisées par des débits importants ou
des rayons d’influence moyens (forages B3 et F22 de Stang-er-Brune et F32 a Kermadoye) le
modele aboutit a des résultats moins cohérents. Cela illustre les limites de 1’hypothése d’une
fracture représentée par deux plans paralléles. L’épaisseur équivalente de fracture calculée a partir
de la transmissivité ne semble pas en mesure de prendre en compte correctement 1’influence du
deébit de I’eau dans les fractures. Par conséquent, les résultats des calculs sont moins satisfaisants

pour les fractures pour lesquels 1’effet du débit ne peut étre négligé.

Dans un deuxieme temps, les résultats obtenus au cours des tests de pompages réalisés sur le site
non exploit¢ de Stang-er-Brune ont permis de formuler I’hypothése que des flux hydrauliques

pourraient exister, de la matrice trés peu perméable vers le réseau de fractures perméables, suite au
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déséquilibre de charge hydraulique créé entre ces deux compartiments, sous 1’effet d’un pompage
important. De plus, les calculs réalisés, pour modéliser I’activité volumique du radon dans 1’eau
contenue dans les pores de la roche, indiquent que celle-ci est largement supérieure a celle de 1’eau
circulant dans les fractures. Le flux d’eau enrichie en radon se dirigeant de la matrice vers les
fractures entraine alors une augmentation de I’activité¢ volumique du radon dans 1’eau circulant dans
le réseau de fractures. Dans ce type de situation, c’est-a-dire lorsqu’un déséquilibre de charge est
provoqué entre la matrice et le réseau de fractures, 1’utilisation de la variabilité des concentrations
en radon dans ’eau semble étre un outil intéressant pour discriminer la contribution de I’eau des
pores de la roche encaissante au flux d’eau circulant dans la fracture. Néanmoins, lorsque I’aquifere
n’est pas soumis a un pompage ponctuel, il est plus difficile de quantifier les échanges hydrauliques
entre la roche et la fracture, voire méme de simplement déterminer si de tels échanges existent,
lorsque ce systeéme a atteint un équilibre hydraulique. Cette difficulté est rencontrée a Kermadoye,
ou le pompage a long terme qui y est appliqué a probablement abouti a un nouvel équilibre

hydraulique entre la matrice et le réseau de fracture.

En conclusion de ce chapitre, il est possible de distinguer deux mécanismes qui contrdlent les

concentrations en radon dans I’eau de I’aquifere granitique fracturé de Ploemeur :

1- Les caractéristiques géométriques des fractures — les résultats satisfaisants obtenus lors de
la modélisation des activités volumiques dans 1’eau semblent indiquer que 1’épaisseur de la
fracture est I'un des paramétres qui détermine fortement la concentration en radon.
Cependant, dans tous les modeles disponibles, a 1’heure actuelle, dans la littérature (chapitre
1, §1.1.2.), dont celui que nous avons utilisé, la représentation géométrique choisie pour
modéliser la fracture est une paire de plans parall¢les. La surface d’une fracture présentant
une certaine rugosité, 1’assimiler a un plan lisse est ¢loignée de la réelle géométrie des
fractures. De ce fait, la surface de contact entre 1’eau et la roche, c’est-a-dire la surface

d’exhalation de la roche, est certainement sous-estimée.

2- Les échanges hydrauliques matrice/fracture — L’hypothése d’échanges hydrauliques
éventuels entre la matrice rocheuse et le réseau de fractures semble devoir étre considérée
plus attentivement. Toutefois, il est encore difficile de pouvoir apprécier le role de I’eau
contenue dans la matrice en conditions naturelles. De plus, les résultats satisfaisants obtenus
lors de I’application du modele a fracture unique au site de Kermadoye soulévent une

nouvelle question. En effet, ce site est soumis a un pompage de longue durée et a donc atteint
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un nouvel équilibre. Des échanges hydrauliques entre la matrice et les fractures existent-ils
dans un tel systeme ? En d’autres termes, la concentration en radon dans I’eau des fractures
des forages est-elle simplement liée a la surface de contact entre la roche et 1’eau ainsi qu’au
débit de 1’eau ou peut-on aussi envisager, dans ces conditions, une contribution d’une eau

enrichie en radon qui serait issue de la matrice rocheuse ?

Pour répondre a ces questions, il est permis de proposer une évolution du modele physique que
nous avons utilis¢, afin d’également prendre en compte la contribution éventuelle de la matrice
rocheuse. Il serait utile de déterminer si les équations proposées par Nelson et al. (1983) peuvent
étre adaptées pour modéliser un mélange entre une eau circulant dans le réseau de fractures et une

eau provenant de la matrice rocheuse (Figure IV.15).

Matrice
rocheuse

Réseau de fractures

Figure IV.15 : Représentation schématique d’'un mélange entre une eau circulant dans le réseau de fractures
et une eau issue des pores de la matrice rocheuse.

Cette perspective nécessiterait cependant de réaliser des expérimentations de terrain
supplémentaires. En effet, lors de tests de pompages effectués a Stang-er-Brune en mai 2006, le
nombre de mesures de la concentration en radon dans 1’eau réalisées apres les pompages importants
est limité. La phase d’augmentation de 1’activité volumique du radon qui est apparue n’a donc pas
pu étre observée précisément. La caractérisation plus détaillée de ce phénoméne, au cours de
nouveaux pompages, permettrait d’obtenir des informations essentielles a une meilleure
compréhension des flux hydrauliques, entre la matrice rocheuse et les fractures, lorsque le systéme
est soumis a un pompage. Des essais de pompages similaires peuvent aussi €tre envisagés sur le site
de Kermadoye, bien que le débit important du pompage permanent mis en place sur ce site semble

atténuer fortement les effets de tout pompage additionnel.
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Suite a ces premiers résultats, obtenus grace a 1’étude du radon dans 1’eau, il apparait intéressant
de les confronter a ceux fournis par d’autres traceurs. Ainsi, les concentrations en nitrates et en
sulfates des eaux, ainsi que la teneur en SF¢ sont elles susceptibles d’apporter des informations
complémentaires permettant de préciser le role de la matrice dans les transferts hydrauliques dans
I’aquifere. En effet, ces éléments ont des origines et des comportements dans 1’aquifere qui différent
de ceux du radon. Dans le chapitre V, nous allons examiner si ces traceurs peuvent effectivement

contribuer a la compréhension du systéme hydrogéologique étudié.
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Chapitre V : Analyse multi traceurs et
proposition d’un modele conceptuel de flux
hydrauliques dans I’aquifere

Dans le dernier chapitre, en complément des informations apportées par le radon, celles fournies

s . . . . E)
par d’autres traceurs chimiques, tels que les concentrations en nitrates et en SFy de ’eau, sont
discutées afin de préciser les relations hydrogéologiques susceptibles d’exister entre la matrice
rocheuse et les fractures. La comparaison des différents élements, nous permet de proposer un

modele conceptuel de fonctionnement hydrogéologique de [’aquifere de Ploemeur.
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I. INTRODUCTION

Dans le chapitre IV, les résultats globalement satisfaisants obtenus a I’aide d’un modele

considérant une fracture unique et le flux de radon émanant des surfaces de cette derniére ont été

exposés. Cependant, des écarts plus ou moins significatifs apparaissent entre 1’activité volumique

du radon dans ’eau calculée et celle mesurée dans certains forages. L’hypothese formulée pour

expliquer ces différences consiste a évoquer la participation au flux d’eau circulant dans la fracture,

d’une eau enrichie en radon issue de la matrice rocheuse.

Afin de préciser ’existence d’échanges hydrauliques entre le réseau de fractures perméables et la

matrice rocheuse, la distribution spatiale dans I’aquifére de traceurs supplémentaires, soumis a

d’autres contraintes et ayant des comportements différents, a ét¢ étudiée et comparée a celle du

radon :

La variabilité des concentrations en nitrates et en sulfates dans 1’aquifére a été étudiée dans
des travaux antérieurs (Ayraud, 2006 ; Tarits et al., 2006) qui ont permis de distinguer
plusieurs catégories d’eaux. La distribution de ces €léments est étroitement lice a 1’état
d’oxydation du systéme et aux réactions biogéochimiques se déroulant dans 1’aquifere. Ces
derniéres sont influencées par le développement de films bactériens dans les zones fracturées
et la microporosité. La surface de contact entre I’eau et la roche, ainsi que la vitesse de
circulation de I’eau dans 1’aquifére jouent un réle prépondérant dans la croissance de ces

biofilms.

Les concentrations en SF¢ dans les eaux souterraines sont également susceptibles d’apporter

de nouvelles informations permettant de caractériser les échanges hydrauliques entre la
matrice et le réseau de fractures. L hexafluorure de soufre est un gaz dissous dans 1’eau, dont
I’origine est supposée anthropique ((Maiss et al., 1996; Maiss and Brenninkmeijer, 1998,
INRS, 2000). Cependant, en milieu granitique, il semblerait qu’une part non négligeable de ce
gaz soit produite par la roche elle-méme (Harnisch et Eisenhauer, 1998; Harnisch et al., 2000).
Le comportement chimique du SF¢ est similaire a celui du radon et sa concentration dans I’eau
dépend donc également de la surface de contact entre I’eau et la roche. Néanmoins, ce gaz
n’étant pas radioactif, son accumulation dans le milieu géologique peut étre plus importante

que celle du radon.
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II. CONCENTRATIONS EN NITRATES ET EN SULFATES DES EAUX
DE L’AQUIFERE DE PLOEMEUR

II.1. Caractérisation de I’évolution chimique des eaux du site

de Kermadoye : influence d’un pompage a long terme

I1.1.1. Différenciation chimique des forages

Pour rappel (chapitre 1), le site de Kermadoye est I’un des sites de recherche privilégié¢ de I’ORE
H+ (Observatoire de recherche en environnement) et de nombreuses études y sont réalisées afin de
caractériser et de comprendre le fonctionnement physique, chimique et hydrogéologique de
I’aquifére. Dans ce cadre, un suivi chimique régulier des eaux a été effectué¢ sur le site de
Kermadoye depuis le début de I’exploitation des eaux souterraines de 1’aquifére de Ploemeur. Une
évolution a long terme des concentrations en ions nitrates, sulfates et chlorures de I’eau du forage

exploité a ainsi pu étre mise en évidence (Ayraud, 2006, Tarits et al. 2006 ; Figure V.1).
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Figure V.1 : Evolution des concentrations en nitrates, sulfates et chlorures (en mg.L™) dans le puits exploité,
Pe (Ayraud, 2006, Tarits et al. 2006)

La qualité de I’eau extraite de 1’aquifere de Ploemeur a Kermadoye a subi des changements

importants depuis le début de son suivi en 1991. Tout d’abord, une diminution rapide de la
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concentration en nitrates a été observée, immédiatement apres le début de I’exploitation. Une
augmentation importante de la concentration en sulfates et chlorures a également été notée. Les
variations en nitrates et sulfates sont avérées inversement corrélées aprés la mise en route du

pompage en 1991.

L’¢tude hydrochimique du site, réalisée au travers de sept campagnes d’échantillonnage globales
s’étalant de 1996 a 2003 et du suivi continu par la municipalité¢ de la chimie de 1’eau pompée, a

permis la mise en évidence de trois groupes d’eau distincts (Figure V.2).
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Figure V.2 : Localisation des trois groupes d’eau mis en évidence sur le site de Ploemeur par [’analyse
hydrochimique globale. La ligne pointillée indique la direction de la faille N20° présente sur le site.
(Ayraud, 2006)

Le groupe I regroupe les puits situés sur la zone de pompage au droit de la faille d’orientation N20
ou de sa faille conjuguée, N150 : forages mF1, mF2, mF3, mF4, mF5, Pe, F11, F17, F28, F32, F37
et F38. Les concentrations en nitrates observées dans les eaux prélevées sont inférieures a 15 mg. L™
et celles en sulfates toujours supérieures a 60 mg.L"'. Les forages superficiels, qui sont profonds
d’environ 25m (mF1, mF2, mF3, mF4, mF5) et qui échantillonnent la zone altérée, appartiennent a

ce groupe.
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Le groupe II, quant a lui, est situé¢ a 1’est de la zone de pompage. L’eau des forages F6 et F20
présente des caractéristiques d’anthropisation forte, avec des concentrations en nitrates dépassant
70 mg.L". Une légere baisse de ces derniéres a néanmoins été notée ces derniéres années. Dans

I’eau de ces forages, le rapport NO3/SO4> est trés élevé.

Enfin, le groupe III, situé¢ a 1’ouest de la zone de pompage, comprend des puits dont la chimie des
eaux est proche de celle classiquement observée dans des milieux cristallins sans observer

d’influence anthropique trop importante.

Une synthése hydrochimique des variations verticales et spatiales des concentrations est présentée
dans la Figure V.3. Les sources anthropogéniques importantes sont localisées dans la zone a 1’est du

site de pompage (eaux du groupe II, forages F6 et F20).

Group 111 Group | Group Il E

N\

Fractured zone [ | Weathered zone[ ] é

i3+d3| Denitrification
Oxidation

Figure V.3 : Modeéle hydrochimique du site de Kermadoye (Tarits et al. 2006)

Les flux d’eaux marquées par une influence anthropogénique, parcourent rapidement la zone
altérée de l’aquifeére et circulent ensuite dans les fractures. Les flux d’eau et les vitesses de
circulation sont plus limités dans la zone localisée a I’ouest de la zone de pompage (eaux du groupe
IIT). La composition chimique des eaux est stable dans ces forages et les concentrations en nitrates

sont intermédiaires entre celles mesurées dans 1’eau des forages du site de pompage (groupe I) et
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celles des eaux des forages du groupe II. A proximité du puits exploité Pe, trois types de flux

différents sont observés :

= des flux hydrauliques profonds provenant de ’ouest de I’aquifére (comme la partie
inférieure du forage F28) caractérisés par des concentrations en nitrates et sulfates

moyennes comparables a celles du groupe III ;

= des flux hydrauliques superficiels caractérisés par des eaux présentant des rapports NO3
/SO4* élevés, comparables a ceux des eaux du groupe II. Ils proviennent majoritairement
de la partie altérée de 1’aquifere, le long de la faille d’allongement N20 (comme observé

dans le forage F28) ;

= des flux hydrauliques du forage Pe dont la composition chimique évolue depuis le début
de I’exploitation des eaux souterraines. La composition de chimique de I’eau était
initialement proche de celle des eaux du groupe III, caractérisées par des rapports NOs3

/SO4> élevés, bien que plus bas que ceux des eaux du groupe I1.

A Ploemeur, la répartition spatiale semble plus importante dans la direction horizontale (avec trois
groupes de qualités d’eau souterraine) que dans la direction verticale. De plus, au niveau de la zone
de pompage (groupe I), la stratification verticale mise en €vidence est inverse par rapport a celle
communément observée dans les milieux souterrains. En effet, généralement, plus la profondeur est
importante, plus les conditions deviennent réductrices. Or, sur ce site, ce sont les eaux les plus
superficielles (dans les puits MF1, MF2) qui présentent les conditions les plus réductrices, alors
qu’en profondeur (dans le forage F28 a 70m ou dans la totalité¢ du forage F35) les eaux sont plutot

de type oxydantes (présence de nitrates).

I1.1.2. Relation entre les réactions biogéochimiques et les flux hydrauliques

L’évolution chimique en fonction du temps, qui est observée dans I’aquifeére de Ploemeur sur le
site de Kermadoye, est liée aux effets du pompage a long terme sur les zones de circulations de
I’eau ainsi que sur les conditions redox du systeme. L’évolution de la chimie de I’eau semble
limitée a une zone s’étendant du Nord au Sud, le long de la faille d’allongement N20 traversant le
site de pompage. Aucune dénitrification n’est observée dans 1’eau des forages a I’est ou a I’ouest de

cette faille.
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Autour des forages d’exploitation de Kermadoye, les flux hydrauliques, qui proviennent de la
partie superficielle a I’est de la zone de failles (forages F6 et F20) et qui se dirigent vers la partie
fracturée profonde des forages situé¢s immédiatement a c6té du pompage (forage F28), semblent

s’accélérer. En d’autres termes, le rayon d’influence du pompage augmente.

L’évolution chimique observée dans 1’aquifére de Ploemeur résulte d’un équilibre entre les
réactions biogéochimiques, cinétiquement limitées, et le gradient physique, provoqué par le
pompage, qui détermine la vitesse de circulation de ’eau dans les fractures. L’augmentation du
gradient hydraulique modifie a la fois la vitesse et le chemin emprunté par 1’eau dans les fractures,
qui peuvent a leur tour influencer les parametres chimiques de la réaction de dénitrification, en

modifiant la surface de réaction disponible et en accélérant la cinétique de réaction.

Dans le cas de I’aquifére de Ploemeur, il apparait que 1’influence du pompage sur I’intensité et la
distribution des flux hydrauliques a créé¢ les conditions requises pour qu’une réaction de
dénitrification apparaisse, ce qui suppose que des conditions plus réductrices soient créées. Les
données chimiques indiquent le contraire, traduisant un apport d’eaux riches en oxygene depuis la
partie est de I’aquifeére sous 1’effet du pompage. Puisque la réaction de dénitrification est notée dés
le début de I’exploitation des eaux souterraines, elle ne peut pas étre liée a ’introduction d’eaux de
composition chimique nouvelle dans I’aquifere. L’évolution opposée des nitrates et des sulfates,
observée apres la forte augmentation de 1’intensité du pompage (environ un an apres le début de
I’exploitation, Figure V.1), est un bon indicateur de la dépendance de la réaction biogéochimique a

la vitesse de circulation de 1’eau.
A partir de ces observations, deux modeles ont été proposés par Tarits et al. (2006) :

(1) La dénitrification est liée a une diminution de la vitesse de circulation de 1’eau engendrée
par une augmentation du flux hydraulique sous I’effet du pompage (Figure V.4). Cette
augmentation peut provoquer une modification de la distribution des vitesses dans cette
zone de I’aquifére en augmentant le nombre de zones ou 1’eau circule plus lentement. La
diminution de la vitesse moyenne de circulation induirait un accroissement des réactions
chimiques consommant de [’oxygene, ce qui, a terme apres consommation de 1’oxygene,
laisserait les réactions de dénitrification (consommation des nitrates) devenir des processus

chimiques treés importants dans le systéme.

(2) Le pompage provoque 1’augmentation de la vitesse de 1’eau dans les fractures sans
modifier les zones de circulation dans D’aquifére. Une vitesse de circulation plus

importante accélérerait la cinétique des réactions chimiques, en limitant I’épaisseur de la
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couche de diffusion, rendant ainsi plus disponible la surface de roche impliquée dans les
réactions biogéochimiques. En effet, les produits de la réaction seraient alors transportés
plus rapidement. Finalement, I’oxygéne de 1’eau serait consommé rapidement avec comme

conséquence une influence de plus en plus grande de la réaction de dénitrification.
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Figure V.4 : Représentations des conditions de flux hydrauliques, a) sans influence du pompage, b)le pompage
entraine la diminution de la vitesse de circulation de [’eau et une augmentation du nombre de zones ou [’eau circule,
¢) le pompage provoque [’augmentation de la vitesse de circulation de [’eau.

Les modeles de fonctionnement hydrogéochimiques ont montré que, dans les puits du groupe I,
une évolution en trois stades existe (Ayraud, 2006 ; Tarits et al., 2006) avec en premier lieu (1) une
consommation de I’oxygene, (2) une dénitrification par oxydation de la pyrite aboutissant a une

faible concentration en nitrates et des teneurs en sulfates élevées et (3) un emballement de la
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, . . . . + . . \
réaction avec une oxydation des pyrites par I’action du Fe’™ en solution, conduisant & des teneurs en

sulfates tres fortes.

La mise en service du pompage sur le site a conduit non seulement a une redistribution des flux
mais aussi de la vitesse de I’eau. Il est clairement établi que le développement de processus
biogéochimiques de dénitrification est li¢ a la mise en service du pompage (évolution antagoniste
des nitrates et des sulfates, renouvelée lors de la mise en route d’un nouveau pompage). Bien que le
systéme semble avoir atteint un certain équilibre (la concentration en nitrates est plus ou moins
stabilisée), les concentrations en sulfates et en chlorures continuent d’augmenter. L’augmentation
des teneurs en sulfates pourrait étre liée a la mise en place de 1’étape 3 de I’oxydation des sulfures
(oxydation par le fer), alors que I’augmentation des concentrations en chlorures (éléments
constitutifs de certains engrais et fertilisants) peut indiquer une influence anthropique et donc un
apport de nitrates de plus en plus importante conduisant & une production de sulfates par

dénitrification couplée a 1I’oxydation des sulfures plus grande.

I1.2. Hydrochimie et activités volumiques du radon dans ’eau

de ’aquifére de Ploemeur

La comparaison des activités volumiques du radon et du rapport NOs/SO4> dans I’eau a pour
objectif de déterminer si le radon peut étre un indicateur de la contribution d’une eau issue de la
matrice (ou d’une zone de perméabilité inférieure a celle des fractures) au flux d’eau circulant dans
I’aquifére. En effet, il a ét¢ démontré dans le chapitre 4 (§1.2.3.) que I’eau des pores de la matrice ou
d’une zone a faible perméabilité¢ est enrichie en radon par rapport a I’eau qui circule dans les
fractures. Il est €galement possible d’émettre 1’hypothése que cette eau est caractéristique de
conditions chimiques plus réductrices que celle circulant dans le réseau trés perméable des fractures
principales, en raison des transferts plus limités et moins rapides dans la matrice. Par conséquent,
I’influence de cette zone moins perméable se traduirait par un enrichissement en radon et une

diminution du rapport NO37/SO,” de I’eau des fractures.

Ainsi, dans ce paragraphe, nous rappellerons les résultats obtenus pour le site de Kermadoye, en
nous appuyant sur les conclusions auxquelles ont abouti Ayraud (2006) et Tarits et al. (2006). Puis,
afin de compléter ’étude des activités volumiques du radon et du rapport NO3/SO,* dans I’eau de
I’aquifere de Ploemeur, nous discuterons des résultats obtenus dans les forages du site de Stang-er-

Brune.
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I1.2.1. Comparaison des activités volumiques du radon et des teneurs en nitrates

et sulfates des eaux.

11.2.1.1. Site de Kermadoye
La comparaison de ’activité volumique du radon et du rapport NOs/SO4> dans les eaux des
forages du site de Kermadoye permet d’étudier 1’évolution de la concentration en radon dans 1’eau

des groupes différenciés par leur chimie (Figure V.5).

Les concentrations en nitrates et en sulfates dans 1’eau, analysées a la date la plus proche de la
mesure de 1’activité volumique du radon, ont été considérées comme représentatives de celles de
I’eau pendant les campagnes de mesure du radon. Le décalage entre les mesures du radon et des

deux anions est au maximum de 3 semaines.
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Figure V.5 : Activité volumique du radon en fonction du rapport NO5/SO;” dans les eaux analysées a
Kermadoye (avril 2004 et juin 2005).
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Dans les eaux du groupe I, la dénitrification a atteint un stade avancé. Les eaux des forages situés
dans cette zone contiennent donc trés peu de nitrates et ont des concentrations en sulfates élevées
(>60 mg.L™"). Le rapport NO3/SO4> des eaux est compris entre 0 (forage F11) et 0,8 (forage F28),
alors que 1’activité volumique du radon dans 1’eau s’étend de 60 Bq.L™' (forages mF2 et mF3) a
1210 Bq.L™ (forage F17) (Figure V.6). Dans les forages appartenant a ce groupe, une corrélation
existe entre le rapport NO3/SO,> et ’activité volumique du radon dans 1’eau. Contrairement a la
tendance observée dans les forages du groupe III, la concentration en radon semble augmenter avec

I’accroissement du rapport NO3/SO4”.
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Figure V.6 : Activité volumique du radon en fonction du rapport NOs/SO;” dans les eaux du groupe I
identifié a Kermadoye (avril 2004 et juin 2005).A noter, la différence d’échelle pour le rapport NO5 /SO
par rapport au graphique de la figure V.5.

11.2.1.2. Site de Stang-er-Brune
Les activités volumiques du radon dans I’eau du site de Stang-er-Brune présentées sont celles des
campagnes de mesure de décembre 2004. Conjointement a ces mesures, une analyse des

concentrations des nitrates et des sulfates dans 1’eau a été réalisée (Figure V.7).
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Figure V.7 : Activité volumique du radon en fonction du rapport NO;/SO;” dans les eaux prélevées a Stang-
er-Brune en décembre 2004.

La variabilité importante des concentrations en radon dans I’eau, mise en évidence dans cette
partie de 1’aquifére de Ploemeur, a été étudiée dans le chapitre III, §I, et dans le chapitre IV, §I. La
gamme des activités volumiques du radon dans I’eau des forages est comprise entre 192 et
1597 Bq.L"" dans le piézométre P1 et le forage F22 respectivement. En revanche, les teneurs en
nitrates et en sulfates des eaux sont relativement stables. En effet, dans les forages profonds (BI,
B2, B3 et F22) la concentration en nitrates est comprise entre 17 et 19 mg.L™" et la concentration en
sulfates varie entre 27 et 31 mg.L™". La concentration en nitrates est plus faible dans les forages
superficiels P1 et P2, avec des valeurs respectives de 8 et 10 mg.L™'. Les teneurs en nitrates des
eaux de ce site sont faibles et sont du méme ordre de grandeur que celles mesurées dans les puits du
groupe | du site de Kermadoye. Le rapport NO;/SO4> des eaux est relativement stable dans les
eaux des forages profonds : il est compris entre 0,55 et 0,65. Il est plus faible dans les eaux des
forages superficiels P1 et P2 (0,27 et 0,34 respectivement) en raison de la concentration en nitrates

moins élevée dans ces piézometres.
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I1.2.2. Formulation d’un modéle de flux hydrauliques dans I’aquifére : apport

des concentrations en radon, en nitrates et en sulfates

Plusieurs tendances semblent se dégager de la comparaison des activités volumiques du radon et

du rapport NO3”/ SO42' dans les eaux souterraines.

Premiérement, dans les eaux des groupes hydrochimiques II et III mis en évidence par Tarits et al.
(2006) sur le site de Kermadoye, il semble qu’une relation existe entre 1’évolution du rapport NO5
/SO4” et celle de Iactivit¢ volumique du radon dans I’eau. En effet, I’augmentation de la
concentration en radon dans I’eau et la diminution simultanée du rapport NO3/SO,> permettent
d’évoquer I’hypothese des effets du pompage de Kermadoye sur les circulations hydrauliques de
I’aquifere. Une contribution plus grande des zones de I’aquifére de perméabilités plus faibles ou
I’eau circulerait plus lentement, serait dénitrifiée et enrichie en radon est cohérente avec la tendance
générale observée dans les forages du groupe II et III. De plus, cette hypothése fournit également
une explication aux variations observées dans les forages F34 et F20 entre juin 2004 et avril 2005.
En effet, la sollicitation plus importante des zones moins perméables pendant cette période, sous
I’effet de la baisse générale du niveau de la nappe, aurait entrainé I’augmentation de ’activité

volumique du radon et la diminution de la concentration en nitrates dans 1’eau.

Dans les forages localisés a proximité¢ du site de pompage (eaux du groupe I ; Kermadoye), la
corrélation entre la concentration en radon et le rapport NO;/SO,> des eaux observée est beaucoup
moins marquée. Cette observation pourrait étre expliquée par la trés grande influence du pompage
d’exploitation sur les flux des forages de ce groupe. Ayraud (2006) ainsi que Tarits et al. (2006) ont
démontré que le pompage provoquait une accentuation des réactions biogéochimiques de
dénitrification. Par conséquent, les eaux de cette zone sont appauvries en nitrates et le rapport NOs’
/SO4”, tendant vers zéro, ne permet pas de discriminer les forages de manicre aussi nette.
Néanmoins, I’hypothése suivante peut étre formulée : les augmentations conjointes de la
concentration en radon et du rapport NO;/SO,* indiqueraient que 1’accroissement des flux
hydrauliques dans les puits proches du pompage renforce 1’influence de 1’épaisseur des fractures sur
la concentration en radon dans 1’eau de cette partie de ’aquifére. L apport en radon d’une eau
provenant d’une zone moins perméable serait dilué¢ par ’augmentation des flux dans le réseau de
fracture principal. La différence des propriétés géométriques des fractures, telles que leur épaisseur
et la rugosité de leurs surfaces, contrélant le rapport entre la surface de roche et le volume d’eau
circulant dans la fracture, serait le facteur prédominant qui expliquerait la wvariabilité des

concentrations en radon dans le périmetre d’influence immédiat du pompage.
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Pour le site de Stang-er-Brune, une absence de corrélation est notée entre les deux parameétres. En
effet, le rapport NOs/SO4> dans 1’eau des forages est proche de zéro et ses variations sont tres
faibles dans cette zone de 1’aquifére. La concentration en sulfates est stable dans les eaux du site.
Les variations du rapport NOg'/SO42' sont principalement liées a une concentration en nitrates
légérement plus faible dans les forages superficiels P1 et P2 (9 mg.L™' en moyenne) que dans les
forages profonds (18,5 mg.L'1 en moyenne) probablement due a des conditions physico-chimiques
plus réductrices dans la zone altérée de surface. Cependant les concentrations en nitrates sont
relativement faibles en comparaison de celles mesurées dans l’aquifere a Kermadoye et ne
permettent ni de distinguer les forages les uns des autres, ni de mettre en évidence I’influence d’une
eau originaire de la roche encaissante. En revanche, il a ét¢ exposé dans le chapitre 4, §1.1, que les
différentes épaisseurs des fractures dans les forages seraient a 1’origine des variations de la

concentration en radon dans 1’eau observées.

En conclusion, les éléments apportées par la comparaison des activités volumiques du radon et du
rapport NO3;7/SO4> appuient ’une des deux hypothéses formulées par Tarits et al. (2006), afin de
prédire 1’effet des changements de ’intensité des flux hydrauliques sur le systéme. Sur le site de
Kermadoye, il apparait qu'une augmentation de la distribution des vitesses se traduit par une
augmentation du nombre de zones ou 1’eau circule plus lentement, expliquant ainsi les réactions de
dénitrification observées dans les forages a proximité de la zone de pompage. Seule cette hypothése
est compatible avec, simultanément, une augmentation de la concentration en radon dans 1’eau et
une diminution du rapport NOs/SO4> observée dans les forages des groupes II et III. La tendance
inverse mise en €vidence dans les eaux du groupe I peut étre expliquée par le stade trés avance

atteint par la réaction de dénitrification dans cette zone soumise directement aux effets du pompage.
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III. FORMULATION D’UN MODELE DE FLUX HYDRAULIQUES
DANS L’AQUIFERE : APPORT DES ACTIVITES VOLUMIQUES DU
RADON ET DES TENEURS EN SF¢ DES EAUX

L’intérét du SFs est 1ié en partie a son origine. Jusqu’a récemment, la source de ce gaz était
considérée comme purement anthropique. Cependant, des études ont montré que certaines roches
comme les granites pouvaient produire une quantité non négligeable de ce gaz. Le SF et le **’Rn
sont donc deux gaz produits par la roche. Leur principale différence tient au caractére radioactif du
radon qui se désintégre rapidement avec le temps. Il est donc envisageable que le SF¢ s’accumule de
maniére plus conséquente dans les zones peu perméables de 1’aquifére, telles que la matrice
rocheuse. Dans ce cas, ce gaz peut étre un bon indicateur des échanges hydrauliques entre les zones

trés perméables et peu perméables de 1’aquifere.

II1.1. Origine du SF;

I1I.1.1. Concentration en SF¢ dans P’air atmosphérique: une origine

anthropique.

L’ hexafluorure de soufre (SFs) est un gaz incolore, inodore et chimiquement inerte. Le SF¢ est
non toxique pour I’homme et ne contient aucun polluant nocif. Cependant, en raison de son temps
de résidence atmosphérique important (3200 ans), de son classement comme gaz a effet de serre et

eéme

de sa rapide accumulation dans la deuxiéme moiti¢ du XX siecle, il a été inclus dans le protocole
de Kyoto de 1997 pour la protection du climat. De nos jours, les principales émissions
atmosphériques sont dues a son utilisation dans les équipements a haute tension et a la production
de magnésium. Ce composé ne semble affecté par aucun processus tant chimique que biologique et
est donc susceptible de résider longtemps dans 1’atmosphére et I’hydrosphére (INRS, 2000). La

Figure V.8 présente 1’évolution de la concentration atmosphérique en SF¢ depuis 1930.

En accord avec la loi de Henry, les eaux de pluie sont généralement en équilibre avec la
concentration atmosphérique en SFe. La concentration en SF¢ des eaux souterraines dépend donc

des variations de celle de I’atmospheére et de la température de I’eau de recharge de I’aquifére.
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Figure V.8 : Evolution de la concentration dans 1’air atmosphérique du SF6

La teneur en SF des eaux souterraines peut donc théoriquement étre utilisée comme un outil de
datation des eaux. La méthode consiste a recalculer la concentration théorique en SF¢ dans ’air au

moment de la recharge de I’aquifére, a partir de celle mesurée dans 1’eau prélevée dans les forages.

III.1.2. Concentration en SF; dans les eaux souterraines: une origine

anthropique et géologique ?

Des ¢études récentes (Harnisch et Eisenhauer, 1998; Harnisch et al., 2000) ont démontré que la
concentration en SF¢ dans les eaux souterraines pouvait également avoir une origine géologique. En
effet, la plupart des roches et minéraux ont des concentrations importantes en certains gaz (CO,,
CO, He, Ar, Hy, Ny, CH4), ces gaz étant piégés dans les inclusions fluides des minéraux. Les
concentrations peuvent étre extrémement variées et dépendent de la composition chimique et de la

nature géologique de la roche.

Harnisch et Einsenhauer (1998) et Harnisch et al., (2000) ont mis en évidence que la présence de
SF¢ est limitée a la fluorite et aux granites, roches dans lesquelles ce minéral accessoire existe avec
une proportion en masse d’environ 0,1%. Ils ont mesuré la concentration en SFe de différentes

roches et ont déterminé qu’elle varie entre 0,2 et 45 ppt dans les roches granitiques.
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Si la présence de SF¢ dans certaines roches a été mise en évidence, son mécanisme de formation
souléve encore de nombreuses interrogations. Kranz, (1966) a émis 1’hypothese que des composés
fluorocarbonés pourraient étre produits dans des fluorites par réaction de la fluorine avec de la
maticre organique. Il suggere que I’énergie nécessaire a cette réaction pourrait €tre fournie par celle
des particules émises lors de la décroissance radioactive de I’uranium, du thorium et de leurs
descendants. Toutefois, Harnisch et Einsenhauer (1998) n’ont pas mis en évidence de corrélation
entre la concentration en SF6 et la radioactivité d’un échantillon de roche. Néanmoins, s’ils
n’apportent pas d’éléments supplémentaires expliquant la formation de SF6 dans certains minéraux,
ils suggerent que le transfert de ce gaz, de la roche vers le milieu environnant, soit majoritairement
favorisé par la dissolution de la fluorite par I’eau et par la déstabilisation du réseau cristallin de cette

dernicre, sous I’effet des phénomenes de désintégration radioactive se déroulant dans la roche.

Ainsi, dans un aquifére en milieu granitique fracturé, le SF¢ dissous dans 1’eau proviendrait non
seulement d’un transfert entre 1’eau et I’atmosphere au moment de la recharge, mais également de la
roche encaissante de 1’aquifére. Dans le cas ou la teneur en SF6 est liée a celle de Iair
atmosphérique, la gamme des concentrations mesurées dans 1’eau varie entre 0,01 et 0,2 fmol.L™".
Théoriquement, plus la durée et la surface du contact entre 1’eau et la roche est important plus la
composante “géologique” en SF¢ de 1’eau est supposée étre grande. Ainsi, Harnisch et Einsenhauer
(1998) rapportent ils que des eaux souterraines sursaturées en SFg ont été¢ observées en Allemagne

et au Danemark avec des concentrations dépassant 80 fmol.L™.

II1.2. Concentration en SF¢ et activité volumique du radon

dans les eaux de I’aquifére de Ploemeur.

II1.2.1. Concentrations en SF¢; mesurées dans les eaux souterraines de Ploemeur

Le Tableau V.1 présente les concentrations en SFs mesurées dans I’eau de certains forages de
I’aquifére de Ploemeur par I’équipe du CAREN (Université de Rennes 1) entre janvier et juin 2006.
La méthode d’analyse est proche de celle utilisée pour les CFC avec une préconcentration initiale

de type purge-and-trap et une analyse en GC-ECD.
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Tableau V.1 : concentrations en SF6 mesurées dans [’eau de |’aquifére de Ploemeur.

Forage SFs Forage SFs

(fmol.L ™) (fmol.L ™)
B1 1,50.10° F28 4,08.10°
B3 1,60.10° F32 3,13.10°
F6 1,93.10° F34 3,75.10°
F9 1,51.10° F35 2,44.10°
F11 2,40.10° F37 3,61.10°
F13 4,70.10™ F38 3,22.10°
F17 2,35.10" mF1 1,92.10°
F19 1,19.10° mF2 1,73.10°
F21 5,62.10™ mF4 2,41.10°
F22 1,34.10° mF5 2,10.10°
F26 7,21.10"

La concentration en SF¢ dans 1’eau du site varie de 2,35.10'4 fmol.L"' dans le forage F17 a
4,08.10” fmol.L™" dans le forage F28. La concentration d’une eau de pluie actuellement en équilibre
avec Dair atmosphérique est d’environ 2,2.10” fmol.L". Par conséquent, les eaux de 6 forages ont
des concentrations en SF¢ proches de celle d’une eau de pluie actuelle (mF1, mF4, mF5, F6, F11 et
F35) et celles de 5 forages présentent un net exces en hexafluorure de soufre (F28, F32, F34, F37 et
F38).

II1.2.2. Consolidation du modéle hydrogéologique proposé : comparaison des

concentrations en SF¢et en 222Rn dans I’eau

La comparaison des concentrations en radon et en SF¢ mesurées dans 1’eau (Figure V.9) fait tout
d’abord ressortir un groupe d’eaux constitu¢ des forages localisés a proximité du pompage de
Kermadoye : F11, F28, F32, F34, F35, F37 et F38. Ces eaux, soumises a I’influence immédiate du
pompage, présentent de fortes concentrations en SFg, trés supérieures a celle d’une eau de pluie
actuelle pour les forages F28, F32, F34, F37 et F38. De plus, les activités volumiques du radon dans
les eaux de ce groupe sont relativement élevées, les concentrations étant supérieures a 670 Bq.L!

dans I’eau des forages F28, F32, F34 et F35.

Les forages superficiels (mF1, mF2, mF4 et mFS5) forment aussi un groupe distinct, avec des
concentrations en SF6 relativement proches de celle d’une eau de pluie actuelle et des activités

volumiques du radon relativement faibles et comprises entre 110 et 250 Bq.L™.

Pour les forages F9, F13, F19, F21 et F26, il semble que les concentrations en SF¢ et en radon
soient relativement bien corrélées (augmentation des concentrations), alors que dans I’eau des

forages présentant les activités volumiques en radon les plus ¢levées (F6, F17 et F22) aucune
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corrélation n’est notée avec la concentration en SF¢. Enfin, dans les autres forages du site de Stang-

er-Brune, B1 et B3, les concentrations en SF¢ et en radon varient peu et sont respectivement

d’environ 1,5.10 fmol.L™ et 625 Bq.L™".
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Figure V.9 : Concentration en SF6 en fonction de [’activité volumique du radon dans [’eau. La ligne rouge
en pointillés indique la concentration en SF6 d’'une eau de pluie actuelle en équilibre avec [’air
atmosphérique. Les concentrations en radon ont éte mesurées en avril 2005, a [’exception de celles des
forages Bl, B3 et F22, mesurées en décembre 2004.

Ayraud (2006) a proposé une estimation de 1’age apparent des eaux dans les différents forages du
site de Kermadoye a partir des concentrations en CFC-11, CFC-12, CFC-113 et CCls mesurées dans
I’eau. Ces ages permettent de recalculer la concentration théorique en SF¢ de 1’eau a 1’équilibre avec
I’air atmosphérique au moment de la recharge. Si l'origine du SF6 dissous dans l’eau est
uniquement atmosphérique, 1’écart entre les concentrations mesurées et calculées devrait étre
minime. Les résultats présentés dans le Tableau V.2 indiquent, qu’a I’exception du forage F17, tous
les forages ont une concentration en SFs supérieure a celle estimée a partir de I’age de I’eau. L’écart
est particulierement important pour les forages situ¢s a proximité de la zone de pompage (F11, F28,

F32, F34, F35, F37, F38, mF1, mF2, mF4 et mF5).
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Tableau V.2 : dges de l’eau dans les forages estimés par la méthode CFC, concentration en SF; mesurées
dans [’eau, concentration en SFy théorique calculée a partir de 1’dge de [’eau et écart entre concentrations
en SF6 mesurées et théoriques.

age del'eau  Concentration en SF g Concentration en SF ¢

Forage . . . A SF6
(en années) mesurée calculée

(fmol.L ™) (fmol.L ™) (fmol.L ™)

B1 24 1,50.10° 4,34.10* 1,07.10°
B3 23 1,60.10° 5,06.10™ 1,09.10°
F6 21 1,93.10° 5,78.10" 1,35.10°
F9 18 1,51.10° 7,95.10* 7,15.10"
F11 39 2,40.10° 7,20.10° 2,33.10°
F13 47 4,70.10™ 3,60.10° 4,34.10"
F19 20 1,19.10° 6,50.10™ 5,40.10"
F21 38 5,62.10™ 7,20.10° 4,90.10"
F22 32 1,34.10° 1,45.10™ 1,20.10°
F26 41 7,21.10™ 3,60.10° 6,85.10"
F28 21 4,08.10° 5,78.10" 3,50.10°
F32 25 3,13.10° 3,97.10" 2,73.10°
F34 18 3,75.10° 7,95.10™ 2,96.10°
F35 24 2,44.10° 4,34.10" 2,01.10°
F37 16 3,61.10° 9,03.10* 2,71.10°
F38 38 3,22.10° 7,20.10° 3,15.10°
mF1 22 1,92.10° 5,42.10% 1,38.10°
mF2 27 1,73.10° 2,89.10™ 1,44.10°
mF4 24 2,41.10° 4,34.10* 1,98.10°
mF5 21 2,10.10° 5,78.10" 1,52.10°
F17 21 2,35.10™ 5,78.10" -3,43.10™

L’influence de la nature de la roche encaissante de 1’aquifére sur la concentration en SF¢ de 1’eau
est indéniable puisque la majorit¢ des eaux des forages du site ont des concentrations treés

supérieures a celle apportées uniquement par dissolution du SFs atmosphérique.

Aucune relation entre la concentration en SF¢ et 1’activité volumique du radon dans I’eau
n’apparait distinctement dans ’aquifére de Ploemeur. Si une corrélation semble exister entre
I’augmentation de ces deux gaz dans 1’eau d’un nombre restreint de forages (F9, F13, F19, F21 et
F26), celle-ci n’est pas vérifiée dans 1’ensemble des eaux souterraines. En revanche, les
concentrations en SFg élevées mesurées dans les forages du site de Kermadoye, en particulier pour
ceux soumis & un débit de pompage important, semblent confirmer le modele hydrogéologique
proposé précédemment lors de 1’étude des concentrations en nitrates, sulfates et radon des eaux. En
effet, I’apport d’une eau, enrichie en SF¢ et issue des zones moins perméables de 1’aquifere, au flux
d’eau circulant dans le réseau de fractures principal, parait étre confirmé par les concentrations en

SF¢ mesurées a Kermadoye.

Comme I’illustre la Figure V.10, I’eau contenue dans les zones moins perméables de 1’aquifere est

susceptible d’étre enrichie en SF¢ et en radon par rapport a celle circulant dans le réseau de fracture
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trés perméable. En effet, comme pour le radon, plus le rapport entre la surface de roche exhalant le
gaz et le volume d’eau disponible est grand, plus la concentration de ce gaz dans I’eau est élevée.
Par conséquent, plus la perméabilité d’un milieu est faible, plus la concentration est élevée. De plus,
contrairement au radon, le SF6 ne se désintegre pas avec le temps : il est donc susceptible de

s’accumuler de maniére plus conséquente.

Matrice .
rocheuse Réseau de
fractures
principal

Réseau de
fractures
secondaire

N

\

Figure V.10 : Représentation schématique de l'influence de I’épaisseur des fractures sur les concentration
en SFys et “’Rn dans [’eau.

Les concentrations en SF¢ mesurées dans 1’eau sont donc en mesure de fournir des renseignements

précieux sur les échanges hydrauliques entre les zones perméables et peu perméables de 1’aquifére.

En effet, si ’on suppose un flux en SF¢ de la roche vers I’eau constant dans 1’aquifére, une
augmentation des flux hydrauliques dans les fractures entrainerait théoriquement une diminution de
la concentration en SF4 dans 1’eau. En revanche, si I’augmentation des flux hydrauliques se traduit
par une contribution plus importante de zones moins perméables, il est possible d’accroitre la teneur
en SFe dans I’eau des forages. A Kermadoye, la sursaturation élevée en SFs des forages situés dans
le périmetre d’influence immédiat du pompage laisse supposer une contribution des zones moins

perméables de I’aquifére, caractérisées par des eaux enrichies en SF¢. Pour les forages influencés
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directement par le pompage, une modification des flux hydrauliques provoquerait une sollicitation
plus importante de la matrice avec comme conséquence une augmentation de la concentration en

SF¢ dans 1’eau des fractures perméables.

Ces observations tendent a confirmer les résultats obtenus lors de la caractérisation des activités
volumiques du radon dans les eaux de Kermadoye, en conditions de flux influencées par le

pompage, et de Stang-er-Brune, en conditions de flux naturelles.

IV. PROPOSITION D’UN MODELE DE FONCTIONNEMENT
HYDROCHIMIQUE DE L’AQUIFERE DE PLOEMEUR : APPORT DE
LA CHIMIE DES EAUX ET DU RADON-222

Dans le chapitre 1V, les activités volumiques en radon obtenues par 1’utilisation d’un modele
assimilant le réseau de fractures a une unique fracture ont ét¢ globalement proches de celles
mesurées dans les eaux souterraines de I’aquifere de Ploemeur. Ces résultats indiquent que les
circulations hydrauliques dans 1’aquifere pouvaient €tre limitées essentiellement aux fractures tres
perméables de la roche. Cependant, certains écarts de concentrations observés pour certains forages
et les résultats obtenus lors des essais de pompages réalisés a Stang-er-Brune permettent d’émettre
I’hypothese qu'un flux hydraulique existe également entre les zones moins perméables de la roche
et le réseau de fractures principal. Le modele conceptuel proposé dans le chapitre IV (§1.2.3.2)
consiste a considérer I’aquifere sous la forme d’un systeme a perméabilités multiples (le réseau de
fracture, a perméabilité¢ élevée et la matrice rocheuse, a faible perméabilité). Selon ce modele, le
"réseau de fractures" serait constitu¢ des zones d’écoulement d’eau préférentielles dans les
fractures, alors que sous la dénomination "matrice rocheuse", seraient regroupés a la fois la roche
mere non fracturée, les surfaces des fractures principales, ainsi qu’éventuellement des réseaux de
fractures secondaires de plus faible perméabilité. Des échanges hydrauliques seraient susceptibles
d’exister entre ces différents compartiments. Le modele conceptuel proposé est illustré par la Figure

V.11.

Comme nous ’avons indiqué auparavant, les résultats obtenus par Tarits et al. (2006), lors de
I’é¢tude de la chimie des eaux souterraines de Kermadoye, leur ont permis de formuler deux
hypothéses pour expliquer I’évolution chimique de 1’aquifére, suite au début de son exploitation. (1)

Soit la dénitrification observée est liée a une diminution de la vitesse de circulation de 1’eau
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engendrée par une augmentation du flux hydraulique sous I’effet du pompage, cette augmentation
ayant pour effet de modifier la distribution des vitesses dans cette zone de 1’aquifere par
I’accroissement du nombre de zones ou ’eau circule plus lentement. (2) Soit le pompage provoque
I’augmentation de la vitesse de I’eau dans les fractures, sans que les zones de circulation dans

I’aquifére soient modifiées.

Les eaux de la matrice seraient alors susceptibles de présenter un stade de dénitrification plus
avancée que celle circulant dans le réseau de fractures principal. De plus, dans le paragraphe 1.2.3.2
du chapitre 1V, il a été estimé que 1’eau de la "matrice rocheuse" serait enrichie en radon. La
comparaison des concentrations en nitrates, sulfates et radon indiquerait que, sous ’effet du
pompage, un flux hydraulique important existe a Kermadoye entre les zones peu perméables de
I’aquifere et les fractures trés perméables. Cependant, a Stang-er-Brune, en condition de flux
hydrauliques naturels, aucune relation particuliére entre ces ¢léments n’apparait et ne permet de

préciser les relations existant entre la matrice rocheuse et les fractures.

La comparaison des résultats obtenus, lors de la caractérisation des concentrations en SF¢ et de
I’activité volumique du radon dans I’eau de 1’aquifere, renforce I’hypothése d’une redistribution des
vitesses dans 1’aquifére, en réaction a ’augmentation des flux hydrauliques imposée par le pompage
a Kermadoye. De plus, les concentrations en SFs mesurées dans les eaux de Stang-er-Brune
appuient I’hypothése d’une contribution de la matrice. En effet, les concentrations théoriques en SFg
de ces eaux, calculées a ’aide des ages estimés de ces derni¢res, montrent un enrichissement
probablement lié¢ a une origine géologique du SFs. Un flux hydraulique entre la matrice rocheuse et
le réseau de fractures existerait donc également dans les zones de 1’aquifére qui ne sont pas
soumises aux effets d’un pompage, ce flux augmentant les concentrations en radon et en SF¢ de

I’eau circulant dans les fractures de ces sites.

Afin de vérifier cette hypothése, de nouveaux essais de pompages pourraient étre envisagés sur le
site de Stang-er-Brune. En effet, nous devrions alors pouvoir observer, a partir de nouvelles
mesures simultanées, 1’évolution des concentrations en nitrates, SF¢ et radon dans 1’eau, au cours
d’un pompage. Cette expérimentation sur un site, dont les flux ne sont pas influencés par le
pompage de Kermadoye, permettrait ainsi de valider I’hypothése de I’influence, sur la composition
de I’eau des forages, d’une eau enrichie en SFg et en radon et présentant une dénitrification

importante.
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Conclusion genérale

La préservation des ressources en eaux souterraines et la prospection de nouveaux réservoirs
pouvant étre exploités sont I’un des enjeux scientifiques majeurs actuels. Dans cette perspective, les
réserves en eaux contenues dans les milieux peu perméables et fracturés sont ['une des voies de
recherche explorées. Cependant, le fonctionnement de tels systémes est encore mal connu. Il
devient alors essentiel de bien connaitre les mécanismes qui gouvernent les flux et la chimie de ce

type de réservoir, pour une meilleure maitrise de la gestion de ces ressources.

L’objectif de ce travail de these était de déterminer si le radon-222 pouvait étre utilisé en tant
qu’outil permettant d’accroitre la compréhension des mécanismes controlant les flux et la chimie de
I’eau dans un systeme aquifere en milieu fracturé de socle. Le site choisi pour cette étude est
localis¢ a Ploemeur (Morbihan) et fait partie des zones de la Bretagne ou des ressources en eaux
souterraines importantes ont été découvertes dans des roches granitiques et dans lesquelles des puits

profonds ont €té mis en exploitation.

\

La méthodologie mise en ceuvre a tout d’abord consisté a mesurer, a différentes périodes, la
concentration en radon dans 1’eau a plusieurs profondeurs dans les forages du site étudié. Apres
avoir déterminé les parameétres qui contrdlent 1’activité volumique de ce gaz dans I’eau, I’estimation
de leurs valeurs a été réalisée. Une fois cette étape accomplie, nous avons tenté de modéliser les

activités volumiques du radon dans les eaux souterraines de I’aquifeére de Ploemeur.

Les résultats obtenus au cours de cette thése ont concerné, dans un premier temps, la
caractérisation des concentrations en radon dans I’aquifére. Les activités volumiques du radon,
mesurées au cours des campagnes de mesures réalisées, sont fortement variables dans les eaux
souterraines. La gamme mesurée s’étend, en effet, de quelques Bq.L™' a 1500 Bq.L", avec des
variations, significativement importantes, en fonction de la profondeur, mais également entre les
forages du site. Ainsi, de grands contrastes d’activités volumiques du radon ont été mis en évidence
dans I’eau de forages séparés par de tres faibles distances, avec des écarts de concentration parfois

supérieurs a 500 Bq.L™, entre des forages distants de quelques dizaines de métres.
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Cette ¢tude a également permis de déterminer que ’activité volumique du radon dans I’eau
dépend de plusieurs facteurs : les caractéristiques lithologiques et géochimiques de la roche en
contact avec l’eau, les propriétés hydrauliques du réseau de fractures principal, les échanges
hydrauliques entre les zones peu perméables de 1’aquifére (matrice rocheuse) et le réseau de

fractures.

L’influence de la lithologie et de la géochimie des roches a été étudiée lors de la caractérisation
du terme source en radon. Celle-ci a été réalisée en mesurant la concentration en radium-226 et le

flux d’exhalation du radon des roches du site.

L’activité massique en radium-226 de la roche varie suivant la lithologie et peut atteindre des
valeurs élevées. Ainsi, la gamme de concentration en radium mesurée dans les micaschistes s’étend
de 50 a4 93 Bq.kg" avec une moyenne de 77 Bq.kg™. Les activités massiques du radium, mesurées
dans le granite du forage de Stang-er-Brune, sont comprises entre 136 et 227 Bq.kg' avec une
moyenne de 190 Bq.kg™', alors que celles mesurées dans celui du Couregant varient entre 73 et
178 Bq.kg™ avec une moyenne de 130 Bq.kg™'. Sur I’ensemble des échantillons granitiques des

deux forages, la moyenne des concentrations en radium mesurées est de 156 Bq.kg™.

Le flux d’exhalation du radon a ét¢ mesuré sur six échantillons de roche du site de Stang-er-
Brune. Nous avons sélectionné deux échantillons de micaschistes et quatre de granite afin de
disposer des lithologies représentatives des différents états de fracturation et d’altération des roches.
Les flux d’exhalation mesurés sur les micaschistes sont de 0,5 et 0,9 mBq.m'z.s'1 et ceux mesurés
sur les échantillons de granite sont compris entre 0,5 et 1,3 mBq.m™.s". Comparés a la gamme de
flux d’exhalation du radon des granites disponible dans la littérature (0,08 4 9 mBq.m™s™), les flux
mesurés peuvent étre considérés comme faibles, malgré des concentrations en radium des roches
élevées. Le flux le plus élevé (1,3 mBq.m™.s™) a été mesuré sur un échantillon prélevé a une
profondeur correspondant a une zone intensément fracturée. Il présente des traces d’oxydation et

d’altération importantes, probablement liées a la circulation d’eau dans les fractures.

Bien que ces valeurs de flux soient peu élevées, il semblerait que celles-ci suffisent a
expliquer les activités volumiques du radon dans les eaux souterraines de Ploemeur. En effet, nous
avons ¢tudié I'influence des propriétés hydrauliques des fractures en appliquant avec succes le
modele de Nelson et al. (1983) qui simplifie la géométrie du réseau de fractures. Ce modéele permet
de calculer la concentration en radon dans 1’eau en assimilant ce réseau a une fracture unique

possédant des propriétés hydrauliques équivalentes. Si les résultats obtenus sont satisfaisants a
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premicre vue, des écarts significatifs apparaissent, pour certains forages, entre les activités
volumiques du radon mesurées et celles calculées en utilisant le modele. De plus, les tests de
pompages, réalisés sur 1’un des sites étudiés, ont permis de montrer que le systeéme hydrogéologique
de Ploemeur ne peut étre uniquement réduit au réseau de fractures, et que 1’eau contenue dans les
pores des parties non altérées de la roche doit aussi €tre prise en compte. En effet, ’hypothese
formulée dans ce travail implique I’existence de flux hydrauliques entre la matrice rocheuse peu
perméable et les fractures trés perméables. L’apport d’une eau provenant de la matrice permettrait
d’expliquer, d’une part, les augmentations apparues aprés un pompage ponctuel important, et,
d’autre part, les écarts observés dans certains forages entre les activités mesurées et celles calculées

en utilisant un mod¢le de fracture unique.

Ces résultats ont ainsi permis de distinguer deux mécanismes qui contrdlent les concentrations
en radon dans I’eau de I’aquifére granitique fracturé de Ploemeur. (1) Le flux hydraulique dans les
fractures, gouverné par les propriétés géométriques de celles-ci — les résultats de la modélisation
des activités volumiques du radon dans 1I’eau semblent indiquer que 1’épaisseur des fractures est
I’un des paramétres qui détermine fortement la concentration en radon. En effet, Les activités
volumiques les plus élevées ont été mesurées dans les zones peu perméables de 1’aquifére (forage
F22: 1597 Bq.L™"). Dans ces forages, I’eau circule lentement dans des fractures de faible épaisseur.
En revanche, les concentrations les plus basses ont été mises en évidence dans les forages treés
perméables caractérisés par des épaisseurs de fracture importantes (forage F19 : 125 Bq.L'h). 2)
Les échanges hydrauliques matrice/fracture — la nette augmentation de la concentration en radon
dans I’eau, apres avoir exercé un pompage important dans un forage, permet d’émettre 1’hypothese
d’échanges hydrauliques entre la matrice rocheuse et le réseau de fractures. Toutefois, il est encore

difficile de pouvoir apprécier le role de 1’eau contenue dans la matrice en conditions naturelles.

Des informations fournies par des traceurs supplémentaires (rapport NO3/SO> et
concentrations en SFg dans 1’eau) tendent a confirmer le modéle conceptuel de fonctionnement de
I’aquifére de Ploemeur que nous avons proposé¢ a partir de la modélisation des activités volumiques
du radon dans I’eau. Une eau issue des zones peu perméables de I’aquifére (constituées de la
matrice rocheuse non altérée caractérisée par une faible porosité et des fractures de faible épaisseur)
alimenterait le réseau de fractures trés perméables. Cette eau, de par les propriétés hydrauliques de
la roche, serait enrichie en radon et en SFs et soumise a une dénitrification beaucoup plus
importante que 1’eau circulant rapidement dans le réseau de fractures principal. Selon les zones de

I’aquifére et les conditions hydrogéologiques, le flux hydraulique entre la matrice rocheuse peu
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perméable et le réseau de fractures serait plus ou moins important. Les écarts de concentrations,
observés lors de la modélisation de I’activité volumique du radon dans 1’eau en utilisant un modéle

réduisant la définition de I’aquifere aux zones trés perméables, trouveraient ainsi une explication.

Ces résultats encouragent 1’utilisation du radon comme traceur des flux hydrauliques dans les
aquiféres fracturés, que ce soit dans le réseau de fractures principal ou entre les zones de
perméabilités différentes. Cependant, ils suggerent également que, pour caractériser 1’apport d’eau
des zones peu perméables de 1’aquifére, un travail plus complet de comparaison des concentrations
en radon avec celles d’autres traceurs mesurés simultanément, telles que le SF¢ ou les nitrates,

constituerait une piste intéressante a suivre, afin d’aboutir a des conclusions plus élaborées.

Afin d’approfondir le travail réalis¢é dans le cadre de cette thése, il est indispensable de

. r1: . coss 222
poursuivre la modélisation des activités en

Rn des eaux souterraines. En effet, une interrogation
subsiste sur la capacité du modele a fracture unique a étre appliqué a d’autres sites localisés en
milieu fracturé, d’autres études ayant montré une absence de corrélation entre la transmissivité de
I’aquifére et la concentration en radon-222 dans les eaux souterraines de certains sites en milieu
fracturé (Wood et al., 2004 ; Rumbaugh, 1983). 1l serait intéressant de mesurer 1’activité volumique
du radon dans I’eau d’autres sites en milieu fracturé, par exemple, ceux étudiés par les équipes du

CAREN (Hanvec, Betton ou Naizin), afin de vérifier si la modélisation de ces systémes sous la

forme d’une fracture unique donne des résultats similaires a ceux obtenus a Ploemeur.

11 reste également & mieux caractériser le terme source du **’Rn des roches sur I’ensemble du site
de Ploemeur. En effet, des incertitudes subsistent quant a la représentativité¢ de la valeur de flux
d’exhalation du radon des roches retenue lors de 1’application du mode¢le de Nelson et al. (1983)
pour I’ensemble de 1’aquifére. Afin de consolider les résultats obtenus dans cette étude, de
nouvelles mesures des flux d’exhalation sont a envisager sur d’autres €chantillons de roches
prélevés dans le forage B1 du site de Stang-er-Brune. En outre, pour caractériser le flux
d’exhalation du radon des roches du site de Kermadoye, il serait nécessaire de pouvoir disposer
d’échantillons de roches représentatifs de la lithologie de cette partie de 1’aquifére. Néanmoins, ce
point nécessite la réalisation d’un nouveau forage carotté¢ dans ce secteur, ce projet n’étant pas

envisageé a ce jour.

Enfin, I’étude des flux hydrauliques entre la matrice rocheuse et le réseau de fractures nécessite

d’étre approfondie afin de préciser les conclusions énoncées au chapitre V. Dans cet objectif, des
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essais de pompage complémentaires peuvent tre envisagés sur le site de Stang-er-Brune. A 1’aide
des résultats de ces expérimentations, il serait possible d’améliorer la caractérisation de la phase de
réaction du systéme. De plus, la mesure conjointe, au cours de ces pompages, des concentrations en
*2’Rn et SF4 dans 1’eau permettrait d’accroitre la compréhension des échanges, entre la matrice et le

réseau de fractures, des éléments dissous dans 1’eau.
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ANNEXE 1 : ANALYSE MINERALOGIQUE DES ROCHES DU SITE DE
PLOEMEUR

Al.1. Echantillons de roches

Figure A-1 : Localisation des forages carottés

Les échantillons de roche étudiés proviennent des carottes extraites des forages Bl (Stang-er-

FONTAINE

fiawo
Etaﬂgd-e j}l— +iw N +
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Brune) et D2 (Le Couregant) (figure A-1).

Des lames minces ont été réalisées dans 6 échantillons de roches extraits des forages B2 et D2 a

différentes profondeurs (Tableau A-1).
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Tableau A-1 : Références et profondeurs des échantillons de roches étudiés.

Carotte Echantillon Profondeur

(m)

D2 (Le Couregant) C4-4 11
B1 (Stang-Er-Brune) C5-13 26,5
C13-7 48

C17-9 60

C20-19 69

C23-20 79

Parmi ces 6 échantillons, 5 sont présentés comme des granites et 1 comme des micaschistes

(figure A-2).

Figure A-2 : Photos des échantillons de roches étudiés.
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Al.2. Echantillon C4-4

Lame 4B2 : lumiere naturelle (x 25) et lumiére polarisée (x 25)

Inventaire minéralogique :

Leucogranite Texture grenue -Grands cristaux

Muscovite, Biotite :

e Muscovites dominantes non orientées

* Biotites plus petites, toutes transformées en chlorite
Feldspaths potassiques, plagioclases :
Lame mince 4B1, ¢ Plagioclases > Feldspaths potassiques :

découpée dans la * Plagioclases abondants certains altérés au centre, d’autres fissurés a macles décalées

partie « oxydée » | Quartz :

*  Grands cristaux en remplissage
Minéraux accessoires :

e Zircons

¢ Apatites abondantes

Lame mince 4B2,
découpée dans la e Idem

partie « non Feldspaths potassiques plus altérés
oxydée »
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A1.3. Echantillon C5-13

Vue macroscopique 7 Vue microscopique : lumicre naturelle (x 25)
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Inventaire minéralogique :

« Micaschistes » :
Ortho/para-gneiss

Texture trés fine, structure mylonitique,
Lits a orientation perpendiculaire par rapport a la direction de prélévement

Porosite :

- Certains pores sont
ouverts, a bords francs
sans dépots et connectés
les uns aux autres

- Certains pores sont
colmatés (silice ?)

- Certains pores sont de
grandes dimensions
ouverts avec des dépots
légers d’hydroxydes.

Lits de Biotite-muscovite :

* Biotites dominantes trés orientées, trés colorées (==> roche
métamorphique dérivée d’un granite + déformation dans granite encore
chaud (T > 400 °C))

Lits de quartz-F-K :

* Quartz en petits cristaux (recristallisations)

» Trés grosses orthoses, certaines altérées en bordure (texture oeillée)

(==> zone de cisaillement)

Minéraux accessoires :
» Zircons dans biotite - Opaques ( ?)

Vue en lumicre naturelle (x 25)
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Al.4. Echantillon C13-7

Inventaire minéralogique :

Granite orienté

Texture grenue hétérogéne
Grands et petits cristaux

7al : lame mince
découpée dans la partie
« non oxydée »

Grands cristaux :
*  Muscovites dominantes
* Biotites peu abondantes mais toutes transformées en chlorite
(Couloir de déformation marqué par les micas.
* Aucune biotite saine ==> foliation, roche pas déformée a

chaud)
Petits cristaux :
*  Quartz

» Feldspaths potassiques
*  Quelques muscovites
» petits cristaux de quartz et Feldspaths potassiques marquent
une recristallisation suite au début de déformation
Minéraux accessoires :
* Apatites
» Trés peu de zircons (parce que trés peu de biotites ?)

7a2 : lame mince
découpée dans la partie
« oxydée »

Présence de pores
ouverts

e Idem
*  Minéraux plus altérés
*  Hydroxydes
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7al : lumicre naturelle (x 65) 7al : lumicre polarisée (x 65)
& XN \‘ a7 i 7
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A1l.5. Echantillon C17-9

Annexes

Inventaire minéralogique :

Granite orienté
Ressemble beaucoup a B2C13

Texture grenue hétérogéne
Grands et petits cristaux

9a = lame mince découpée dans la partie
« non oxydée »

Grands cristaux :
* Muscovites dominantes
* Biotites bien présentes et saines
* Grands F-K fissurés et un peu + altérés
que lame 9b
Petits cristaux :
* Quartz (début de recristallisation de
certains individus)
Mx accessoires :
* Zircons abondants
* Apatites

9b = lame mince découpée dans la partie
« oxydée »

* Idem
» Plagioclases maclés fissurés

9a : lumiére polarisée (x 25

.
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A1.6. Echantillon C20-19

Inventaire minéralogique :

Granite orienté Texture grenue hétérogéne
Granite écrasé en voie de mylonitisation Grands et petits cristaux

Grands cristaux :
* Trés grands cristaux de Muscovite
* Grands F-K (perthites)
* Plagioclases
o Petits cristaux :
¢ Biotites + altérations
* Quartz
¢ Muscovite
Mx accessoires :
e Zircons abondants dans biotites
» Apatites
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19A2 : lumiére naturelle (x 25)
T ¥ T 7 i&t
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A1l.7. Echantillon C23-20

Annexes

Inventaire minéralogique :

Granite orienté

(granites crustaux/croiite fondue remontée)

Texture grenue

Biotites rares = Fe pauvre (==> trés alumino/K)

Grands cristaux .
e Muscovite trés abondante
e F-K
* Plagioclases
Petits cristaux :
¢ Biotites/ Muscovite
* Plagioclases
* Quartz
Minéraux accessoires :
e Zircons
* Apatites + inclusions (?)
* hydroxydes
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20B : lumiere naturelle (x 25)

Détail de B2C23 20B : Apatite — lumiére naturelle (x 65

Détail de B2C5#13 : Zircon

lumiére naturelle (x 65

lumiére
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ANNEXE 2 : METHODE DE MESURE DU RADON DANS L’EAU EN
UTILISANT UNE CHAMBRE D’IONISATION

A2.1. Fonctionnement de l1a chambre d’ionisation

Une chambre d’ionisation se compose schématiquement de deux électrodes, entre lesquelles est
¢tabli un champ ¢lectrique. Lorsqu’un mélange gazeux contenant du radon traverse le volume actif
de la chambre, les particules o accompagnant la désintégration du radon et de ces descendants
ionisent le gaz. Les électrons et les ions ainsi formés sont entrainés par le champ électrique et se
dirigent vers 1’'une ou 1’autre des électrodes selon le signe de leur charge. Un courant d’ionisation
peut alors étre détecté. Lorsque 1’air mis en circulation a travers la chambre est préalablement filtré
(élimination des descendants solides du radon), le signal est proportionnel a 1’activité volumique en

radon.

A2.2. Principe de la mesure du radon dans ’eau en utilisant
une chambre d’ionisation couplée a un systéme de dégazage

du radon dissous dans ’eau.

L’eau a analyser est échantillonnée et placée dans la fiole de dégazage. La pompe est alors mise
en route, I’air présent dans le circuit est mis en circulation et permet, par bullage forcé, le dégazage
du radon dissous dans I’eau. La chambre d’ionisation suit I’évolution de la concentration de radon

dans I’air du systéme.

La concentration en radon mesurée en fonction du temps (figure A2-1) décrit tout d’abord une
augmentation progressive, qui correspond au dégazage du radon contenu dans I’échantillon d’eau.
Puis la concentration en radon se stabilise et atteint un palier. La concentration en radon dans 1’air
du systéme est calculée a partir de la valeur du palier de concentration, qui correspond a la moyenne
des concentrations en radon dans 1’air mesurées pendant la durée du palier. L’activité volumique du
radon dans I’eau échantillonnée est déduite de la concentration mesurée dans ’air apres application

de deux corrections.
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Figure A-V.12 : Exemple de graphique donnant I’évolution de la concentration de radon dans [’air du
systeme.

A2.3. Expression des résultats :

L’activité volumique de radon dans I’eau échantillonnée, Av., est déduite de celle de I’air, Av,

apres I’application de deux corrections :
- la premiere est liée aux volumes de 1’échantillon V. et du systeéme Vi

- la seconde est liée a la solubilit¢ du radon dans 1’eau qui est une fonction inverse de la

température.

Ainsi, la quantité de radon resté¢ dissous dans I’eau apres le dégazage est exprimée par le

coefficient a.
A T’état initial, lors du prélévement d’eau, 1’activité totale du radon Ai dans le systéme est égale
a:

A =Avy, +Av{VSV VE}(V -v.)

N e
N
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Avec
Av. [Dactivité volumique du radon dans I’eau au moment du prélévement (Bq.m™)
V. le volume d’eau prélevé (m?)

Av, [Dactivité¢ volumique du radon dans I’air du systéme avant 1’injection d’eau dans la fiole de

dégazage (Bq.m™)

Vs le volume du systéme (m’)

Comme Ve<<Vs, ona: Vs ;Ve =1,
D’ou: A =4avV,+A4v, (V. -V,)

Apres bullage, le radon se répartit entre les deux phases eau et air, ’activité totale de radon Ag

s’exprime selon :
A, = AV, + AV, =V, + A, (V. =V)
Avec :
Av T’activité volumique du radon dans I’eau a I’équilibre (Bq.m™)

Av®  Pactivité volumique du radon dans I’air du systéme a I’équilibre (Bq.m™)

La conservation de 1’activité de radon entre I’état initial et I’état d’équilibre final permet d’écrire :
Av Y, + Av,(V, =V,) = AvV, + AV =V, )+ Av,(V, = V,)

D’ou:

eq —
Av, = Av* Av, + .=V
Ave? vV

e

Le rapport Av."/Av représente le coefficient de partage du radon entre ’eau et I’air, ou

coefficient de Bunsen o qui caractérise I’état d’équilibre de Henry pour une température donnée. Ce
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coefficient est une fonction décroissante de la température du liquide, 7' (°C). Dans le cas de I’eau,

il peut s’exprimer par la relation empirique de Meyer :

a =0.105 +0,403.exp(~ 0,0502.7)

L’activité volumique du radon dans ’eau, Av. (Bq.L™), est donnée par la relation suivante :

Aye:qu[a+(Vs-Ve)}x[ L]

v, 1000

Dans le cadre de notre étude, le volume total du systéme, Vs (m’), correspond au volume de la
chambre d’ionisation AlphaGUARD® et de I’AquaKIT® (fiole de dégazage, fiole de garde, pompe,

flexibles de connexion et chambre d’ionisation), soit au total 1,122. 107 m>.
Le volume d’eau prélevé, V, (m’), est de 1.10% m’.
L’activité volumique du radon dans I’air du systéme a I’équilibre est donnée par la relation :
Avt = Av—Av,
Avec :

., . , .. . 3
Av Tactivité volumique du radon mesurée avec la chambre d’ionisation (Bq.m™)

Av, lactivité volumique du radon dans I’air du systeme avant I’injection d’eau dans la fiole de

dégazage (Bq.m™)

L’activité volumique du radon dans I’eau, 4v, (Bq L") est donnée par la relation :

v, = (Av—Av,) (1022 +a)
1000

A2.4. Calcul d’incertitude

Les variables Av, V., Ao, Vs et V. sont considérées comme indépendantes.

La variance sur I’activité volumique ponctuelle du radon ’eau, s’écrit alors, d’apres la norme

NF ENV 13005, comme suit :
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2 2 2
var(4,,) = (OA_,,@J Var(A,i" ) + (0(;4_0,/@] var(a) + (‘9(;4_1):/@] var(D)

eq
04,
Ou var(i) est la variance sur la grandeur i considérée.

vy
v

e

D=—-1

L’incertitude type sur 1’activité volumique du radon dans I’eau au moment de 1’échantillonnage,

u, ,estdonnée par la relation :

u, = w/var‘AVe )

L’incertitude ¢élargie sur [Dactivité volumique du radon dans I’eau au moment de

I’échantillonnage, U, , avec un facteur d’¢largissement k, est donnée par la relation :
v, =ku,

Avec k compris entre 1 et 3.
Pour un niveau de confiance de 95 %, k est égal a 2.

Dans I’hypothese ou Av,, I’activité volumique du radon dans 1’air du circuit avant injection de
I’eau est négligeable, la variance sur I’activité volumique du radon dans I’eau au moment du
comptage, s’écrit, d’apres la norme NF ENV 13005 (AFNOR, 1999), comme suit :

var(4, )= (%j varl4, )+ [";i] var(a) + (%j var(D)

y a

i vl )= | el e ol

Avec, var(D) = [VLJZ var(V, )+[ ; ]2 var(V,)
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ANNEXE 3 : METHODE DE MESURE DU RADON DANS L’EAU EN
UTILISANT UNE FIOLE SCINTILLANTE : METHODE “COTON”

A3.1. Principe de la mesure par scintillation :

Une particule a traversant un scintillateur tel que le sulfure de zinc excite les molécules
rencontrées. Le retour a 1’état stable des molécules excitées se fait par émission de photons. Cette
émission a lieu vers 450 nm pour ZnS(Ag), ’activation a I’argent accordant le spectre d’émission
du sulfure de zinc avec la sensibilité spectrale des photomultiplicateurs. Les photons produits par le
milieu scintillant sont alors détectés puis convertis en électrons qui sont multipliés pour obtenir un
signal amplifié. Aprés étalonnage du systéme de mesure, le comptage de ces photons permet de
connaitre le nombre de particules a émises et ainsi de quantifier la proportion de radionucléides

présents.

A3.2. Principe de la mesure du radon dans ’eau en utilisant

une fiole scintillante :

Une fiole scintillante est un flacon en verre hermétiquement fermé, de géométrie et de volume
définis. La surface interne de la fiole, a I’exception du fond, est recouverte de sulfure de zinc activé
a I’argent (ZnS(Ag)). Une prise d’essai de volume connu (1 a 2 cm’) d’eau a analyser est prélevée a
I’aide d’une seringue. Une fiole scintillante, possédant un bouchon avec un coton hydrophile dans
son évidement intérieur, est mise partiellement sous vide. L’eau contenue dans la seringue est
injectée doucement dans le coton puis la fiole est remise a pression atmosphérique par introduction
d’air propre filtré. Le radon se répartit entre les phases eau et air et diffuse du coton vers la fiole. La
désintégration du radon et de ses descendants présents dans la fiole engendre I’émission de
particules a qui, lors de leur parcours, transferent leur énergie au milieu scintillant (ZnS(Ag)). Le
retour a 1’état fondamental des électrons excités du milieu scintillant provoque I’émission de
photons détectés par un photomultiplicateur puis dénombrés par une chaine de comptage. Pour un
comptage optimal, il est nécessaire d’attendre au moins 3 h apres I’injection d’eau dans le coton,
afin d’atteindre dans la fiole scintillante, I’équilibre radioactif entre le radon-222 et ses descendants

a vie courte.
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A3.3. Expression des résultats :

L’activité volumique A, du radon dans I’air (Bq.L™) est donnée par la relation :

1 N-N, P 1
AV: X | X 2 |x r x{ } (1)
R xn, xV, xexp(-AxAt) } { 60 } {(P,—PV)} 1000

Avec :

N le comptage moyen, exprimé sur 1 min;

No le comptage du bruit de fond sur 3 min de la fiole, exprimé sur 1 min (impulsions) ;
R lerendement de la fiole scintillante (impulsions.s”.Bq™) ;

n, le nombre d’émetteurs a présents dans la fiole apres un temps t d’attente entre le remplissage

de la fiole et son comptage, par becquerel de radon (n,~ 3 a t = 3h, pour 1 Bq de radon) ;
At temps €coulé entre le prélévement et le comptage de la fiole (s)
Vr  le volume de la fiole (m’) ;
P, lapression mesurée dans la fiole aprés sa mise sous vide partiel (hPa) ;

P, lapression mesurée dans la fiole apres 1’échantillonnage (hPa) ;

r

En pratique, le rapport est proche de 1 et la relation ci-dessus peut-Etre simplifiée.

r v

A T’état initial, lors du prélévement d’eau, I’activité totale du radon Ai dans la fiole recueillant

I’échantillon est égale a :
Ai= AveV.+Av, V¢
Avec :
Av,  Dactivité volumique du radon dans I’eau au moment du prélévement (Bq.m™)
Ve le volume d’eau prélevé (m?)

Av,  Dactivité volumique du radon dans I’air de la fiole aprés remise de celle-ci a pression

atmosphérique par ajout d’air propre (Bq.m-3)

Vi le volume d’air dans la fiole (m?)
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Le radon se répartit entre les deux phases eau et air et diffuse du coton vers I’intérieur de la fiole.

Nous atteignons alors un état d’équilibre final ou 1’activité totale du radon A s’exprime selon :
AFAVSVAAVIVAHAY+V
Avec :
Av  Dactivité volumique du radon dans I’eau a ’équilibre (Bq.m™)

A Dactivité volumique du radon dans air a 1’équilibre (Bq.m™)

La conservation de I’activité en radon entre 1’état initial et I’état d’équilibre final permet d’écrire :
AVeVe +AVOVf = AVequeJ’_AVqufJ’_AVOJ’_Vf
D’ou:

4V,

e

AV = A;q {—Aweq +£}

Le rapport Av."Y/Av représente le coefficient de partage du radon entre 1’eau et I’air, ou
coefficient de Bunsen o qui caractérise I’état d’équilibre de Henry pour une température donnée. Ce
coefficient est une fonction décroissante de la température du liquide, 7 (°C). Dans le cas de I’eau,

il peut s’exprimer par la relation empirique de Meyer :
a =0.105 +0,403.exp(- 0,0502.7)

L’activité volumique du radon dans I’eau a I’équilibre s’exprime donc :

V,
AVe :AVeq. 0’+—/ X —1
V 1000

e

Avec:

Aveq:Av‘Avo

Ou Av est I’activité volumique du radon mesurée dans 1’air a partir du comptage de la fiole et donné

par I’expression (1).
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Sachant que Av, est la plupart du temps négligeable :

V, 1
A4, =4, |a+—|x
v, 1000

A3.3. Calcul d’incertitude

Les variables N, Ny, T, R;, n,, V5, A et Tp sont considérées comme indépendantes.

La variance sur I’activité volumique ponctuelle du radon ’eau, s’écrit alors, d’aprés la norme

NF ENV 13005, comme suit :

2 2 2 2 2
var(4,, )= [%J var(NV)+ [ZATVCJ var(N, )+ [ZATV@J var(T,. )+ [%J var(R)+ (ZA’/ ‘ J var(n, )
na’

ON 0 v
o4,, ) o4, Y o4, ) 04, ) o4, Y’
+2| =& Var(Vf ) +| =Le | var(A)+] =2 | var(T,)+| =2 | var(V,)+| =2= | var(a)
av, oA o7, v, oa
Ou var(i) est la variance sur la grandeur i considérée.
On considere comme négligeable I’incertitude sur les grandeurs suivantes : n,, 4 et At.

L’incertitude type sur 1’activité volumique du radon dans I’eau au moment de 1’échantillonnage,

u, ,estdonnée par la relation :
Ve

U, = / Vari A4y, )

L’incertitude ¢élargie sur [Dactivit¢ volumique du radon dans [’eau au moment de

I’échantillonnage, U, , avec un facteur d’¢largissement k, est donnée par la relation :
v, =ku,

Avec k compris entre 1 et 3.
Pour un niveau de confiance de 95 %, k est égal a 2.

Dans I’hypothése ou le comptage de la fiole est réalisé¢ 3 heures apres I’injection, la variance sur

I’activit¢ volumique du radon dans I’eau au moment du comptage, s’écrit, d’aprés la norme

NF ENV 13005, comme suit :
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ANNEXE 4 : MESURE DU FLUX D’EXHALATION DU RADON DES
ROCHES

A4.1. Expression des résultats :

Le flux surfacique du radon est estimé a partir de la relation :

A _xS _ o)
dt Vv

Avec :

¢ le flux surfacique d’exhalation du radon du matériau (Bq.m?.s™) ;

A, TPactivité volumique du radon dans I’air du conteneur d’accumulation (Bq.m™), au temps ¢ ;
S lasurface du matériau (m?)
¥ le volume utile du conteneur d’accumulation (m®)

A la constante de désintégration du radon (s™)

Si on considére comme négligeable la diminution de D’activité volumique du radon dans le
conteneur, liée a sa décroissance radioactive, I’expression précédente peut étre simplifiée et devient

alors :

di,_gxs
dt V

Le flux surfacique d’exhalation du radon du matériau, ¢, est donné par 1’expression :

_bd, 7V
¢ At S
Avec :

AA, la variation de I’activité volumique du radon pendant I’intervalle de temps At (Bq.m™)

At Dintervalle de temps pendant lequel est observée la variation de I’activité volumique du

radon (s)
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La figure A-4 est un exemple de graphique obtenu lors de la mesure du flux d’exhalation d’un

échantillon. La mesure est faite a trois reprises.

400

300

100

! T T : T ? T X T T T Y
0 50 100 150 200 250 300 350 400
Temps (min)

Figure A-V.13 : Exemple de graphique donnant [’évolution de la concentration de radon dans [’air du
systeme au cours de la phase d’accumulation.
Le flux surfacique d’exhalation est donné par la relation :

(p:p)(K
S

Avec :

p la pente de la droite de régression linéaire calculée a partir de AA, et At par extrapolation

linéaire (Bq.m'3)

La pente, p, est donnée par la relation :

Z l(t,. B Z)Ai]

p: Z(ti _2)2

Avec :

Ai Tactivité volumique du radon au temps ; (Bq.m™)

t  le temps moyen pour une activité volumique de radon donnée (s)
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A4.2. Calcul d’incertitude

L’incertitude sur la décroissance pendant I’accumulation est négligée. Les variables p, V et S sont

considérées comme indépendantes.

La variance sur le flux surfacique d’exhalation du radon s’écrit alors comme suit :

var(g) = (g_wj varlp) + (2—5] varlp )+ (3—;”) var(s)

P

var(g) = (gj var(p)+ [gj var(7)+ [ - SPZVJZ var(s)

Avec :

var(i), la variance sur la grandeur i considérée.

La variance relative sur le flux surfacique d’exhalation du radon est donnée par la relation :

Var(¢) _ Var(p) + Var(V) + Var(S)
wz p2 VZ S2

La variance sur la pente s’écrit comme suit :

La variance relative sur la pente s’écrit alors :

var(p) _ Sl =) var(4)
P Ble-ial

La variance relative sur le flux surfacique d’exhalation du radon s’écrit alors :

varlg) _ 3l =i var()], var(y) , var(s)
v IZ |.(ti - t)Ai H2 v §*
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L’incertitude type sur le flux surfacique d’exhalation du radon, u,,, est donné par la relation :

u, =4/ var(g)

d’ou:

( ) Var | + var(V) 4 Var(S )

- lZl(r—t)IJ s

L’incertitude ¢largie sur le flux surfacique d’exhalation du radon, u,, avec un facteur
d’¢largissement k, est donnée par la relation :

U =ku

4 4

L’incertitude élargie sur pente, u > avecun facteur d’¢largissement k, est donnée par la relation :

u, = k. var(p)

223



Annexes

ANNEXE 5: ACTIVITES VOLUMIQUES DU RADON MESUREES
DANS L’EAU
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Forage  profondeur #Rn Forage profondeur 22Rn
(m) (Bg.L™ (m) (Bg.L™
PE robinet 450 F28 30 309
50 715
mF2 25 98 65 764
75 731
F19 20 112 85 622
F28 30 431 F11 45 415
Octobre 40 362 60 466
2001 45 430 70 460
50 670 92 554
70 817
90 710 F35 26 881
110 744
mF1 25 135
F20 20 639
F30 11
F6 45 1083
PE robinet 611
mF1 19 112
F34 30 672
90 643 F21 55
63
F28 35 968 Juin
70 1019 2004 F26 55 137
63 115
Novembre F35 30 843
2002 105 707 F13 63 36
F13 65 42 F22 23 1523
50 1321
F22 50 1470 65 1367
F9 67 393 F30 20 107
60
F20 55 430
F9 67 381
F28 30 522
Mars 50 636 F34 35 481
2004 60 720 75 602
75 704 90 380
F19 22 62
40 135
75 126
mF2 10 61
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Forage  profondeur 2R Forage  profondeur 22Rn
(m) (Ba.L™) (m) (Ba.L™)
P1 8 192 F28 30 176
P2 8 265 30 224
50 680
B3 25 543 65 806
33 665 75 809
50 638 85 774
65 622
83 591 F11 45 460
60 483
B1 27 358 70 451
36 713 92 531
, 48 765
Deg‘ég"fre 62 736 F19 23 84
75 688 40 141
75 205
B2 25 375 _
35 439 ;\5’8'5 F35 26 852
45 493 110 834
60 512 62 738
85 517
F20 25 874
F22 20 1322
35 1317 F30 20 148
50 1597 60 0
65 1412
F34 35 636
55 644
75 726
90 695
F9 67 391
F6 45 1137
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Forage profondeur 22Rn Forage  profondeur 22pn
(m) (Bg.L™ (m) (Bq.L™
F32 60 716 Bl 24,5 530
85 929 50 563
76,5 551
F28 31 204
50 369 B2 27,5 336
66 693 45 350
75 647 90 322
85 674
B3 35,5 532
F35 26 784 43,5 496
63 780 79 440
110 692
M F22 25 1023
a
F17 50 1211 2006 50 1048
F19 65 242 F11 45 329
75 243
F38 130 428
Mai F34 35 591
2005 74 690 F37 50 398
90 761 100 491
F11 45 411 MF3 30 61
65 432
92 451 MF4 26 168
F20 27 884 MF5 27 254
55 927
F6 45 1070
MF2 25 142
F30 20 182
60 14
80 6
F9 67 375
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ANNEXE 6: ARTICLE “HYDROGEOLOGICAL AND GEOCHEMICAL
CONTROL OF THE VARIATIONS OF RN CONCENTRATIONS IN A
HARD ROCK AQUIFER: INSIGHTS ABOUT THE POSSIBLE ROLE OF
FRACTURE-MATRIX EXCHANGES”

Article soumis a la revue Applied Geochemistry.
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Hydrogeological and geochemical control of the variations of >*’Rn
concentrations in a hard rock aquifer: insights about the possible role of

fracture-matrix exchanges

T. Le Druillennec ™", G. Ielsch®, O. Bour®, C. Tarits*, G. Tymen, L. Aquilina®, G. Alcalde®

“ IUEM, UMR CNRS 6538, Université de Bretagne Occidentale, Brest, France

 IRSN DEI/SARG — Laboratoire d’Etude du Radon et d’Analyse des Risques — BPI17- 92262 Fontenay-aux-Roses,
France

¢ CAREN - Géosciences Rennes, UMR 6118, Rennes, France
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Abstract:

To investigate the possible variations of radon concentration in crystalline rocks depending on flow
conditions, we achieved a field study of a fractured aquifer located in a granitic basement. Our method relies
on in-situ measurement of radon in groundwater, aquifer tests for the determination of hydraulic settings of
the aquifer and in-laboratory measurement of radon exhalation rate from rocks. We have also tested an
available simple crack model which considers the radon concentration in water circulating in a fracture
intersecting a borehole.

Further to a field study targeted to the characterization of the distribution of radon concentrations in
water in the boreholes of the site, the contents in groundwater were in the range of 192 to 1 597 Bq.L". The
radon exhalation rates of selected samples of granite and micaschists were determined during laboratory
experiments. Our results gave fluxes varying from 0.5 to 1.3 mBq.m™.s" in granite and from 0.5 to
0.9 mBgq.m™>s" in micaschists. Pumping tests were performed in the boreholes under study in order to
estimate transmissivity and calculate equivalent hydraulic aperture of the fractures. Transmissivities ranged
from 107 to 10° m”.s™". Hydraulic equivalent fracture apertures calculated by using the cubic law fell within
0.5 and 2.3 mm.

To gain a better insight into the spatial variability of radon contents in groundwater, we calculated
theoretical radon concentrations from the simple crack model using results from field and laboratory
experiments. It gave satisfactory results for boreholes characterized by low-flow conditions; in this case, the
calculated radon contents were in the range of radon concentrations set by the analytical uncertainty on radon
concentration measurement in water. However, for boreholes characterized by high-flow conditions, the
model underestimated the radon concentrations in groundwater. The higher the flow in the fracture was, the
larger the difference between calculated and radon concentrations measured in water was. These
observations led us to perform pumping test to have a better insight of the hydrogeological control of radon
content in water. The results clearly highlighted an increase of the radon content in groundwater after the
pumping test which seems to be explained by the input of radon-rich waters from the host matrix.

Keywords: Radon, groundwater, granite, fractured aquifer, fracture-matrix exchanges
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1. Introduction
Radon-222 (***Rn) is a radioactive noble gas (half-life 3.8 days) produced from radium-226 further to the

radioactive decay of uranium-238; it occurs naturally in ground waters and derives primarily from U-rich
rocks and minerals that have been in contact with water (Andrews and Wood, 1972). In the environment, the
concentration of radon in waters is highly variable because of variations in rocks characteristics and flow
distribution. It is worth noting that groundwaters from fractured igneous and high-grade metamorphic rocks
frequently exhibit a high activity of dissolved radon (Andrews et al., 1989; Folger et al., 1996; Banks et al.,
1998; Wood et al., 2004). Radon-222 concentrations in waters are liable to provide significant and relevant
information on both the geometry of a fracture network and the flow distribution. Indeed, the radon content
of fluids is expected to respond to changes in both fluxes variations, and in the extent and length of the
water/rock contact which in turn depends on the fracture surface. The fluxes variations and the extent of the
water/rock contact both rely on the flux distribution, which implies to characterize the Rn-222 exhalation and

the hydraulic parameters to understand Rn-222 concentration distribution in boreholes.

As radon content in waters is known to depend on many factors such as porosity and uranium content of
the rock, several methods have been described in the literature to predict radon-222 concentrations in pore
water from microscopic properties of rock (Semkow, 1990; Torgersen et al., 1990). Some of the parameters,
e.g. the specific surface area of the solid, surface roughness and radium distribution, are hardly measured or

quantified in the field. As a consequence, the application of these models to natural systems is difficult.

These considerations drove Wanty et al. (1992) to derive a theoretical model to predict the abundance of
*22Rn in water in contact with a rock. Their model is less rigorous than others, but its implementation is far
much easy. Though it can be applied to calculate the concentration of radon in pore water of crystalline

rocks, it is unable to take into account the fracture-network geometry and the water flow rate in the aquifer.

Models aimed at giving insight into *’Rn activity in ground water of fractured rocks need to consider
how the radon content in waters is affected by the hydraulic parameters of the aquifer and the fracture
characterization. Rumbaugh (1983) and Andrews et al. (1986) developed mathematical models where ***Rn
contents of ground water in a fracture-dominated aquifer are a function of fracture aperture and radon
exhalation flux from rocks. Nelson et al. (1983) proposed a model to calculate radon concentrations in waters
radially-converging on a borehole and considered the effect of flow rate on groundwater radon content. This
model relies on the determination of radon concentrations from several parameters, including fracture
aperture, radon exhalation rate from rocks and ground water volumetric inflow beneath the fracture. To our
knowledge, no report about the application of this theoretical model to a natural system is available in the

literature.

Our study aimed at characterizing radon-222 concentrations in groundwaters of a restricted area located
in Brittany (France) trying to investigate both the exhalation properties of the rock and the hydraulic

parameters of the site. At first, it relied on: 1) field data for the determination of radon concentrations in well-
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waters in ambient conditions, e.g. for flow Q imposed by natural conditions within the boreholes, and for
various values of (O, in pumping conditions. ii) hydraulic features of fractures and iii) in-laboratory
experiments for the assessment of radon exhalation rates of rocks. Characterization of radon-222 evolution
during pumping tests allowed the relation concentration-flux dependency to be tested. We investigated
whether radon content of water can be related to fracture aperture and ground water volumetric inflow as
predicted from Nelson’s model. Then, this model was tested through comparison of experimental data with

the radon concentrations in water predicted by calculation.

2. Environmental setting of the study site: Stang-er-Brune

2.1 Geology

The Stang-er-Brune site is an experimental area located in the vicinity of the deep-water plant of
Ploemeur (France) (Fig. 1). The Ploemeur aquifer consists of a 100 m deep groundwater reservoir in a
fractured bedrock characterized by igneous and metamorphic rocks (Touchard, 1999; Tarits et al., 2006).
Since 1991, the deep-water plant of Ploemeur has been exploited as the main source of tap water for a
medium sized city (18 000 inhabitants). Its annual water production is about 10° m®. The pumping amount is
varying according to the inhabitant needs of water. The Ploemeur site is located on a 2.5 km® watershed at

25 m, in average, above sea level.

The geology of this part of southern Brittany is characterized by the South-Armorican Shear Zone. This
structure is a North-East trending shear zone, which extends on several hundreds of kilometres along the
southern border of Brittany. The development of this structure was accompanied with an intense tectonic
activity. The Ploemeur aquifer is located at the highly fractured contact between massive granites and
surrounding micaschists (Fig. 1). This contact zone, that may be locally very permeable (Le Borgne et al.,
2004; 2006a; 2006b), consists of alternate sub-horizontal units mainly made of granite, micaschists or
pegmatite. The formations may be locally weathered at the surface down to a depth of about 8 to 10 meters.

Below the weathered zone, the rocks show variable degrees of fracturing.

The Stang-er-Brune experimental site is located about 3 kilometres westward of the pumping site. It
covers an area of 400 m® in a stand of old deciduous woodland between open fields. It consists of three
shallow piezometers (P1, P2 and P3) drilled to 10 m and four deeper boreholes (F22, B1, B2 and B3) drilled
to 73, 84, 100 and 100 m respectively (Fig. 2). The borehole, B1, was cored over its whole 84-m-length. The
field-site is located very near this contact zone (Fig. 1). Local geology was previously studied from drill
cuttings obtained from boreholes and from the drilled core (Ellis et al., 2004). Fig. 2 gives a schematic
representation of the boreholes. Micaschists are found up to a depth of 40 meters while massive granites are

found at greater depth. Locally, rocks are highly fractured (Le Borgne et al., submitted).

2.2 Hydrogeology
The site hydrogeology was detailed in Le Borgne et al. (submitted). A vertical flow naturally occurs in

the three deep boreholes, B1, B2, B3. Such flow results from the difference between hydraulic head
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conditions in the fractures that intersect the wells. The ambient vertical flow in boreholes was previously
determined by Le Borgne et al. (submitted) from single borehole flowmeter tests. They also identified the
main flow zones intersected by wells and characterized the fast connection flow paths between boreholes. In
boreholes B1, B2 and B3, the vertical hydraulic circulation was identified as being ascending. The depths of
major inflows were estimated at 78, 98 and 80 m for B1, B2 and B3, respectively (Le Borgne et al.,
submitted). No clear determination of the vertical hydraulic circulation all along F22 is available because of
the reduced flow rates occurring in this borehole. Flow rates at the depth of the main producing fractures of
each borehole have been estimated at 1.7.107,5.0.10°, 5.3.10° m’.s” in boreholes B1, B2, B3 respectively
(Le Borgne et al., submitted). A flow rate of about 1.7.10° m’.s™ has been measured at some places in
boreholes F22. For this study, we will use this value although it is very close to the limit of resolution of the
heat-pulse flowmeter used to measure flow within boreholes. Uncertainty on flow rate measurement is about

10% for boreholes B1 and B3 and 20% for B2.

Note that no flow measurements were made during the radon sampling but similar natural flows are
expected to occur due to similar hydraulic head conditions. In this discharge area, the hydraulic heads of
boreholes B1, B2 and B3 is about 1 meter above the hydraulic head of the shallow piezometers P1, P2, P3.
Such a difference shows the greater hydraulic head of the deep fractures encountered in boreholes B1, B2,
and B3. Borehole F22, where no micaschists have been encountered, presents an intermediate value of the

hydraulic head.

The transmissivity of each producing fracture was inferred from cross-borehole flowmeter tests and

packers tests (Le Borgne et al, submitted).

3. Data acquisition

3.1 Field measurements of radon volume activity in water

During a field season held in December 2004, water samples were collected in 6 boreholes with a two-
holed automatic groundwater sampler. For each well, the sampling depth at the top of the water column was
always five meter under the water table depth in order to avoid partial degassing with ambient air. Sampling
was made under ambient conditions, and individual bearing fractures were not isolated during sampling. The

samples of water, therefore, result from the mixing between waters from different contributing fractures.

A second field campaign was organized in May 2006. Pumping tests were performed to evaluate the
influence of inflow rate on radon content in fracture water. Water samples were collected in boreholes B1,
B2, B3 and F22 as a function of the pumping tests progress. Sampling was made by using a MP1 Grundfos®
pump.

For the determination of radon concentrations in water, the analytical system in use consists of an
ionization chamber (AlphaGUARD™) coupled to a degassing unit (AquaKIT™). The whole system is

closed. The degassing unit is made of a gas pump, a degassing vessel, a condenser vessel and radon proof
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plastic tubing (Schubert et al., 2006). The radon concentration measurement in the water sample is based on
the partitioning of radon from the water sample into the gas stream circulating through the system. In the
closed system, a defined volume of air is bubbled with a gas pump through a defined volume of water
(100 mL). The radon, which is dissolved in the water sample, is transferred to the air stream in accordance to
the radon partitioning coefficient between water and air valid at the temperature of concern. After
establishment of radon equilibrium conditions between air and water, the concentration of gaseous radon in
the air measured in the ionization chamber is converted into the aqueous radon concentration in the water.
The order of magnitude of the error associated with sample collection and analytical measurement is about
10%. In order to establish the validity of this technique, parallel radon concentrations measurements have

been made using the Lucas cell and liquid scintillation methods

3.2 Field measurements of physical properties of the aquifer

In complement of the transmissivities determinated by Leborgne et al. (submitted), new values were
inferred from the drawdown measurements made during the pumping tests performed in May 2006. The
pumping rate in boreholes B1, B2 and B3 was 0.7 L.s™ during 1 h and then 2 L.s™" during 3 h. In Borehole
F22, water was pumped at a rate of 0.4 L.s™ during 2.5 h and then 0.7 Ls™ during 1.5 h.

3.3 Laboratory tests: radon exhalation rate and radium-226 activity of rock samples

The radon exhalation rate from rocks was measured according to the accumulation technique (AFNOR,
2002) by using an accumulation chamber connected to a continuous radon monitor. The analytical system is
composed of an ionization chamber (AlphaGUARD™) screwed on a cone-shaped container of 30 cm in
diameter and 20 cm in height. The radon-detector is operated in diffusive mode, and risk of leakage is

prevented by a silicon sealant positioned at the base of the container.

For analysis, the samples were placed one after one in the container. The activity of radon emanated
from sample was measured in successive 10-min cycles over a 6-h period. On condition to assume a
negligible disintegration of radon-222 over a 6-h measurement, the radon exhalation rate (£) per unit area of

sample (Bq.m™.s™) is expressed as:
E=(AC.V)/(At.S) (D

where C is the radon concentration in the air of the container (Bq.m™), ¢ is the elapsed time (s), ¥ is the

bulk of the system (m®) and S is the surface of the sample (m?).

The radon exhalation rate was measured on 6 dry and solid samples of rocks collected from a drilled core
of the field site (borehole B1); 2 of them from micaschists sample and the last 4 from granites ones. These
samples were chosen in order to test the effect of weathering and fracturing on radon exhalation

measurements. A lithological and mineralogical description of the samples is given in table 1.
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Radium-226 activity in rock samples was measured at the LETS laboratory (French
institute of nuclear safety and radiation protection, IRSN) by y-ray spectrometry. The setup
consisted of an HPGe detector with a PC-based data acquisition and analysis system. The y-peak
of 2"Pb and 2"Bi were used as the signature of “*Ra. All rock samples were crushed to a fine
powder with a particle size less than 0.16 mm. Each sample was homogenized and dried in a
temperature controlled furnace at 110 °C for 2-6 h to remove moisture. After cooling, the dry
materials were sealed in gas-tight, radon impermeable, cylindrical containers (V= 6.5 cm?).
These samples were left for 4-5 weeks to allow for Ra and its short-lived progeny to reach
radioactive equilibrium. Natural radioactivity of each sample was then measured for 48 h.

Radium-226 activity in rock samples was then determined from the calibration curve obtained.

4. Modelling of radon concentrations in water

To gain more insight about the relationship between flow rate and radon concentrations in groundwaters,
Nelson et al. (1983) developed a single crack model by assimilating a fracture to a thin flat disk of aperture,
h (m), intersecting a vertical borehole of radius, @ (m) (Fig. 3). In their development they expressed the
contribution to the influx of radon entering the borehole of an elemental annulus of width dr producing radon

at a rate £ as being:
dI = E exp(-At) 210rdr 2)

They also considered that the radon volume activity in the water results from the contribution of a unique
elemental annulus. In this model, the fracture is represented as a pair of parallel plates. If we assume that
both faces of the fracture are implicated in radon influx, and then, two elemental annuli have to be taken into
account to calculate radon concentration in water, the total influx becomes, in agreement with Andrews et al.

(1986):
dl = 2E exp(-At) 2Twdr 3)
The radon concentration in water, C, (kBq.L™), is then:
Co=2 (E /A h) [1- exp(-A Tth (b” - a%) /Q)] 4)

where E is the radon exhalation rate per unit area of rocks (Bq.m™>.s™), A is the decay constant of **Rn
(2.1.10° s, h is the fracture aperture (m), b is the radius of the ***Rn source disk (m), « is the radius of the

well (m), and Q is the volumetric inflow (m™.s™).

The concentration of radon in water is strongly dependent on flow rate and source geometry. On
condition that the inflow rate be high or the source area be small enough to be crossed by the fluid in a

fraction of the radon half-time, the concentration at the borehole may be expressed as:

C,=2[ET(b’-a’)/Q] )
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Under this condition, the concentration of radon in water is inversely flow rate-dependent. On the other

222

hand, whenever Q is small, or the source area is large, the concentration of ““Rn in water varies only with

the fracture aperture, and C becomes:
C,=2E/Ah 6)

The main advantage of this model is the possible assessment of its parameters through field- and in-lab-
experiments. Moreover, it suggests possible variations of radon concentrations depending of water inflows

that may be of great help to explain the radon concentrations measured in the water of an aquifer.

5. Results and discussion

In this section, we present the results of radon exhalation rate measurements obtained on rock samples
and transmissivities estimation. Afterwards, we give the results of the radon concentrations measured in
groundwater in ambient conditions, e.g. for flow Q imposed by natural conditions occurring in the boreholes,
and we compare these data with modelling predictions calculated using the simple crack model and the
chemical and physical properties of the aquifer. Finally, we expose the radon contents measured for various
values of Q, in pumping conditions, and analyse the possible dependency of the radon concentration with

flow conditions and the possible influence of waters coming from the host rock.

5.1 Radon exhalation rate and radium-226 activity of rock samples
Table 2 lists the radon exhalation rates per unit area and the radium-226 activities measured on the

samples of rocks from the drilled core. Physical properties of each rock sample are also registered.

Radon exhalation rate vary between 0.5 and 1.3 mBq.m™.s" with a mean of 0.87 mBq.m™s™". It is worth
noting that the highest exhalation rate is measured on a sample taken at a depth corresponding to a fractured
zone. The mean value is lower in micaschists samples than in granites ones (0.69 and 0.96 mBq.m™.s”,
respectively). According to the literature (Andrews et al., 1986; Carrera et al., 1997; Chao and Tung, 1999;
Al-Jarallah, 2001; Keller et al., 2001; Lee et al., 2001) the range of exhalation fluxes for granitic rocks is
0.08 to 21.7 mBq.m™.s™. Our field measurement results are, therefore, in the lower part of this scale. The
small radon exhalation flux measured in this study can be related to the fine-grained texture of the Ploemeur
granite and to the small porosity associated with it. The lack of available data about exhalation flux from

micaschists prevented us from making comparison with other studies.

As micaschists are currently admitted to contain less radium than granites, we measured radium-226
activity by gamma spectrometry in our rock samples and found, in average, about 70 Bq.kg™ for micaschists
and 150 Bq.kg" for granites. The radium-226 activity is among the parameters that control the radon
exhalation rate of rocks. Common range of **°Ra activities found in granitic rocks is 2 to 200 Bq.kg™
(Pavlidou et al., 2006, Xinwei et al., 2006, El-Arabi, 2007). Concentration exceptionally reaches values
higher than 300 Bq.kg™' in acidic granites (Xinwei et al., 2006, El-Arabi, 2007). Consequently, our results are

consistent with previous publications.
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A prerequisite to the calculation of radon concentration in water circulating within a fracture is the
finding of the exhalation rate the most representative of the considered fractured zone. We, thus, established
which, among the rock samples, exhibited the lithological features expected for such a fracture surface.
Studies have shown that the present day mineralogy in a water circulating fracture is very different from the
mineralogical composition in the matrix (MacQuarrie and Mayer, 2005). Water-rock interaction in the
fracture leads to matrix alteration and secondary minerals precipitation onto fracture walls. The alteration of
the matrix adjacent to fracture walls may be few centimetres thick. In oxidizing conditions, common
secondary minerals are ferrous oxides and hydroxides. It is well known, that radium adsorption on these
minerals is important in waters (Levinson et al., 1982; Valentine et al., 1985; Kronfeld et al., 1991).
Consequently local enrichment in radium concentrations of fracture walls and increasing porosity of rock
due to matrix alteration leads to an increase of the radon exhalation flux. Thus, one should expect to measure
different radon exhalation flux on a sample taken at the depth of a water bearing fracture, and on another
corresponding to the depth of a fracture disconnected from the hydrogeological network and showing less
intensive alteration. Thus, we selected the radon exhalation rate obtained on a sample of granite, which was
weathered, iron-stained and fractured. Furthermore, this sample was collected at the depth corresponding to
the location of the major inflow of well B1, i.e. in a zone of water circulation. This sample was constituted of
five parts of a 6-cm-diameter drilled core. Each part was 4 to 6 cm long. The exhalation rate in air was

1.3+ 0.4 mBq.m™.s™ (Table 1).

The in-laboratory experiments for the determination of radon exhalation rate of rocks were carried out on
dry samples. In the case of aquifer bedrock, the whole porosity of rock is supposed to be water-filled and
thus the exhalation rate reduced. According to experiments by Andrews et al. (1986) the amount of radon
released in water is 25 to 50% of that in the air. The lithological features of the leucogranite cored in
borehole B1 (U-content and porosity) led us to consider that, under saturated conditions, the exhalation rate
of the sample of rock selected was half the one in the air. We, therefore, assumed both a rate of

0.65+ 0.2 mBq.m™.s" for water-saturated rocks and a constant value in every well for fracture surfaces.

5.2 Hydrogeological setting and hydraulic properties

We inferred aperture of producing fractures from their transmissivity by applying the cubic-law. The
transmissivity of each producing fracture was estimated from drawdown measurement carried out during the
pumping tests in May 2006 and from cross-borehole flowmeters tests (Le Borgne et al., submitted). The
range of transmissivities obtained lies within 107 to 10° m?.s™ (Table 3). Boreholes F22 and B3 respectively
present the lowest and highest transmissivities. Such values reflect the very good permeability of this
shallow fractured aquifer. For the fracture at the origin of the major flow for each well, we calculated a

theoretical hydraulic aperture from transmissivity by using the cubic law (Table 3):

h=(12Twy) ? (7
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Where W is the dynamic viscosity, and Y is the specific weight of water.

Hydraulic equivalent fracture apertures calculated by using the cubic law fell within 0.5 and 2.3 mm.

5.3 Radon volume activity in water in ambient conditions

The radon concentration in the 6 boreholes varied from 192 to 1597 Bq.L" with an average of
703 Bq.L". These concentrations are consistent with radon activities measured in groundwater of similar
bedrock aquifers. The range of radon concentration in water of granitic aquifers is assumed to extend from
several to 10 000 Bq.L'1 (Lawrence et al., 1991; Wanty et al., 1992; Folger et al., 1996; Folger et al., 1997;
Banks et al., 1998; Wood et al., 2004).

The highest and lowest concentrations were measured in F22 and shallow piezometer P1, respectively.
These results highlight the variability in the spatial and vertical distributions of *’Rn activity in groundwater

(Fig. 4).

5.3.1 Correlations between radon concentrations in water and lithology
The radon activity is the lowest in the upper part of the weathered micaschists (boreholes P1 and P2),

whereas the highest concentrations are found in granitic bedrocks. Waters of borehole F22 (borehole drilled
in low-fractured granite) exhibit the uppermost concentrations, whatever is the sampling depth, with an
average of 1 412 Bq.L"'. Radon content in waters of boreholes B1, B2 and B3 averages 631 Bq.L™, wherever
granite is the main lithology (under the depth of 35m). On the other hand, when micaschists are
encountered, ’Rn concentrations are lower (average of 426 Bq.L" in Bl, B2 and B3). Note that the
uppermost water samples were collected at depths just above or very close to major outflow zones, where no

flow are expected.

Such concentrations are commonly found in groundwater from granitic basements. According to
literature data, the most common range of radon concentrations in fractured crystalline aquifers is O -
1 000 Bq.L™" (Banks et al., 1998). However, exceptional higher values can, sometimes, be expected in low

permeability aquifers where activities may exceed 10 000 Bq.L™' (Andrews et al., 1989).

5.3.2 Variations of radon concentrations in water and hydrology
The boreholes of the field site are characterised by multiple inflow points and a vertical water flow.

Then, the groundwater in the borehole very likely results from a mixing of several waters with different
*Rn concentrations. However, as we assumed a negligible mixing at the depth of the most producing
fracture of each well, because it supplies most of the flow at the intersection with the well, we only took into
account the radon concentrations measured in waters sampled at the depth of the major inflow of each well.

This assumption allowed us to consider that it was representative of the water circulating within the fracture.

For boreholes B1, B2 and B3, the radon concentration at the major inflow depth is 700, 520 and

620 Bq.L", respectively. One should note that the location of the major inflow for borehole F22 remains
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unclear. This drives us to consider that the mean of the “““Rn concentrations found in F22 waters at 20, 35,

222

50 and 65 m, i.e. 1 412 Bq.L", is representative of the ***Rn content of the water circulating in the fracture.

5.3.3 Comparison with model predictions
The estimation of the key parameters through in-lab and field experiments make possible the assessment

of the ability of a model to accurately predict radon concentrations in the water of a fractured aquifer using
the exhalation rates and the hydraulic parameters of the fractures.

Note that the influence of the vertical flux in the borehole could be compared with that of a pumping,
even in ambient conditions (Fig. 5). Consequently radial converging flow could be assumed in the main

fracture of each borehole and the model could be applied.

Fig. 6 shows the theoretical variation of the radon concentration of groundwater as a function of water
inflow rate in boreholes B1, B2, B3 and F22 calculated using the model proposed by Nelson et al. (1983).
The radon concentrations were calculated from (4) and the parameter values given in Table 3 (e.g.
transmissivity, fracture aperture and inflow rate). The solid-curve was calculated by using an exhalation flux
of 0.65 mBq.m™.s" (see section 5.1), and the dash-curves depict concentrations calculated on considering

analytical uncertainty on this exhalation flux (+ 0.2 mBq.m™.s™).

At first order, the comparison of the theoretical results (curves) with the radon concentrations measured
in groundwater (circles) is very good, especially for boreholes B2 and F22. For these two boreholes, the
calculated concentration is about 10% lower than the one measured in water. This difference is negligible
since it is about the order of magnitude of analytical uncertainty in radon concentration measurement.
Nevertheless, it also clearly highlights a strong underestimation by the model of the radon contents in
groundwater for the most permeable boreholes B1 and B3. Indeed, in B1, the calculated radon concentration
is half the one measured in water, and in B3 it is about 80% lower. Furthermore, one should note that the
higher the water inflow rate is in the fracture, the greater the difference is between the model-predicted radon

concentrations and those measured in water.

The extent of the discrepancy between model predictions and field measurements is such that its origin is
worth being investigated. It is essential to determine whether the observed differences are induced by the
uncertainties associated with the parameters, and/or whether the use of the single-crack model is correct for
the fracture-network behaviour of some of the boreholes investigated (particularly the equivalent single

fracture aperture inferred from transmissivity).

The radon content of water in the fracture is strongly dependent on the groundwater residence time,
which is controlled by the flow rate, Q, and the radius of the 222Rn source disk, b. The residence time is long
(several half-lives of **Rn) when either Q is small or the source area is large. Under these conditions, the
concentration varies inversely with fracture aperture (6). It is worth noting that the highest radon content that
can be found in water is expressed by (6). On the other hand, the residence time is short in the case of high

flow (Q >> Atth(b?-a?)), or small source area. Under these conditions, the concentration is increasing linearly
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with the disk radius and inversely decreasing with Q (5). As a result, the radon content in groundwater is

likely affected by changes in water inflow rate or ***

Rn disk source. We will present below the respective
effects of these parameters and the uncertainty related to the main parameters of the model: exhalation and

fracture aperture.

5.3.4. Estimation of uncertainty

- Influence of the **’Rn source disk radius variation
The ***Rn source disc radius b is obviously a major source of uncertainty. Note that we consider b as the

radius of influence of the flow and not the geological limits of fracture extension. It is dependent on the
hydraulic characteristics of the aquifer (water flow rate, fracture aperture). We always assumed a 50-m disc
radius for the boreholes of the field site. Its estimation is rather difficult. To test the sensibility of the model,
we assumed an error of 50% associated with this parameter. The predicted increase of the radon
concentration in groundwater with the extension of the source area led us to test the model by setting a value
of 75 m to the disc radius that corresponds to the value of b with the maximum uncertainty. The model still
underestimated the radon contents in groundwater: the model-calculated concentrations were still 30% lower

than those measured in water for borehole B1 and about 65% for borehole B3.

- Influence of the water volumetric inflow variation

The radon concentration in water is dependent on water flow, Q, in the fracture at a high flow
(Q >> Amih(b*-a?)). Equation 5 shows that, under this condition, the concentration is decreasing inversely
with Q. According to the parameters values used for the boreholes, the radon content in water is affected by
changes in flow rate only in boreholes B1 and B3. But, when considering the range of water flow rate
variations (limits set by the 20% uncertainty on flow) the radon concentration calculated with a lower flow
rate in B1 and B3 (40 and 25 Bq.L" for B1 and B3, respectively) still underestimated the radon concentration
measured in these boreholes. Despite the flow rate-dependency of the radon concentration, the variations due
to the uncertainty on flow are unable to explain the difference between field observations and calculations

from the model of radon content in water in boreholes B1 and B3.

- Influence of the radon exhalation rate variation

Equation 4 evidences the linear increase of the radon concentration in groundwater with the radon
exhalation rate. The use of a higher radon flux of rocks in calculation, e.g. higher than the flux measured on
our samples, gives a new theoretical value of radon content in water much closer to the one measured in
groundwater. Thus, a radon exhalation rate around 1.3 mBq.m™.s™ is required for boreholes B1, whereas a
rate close to 3 mBq.m™.s™ is needed for B3 to obtain a radon concentration in groundwater of 700 Bq.L" and
620 Bq.L™' for B1 and B3 respectively. Though these rates are in the range of those reported in the literature
for granitic rocks (see section 5.1), they are much greater than the one given by measurements on our
samples. Indeed, the maximum flux is 1.3 mBq.m™s" in the air, which leads, for the same sample

surrounded by water, to a radon exhalation rate of 0.65+0.2mBq.m”.s"'. The analytical uncertainty
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associated with the flux may partly explain the discrepancy between the concentrations calculated from the
model and those measured in boreholes B1 and B3, but the concentrations are still underestimated.
Considering the radon exhalation rate with the uncertainty, the calculated concentrations are 470 Bq.L™' and
190 Bq.L™" for B1 and B3 respectively. The difference observed between calculated and measured radon

volume activities in water cannot come only from the radon exhalation rate of rocks.

- Influence of fracture aperture variation
According to the cubic law, a fracture aperture varies as the cube root of transmissivity on condition to

represent the fracture as a pair of parallel plates. Because large errors are associated with transmissivity
estimation, we assumed uncertainty on hydraulic aperture as being as large as 30%. This is approximately
equivalent than considering an error about the fracture transmissivity by a factor of 2. Fracture width controls
the maximum radon content liable to be reached in groundwater. For long residence times, the concentration
varies inversely with the aperture along the fracture. According to the model, a greater radon content in water
will result from a narrower fracture. However, increase of concentration related to variation of fracture width
within this interval is not sufficient to account for the difference observed between predicted and measured

radon content in groundwater.

5.4 Radon volume activity in water during pumping conditions

5.4.1 Evolution of water concentrations during pumping in boreholes B1, B2, B3
According to the model, whenever the residence time exceeds several half-lives of *’Rn, the maximum

radon concentration liable to be found in ground water is given by (6). It shows that the exhalation rate of
rocks and fracture aperture, £ and 4, respectively, seem to have the stronger influence on radon concentration
in groundwater. Contrary the water flow rate and the disc radius, Q and b, respectively, seem to have a less
important implication in radon content change in groundwater. But, it is worth underlining that the
uncertainty on E and h cannot lead to a radon content as high as those measured in groundwater of boreholes
B1 and B3 (see section 5.3.4). To assess the validity of the simple crack model proposed by Nelson et al.
(1983), we also tested the 1/Q dependence of the radon concentration. As water flow rate increases in the

fracture, the model predicts a decrease of the radon content in water.

In May 2006, we performed pumping tests successively in boreholes B2, B3, F22 and B1 (see section
3.2). Before these tests, radon concentrations were first measured in all the wells to have references values.
During pumping in a given borehole, we followed the evolution of radon concentrations in water of this well.
The Fig. 7 presents the results obtained for boreholes B1, B2 and B3. No significant variation appeared in
borehole B1 and B3. In borehole B2, an increase occurred in the first part of the pumping test and a small
decrease appeared thereafter. Unlike the variations of radon content in water predicted by the model, the
concentration of radon in groundwater of the study site was either increasing or constant with flow rate

growth generated by pumping.
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5.4.2 Global evolution of water concentrations through time during the field experiment
Furthermore, during water was pumped in one well, radon concentrations were measured in the other

boreholes. The Fig. 8 presents the evolution of the radon volume activity in the wells during the entire

progression of the experiment.

A particular trend in the radon content in groundwater has to be noticed after the first set of pumping
tests performed in boreholes B2 and B3. During the time the pumping was stopped, at night, the radon
concentration in groundwater clearly increased in all the boreholes. The increase of radon content in
groundwater was about 50% in boreholes B1, B2 and F22. In B3 the concentration has enhanced by a factor

two.

Note that this delayed response is observed only after the two successive pumping in boreholes B2 and
B3. This major pumping led to an overall decrease of the hydraulic head over the whole site (Fig. 9).
Although major drawdown recovery was observed immediately after pumps were turned off, the necessary

time for the whole recovery was about 6 to 8 hours whatever the borehole.

The others pumping either in F22 or in B1 were much lower. The pumping of borehole F22, that never
exceeded 0.7 L.s”, was very low because of the very low permeability of this well. It has a very limited
effect on water level on other boreholes, about 1 to 3 centimetres in boreholes B1, B2 or B3, although the
observed drawdown was about 10 metres in borehole F22. The pumping in borehole B1 was greater, but its
effect on drawdown was much less significant than the cumulative effects of the two successive pumping on
boreholes B2 and B3. No recovery time is observed after pumping in B1l. Note anyway that we did not
measure radon concentrations after the pump in Bl has been turned off. Some change in the radon

concentration may also have occurred.

We can also observe that the radon content in water immediately decreased in the boreholes as the
pumping test started on in F22. The concentration rapidly reached the values measured at the end of the

pumping in B2.

These results highlight two interesting phenomena. An important increase of the radon concentration is
only noticed after the major pumping tests as large drawdown is observed. It disappeared as soon as a slight
pumping has been made on the site. In the following paragraphs we propose an explanation for these

evolutions.

5.4.3 Enhancement of fracture-matrix exchanges as a possible source of radon
To explain the delayed increase of the radon concentration observed during the break after the successive

pumping in B2 and B3, one can first involve the contribution of radon-rich water from another zone not yet
identified by the existing boreholes. In other words, the permeable fracture network could be connected to
another permeable zone where radon concentration could be much higher. However, although it should lead
to changes in water concentration, this explanation is not really convincing for the following reasons. Firstly,

the existence, in the vicinity of the study site, of an area with the same lithology but presenting a higher



Annexes

radon concentration still has to be proved. Secondly, it is difficult to explain why an increase of the radon
content in water would be observed after the pumping in boreholes B2 and B3 and not during pumping in the
other wells. Finally, since the different boreholes are connected together, further pumping in borehole F22

the day after should enhance the increase of radon concentration in water instead of removing it.

Another possible explanation would be to involve the contribution of a more radon-rich water coming
from the host rock. Fracture-matrix exchanges are indeed dependant on the hydraulic head gradients. The
successive pumping of B2 and B3 may have conduced to a long hydraulic disequilibrium between the
hydraulic head in the matrix with the one in the fractures leading to possible slight fluxes from the matrix
towards the permeable connected fractures. In other words, after the major pumping, the radon concentration
within the permeable fracture network would not result only from the exhalation of fracture surface, but also
from slight flow from the host rock. Note that it implies that the radon concentration in the host rock is much

greater than the ones observed in the fracture network. This point will be investigated in the next section.

The implication of the host rock is consistent with the observed delayed response of the aquifer.
Although the hydraulic disequilibrium between the matrix and the permeable fractures is at its maximum
during pumping, the time to flow from the matrix towards the fractures depends on the permeability of the
host rocks that is expected to be quite low. Thus, one may forecast a delayed response from the matrix that
would be observed only if a long disequilibrium exists between both reservoirs. In a case of a low
permeability zone, waters transfers are very slow. It implies that a longer time is necessary to supply the
fractures with water from the rock matrix, as observed during the pumping tests. Such interpretation is in
good agreement with the investigation of chemical concentrations in such heterogeneous media which
suggests that micro sites in the low-permeability matrix may act as biogeochemical reactors (Legout et al.,

2005; Ayraud et al., 2006; Tarits et al., 2006).

Moreover, since the fracture reservoir has a very low storage, it may also be flushed very easily with a
slight pumping, such as the one made in borehole F22. In other words, the slight pumping of borehole F22
may have had very small effects on the hydraulic head over the site but may have contributed to completely
renew the fracture water with one flowing usually within the site. This is in agreement with the immediate

decrease of the radon content in water of the boreholes as the pumping test has started on in F22.

5.4.4 Estimation of the Radon concentration in the host rock

These observations lead us to propose a conceptual model to explain the discrepancy observed between
the concentrations predicted by the simple crack model and those measured in groundwaters of high flow
zones. It consists in considering the aquifer as a multi-permeability system: the fracture network, with high
permeability and the rock matrix, with low permeability. Note that in this hypothesis, we consider the
fracture network as the main flow pathways, while rock matrix may be either the unfractured rock matrix or
the weathered fracture walls or even secondary fractures of lower permeability. Consequently, the

concentration of radon in groundwater can be interpreted as a mixing between water circulating in the
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fracture and water located in the rock matrix partially altered and located in the vicinity of the fracture. Rama
and Moore (1984) first highlighted the existence of radon transfer from nanopores to pores of rocks by

diffusion processes.

The radon content of water circulating in the fracture can be estimated by using a simple crack model,
such as the one proposed by Nelson et al. (1983), and depends on the radon exhalation flux and the water
flow rate in the fracture. The low-permeability zone connected to the fracture has physical properties close to
those of the rock matrix. Then, models aimed at calculating the radon content of water in the pores of the
rock can be used to calculate the **Rn concentration in this zone. Wanty et al. (1992) and Przylibski (2000)
proposed a model to predict the abundance of ***Rn in water in contact with a rock of known uranium or
radium content. The equation (8) describes the dependence of *Rn concentration in groundwater, Cg,, on

several parameters:
Crn = Kem X Cra (1- @) / @) x d x (1-e™) 8)

Where K., is the emanation coefficient of the rock (—), Cg,, is the radium-226 content in the rock
(Bq.kg"), d, the rock density (kg.m™), @, is the rock porosity (%), 4, is the radioactive decay constant of
radon (2,1.10° s™) and 7 (s), is the time of groundwater flow through the zone of radon exhalation from the
rock (in this case equal to 10 half-lives of **Rn — 38.2 d after which time barely 0.098% of the original

amount of this isotope is left).

Equation (8) can be used to predict radon activities in groundwater based on the emanation coefficient of
the rock. Using this equation, a family of curves is calculated for varying rock porosities (Fig. 10). The
model values are calculated for a porosity of 1 to 5%, an average density of 2 700 kg.m™ and a radium-226
content of rock of 150 Bq.kg"' (average activity measured on granite samples of this study). As seen in Fig.
10, for a given emanation coefficient value, higher radon concentrations in groundwater are expected in
rocks of lower porosity. Wanty et al. (1992) and Przylibski (2000) found emanating coefficient for granites
always less than 0.3. For a rock matrix partially altered, a porosity of 4-5% and an emanation coefficient of
0.2-0.3 could be considered. Thus, the realistic range of radon content in water provided by (8) ranges from
1400 to 2 700 Bq.L™. It illustrates that the concentration of radon in the pores of the Ploemeur granite may
be much higher that the one recorded in the water circulating in the permeable fractures. Thus, the radon
concentrations in crystalline rocks may depend on lithology, on flow conditions but also on fracture-matrix

exchanges.

7. Conclusions

An heterogeneous, fractured granitic aquifer (Ploemeur, Brittany) has been investigated in order to
characterize the radon content in groundwater of a small-scale site. The finding by field measurements of a
large range of radon concentrations in groundwater highlights the variability of radon concentrations

occurring in a fractured crystalline aquifer. These observations led us to determine the factors known to
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affect the radon content in the water of fractures. The flow rate and the aperture of the water-bearing
fractures were estimated from pumping tests performed in the field site, and the radon exhalation flux of
rocks was measured through in-laboratory experiments. Afterwards, this study assessed the ability of a
single-crack model proposed by Nelson et al. (1983) to accurately predict radon concentrations in the water
of a crystalline aquifer through comparisons with field-measurements. Our investigations clearly evidenced
that the model provide relevant concentrations in waters of boreholes characterized by low-transmissivity
and low-flow conditions. Indeed, for these wells, the difference between measured and predicted radon
concentrations in water was less than the analytical uncertainty on radon volume activity in water. However,
a quite large discrepancy appeared in boreholes characterized by high-transmissivity and high-flow rate. In
the borehole where the highest flow rate occurs, the concentration calculated using the model is 80% lower

than the radon content measured in groundwater.

These observations indicate that the single-crack model does not account for all the radon dissolved in
the water of the fracture. Thus, the results of pumping tests performed in the boreholes improved our
understanding of the system. After the pumping test, an increase of the radon content in groundwater
occurred and evidenced a contribution of a radon-rich water to supply the flow rate that seems to come from

the low-permeability rock matrix.

This study highlights the complexity of modelling groundwater radon concentrations in a fractured
aquifer. If modelling under low-flow conditions zones with a quite simple model gives satisfactory results as
tested in this study, it is worth carrying out experimental modelling to gain more insight into the influence of
the geometrical configuration of the fracture network on the radon content in waters. Furthermore, it seems
quite promising to perform longer pumping test to better understand the response of the aquifer to an
increase of the water flow rate in the fractures. Such experiments would let us know which radon content
would be reached in groundwater, after equilibrium hydraulic conditions are achieved in the aquifer. It could
be a promising way to further study the relationships between the fractured network and the rock matrix.
Thus, the influence of the water coming from the host rock on radon concentrations in groundwater finally
seems to have to be taken into account to explain the extreme variability of radon activities observed in the
aquifer in ambient conditions. Complementary experiments should be attempted to better understand the

importance of the host rock in the radon concentration variability in groundwaters.
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Figures and tables captions

Figure 1: Location map of the study site (Stang-er-Brune), together with observation wells and deep

boreholes.

Figure 2: Geological logs showing units from selected boreholes.

Figure 3: Thin crack model of radon transport. Water flows radially at a rate Q through a thin crack of

aperture % into the borehole.

Figure 4: Variations of radon concentration versus depth in boreholes of the study site.

Figure 5: Schematic representation of the converging-flow conditions in the main fracture related to

ascending flow in the borehole due to different hydraulic head conditions.

Figure 6: Calculated and measured concentrations of “*Rn in water as a function of water inflow rate in
boreholes B1, B2, B3 and F22. Curves have been calculated using the model of Nelson et al. (1983). Circles

are the radon concentrations measured in water of the most productive fracture of each borehole.

Figure 7: Evolution of the radon content in groundwater of boreholes B1, B2 and B3 during the pumping
tests performed in April 2006. Concentrations presented here have been measured during the time water was

pumped in each borehole.

Figure 8: Variations of radon concentrations in groundwater during pumping tests. Concentrations have been
measured in the water of the well under pumping and in the water of other boreholes in order to observe the
influence of pumping in the pumped and unpumped wells. The grey-boxes indicate the borehole under

pumping and the duration of each test.

Figure 9: Variations of the piezometric level in the boreholes F22, B1 and B3 and in the piezometer P1
during the pumping tests. Dash lines indicate the time’s interval of pumping tests in each borehole.

Successive pumping in B2 and thereafter in B3 are depicts are a unique interval.

Figure 10: Calculated values of ***Rn in water into the pores of the rock matrix as a function of emanation

coefficient and porosity of the rock.
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Table 1

Lithological and mineralogical description of rock samples

Table 2

22Rn exhalation rates and radium-226 activities measured on rocks samples from the study site.

Table 3

Values of parameters used for model testing and measured in the field.
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Figure 5

Figure 6

Figure 7

Annexes

“*Rn (Bq.L")

2?0 II}ID G[III] BI;ID 1DFO 12|DI] 1‘|I1ﬂ 1 E!ﬂﬂ

& ainiinl

E t-
£ o] !
5 50 [ B
3 ;
SU- h" ’ o il
4 3]
70 4 H .
]
80 -| : ¢ P1 —0—B1 —%—B3 -
1 ' @ P2 --A-B2 —m—F22
90 1 1 1 1 L 1 1 1

< =
Fracture 1: |
hydraulic head H,
A | Ascending flow
H,<H, A

Fracture 2:
hydraulic head H,

F'-,_"\
—
800+ 800
. Borehole B1 Ecrsholg B2
E=0,85mB8a.m" 5" -
S b E=0.85mBq.m s
600+ ; 600 4 <
E=085migm s
- - E=0.65m
< -
4004 o, ¥t 400
E=045mBgqm" .5 '
i A i  E=(aSmBgm s’
= e
[ 3
¥ 2004 # 200
0 . . ; 04— . - ' i
107 10* 10” 10 107 10 10* wf 10t 107
&0 a(m's’) 2000 Qim's’)
Barehols B3 Borehole F22
_E=0,85mBg.m” &'
404 o 1500 + ,
e Fad
] Al - 3 T
| i E=065mBg.m s
< 400 & 1000 i
i) E=0.85mBgm " o S
§ E=0E5mBam s’ ﬁ EsD 45mBgm s’
200 E=D45mBam s’ LAY
0 - o - - : -
-7 & 7 - -3
10 10 10 10° : 10 10




Figure 8

Figure 9

252

*2Rn (Bq.L™)

Annexes

1000-
8004 l
Ty 60041 ______l l l
Fs 1
— 4001
=
i
8§ 2001
B1
0
0 50 100 150 200 250 300

1000- time (min)

800
1 600 /*‘_—-— —_—
= +/

o —
= 400+ +/+
=
o
8 200
- B2
0 50 100 150 200 250 300

300- time (min)

6004 e —
ol
T 400
g 400
=
o 200

- B3

0 50 100 150 200 250

time (min)

1600+
1400:
1200:
1000:
800
600:
400:

200

(=]

F22

A T
0 400

L) N Sy TN AN L SR R
800 1200 1600 2000

Time (min)

T d T ¥
2400 2800




Figure 10
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Annexes

Table 1:

Rock Sampling
sample depth (m)

Rock type Texture-Structure Mineralogy® Alterations

Very fine texture,

C5 27 micaschist . Qz, K-F, Bi, Mu, Zr unaltered
Mylonitic stucture
. ., Very fine texture, i . fractured,
<9 34 micaschist Mylonitic stucture Qz, K-F, Bi, Mu, Zr hydroxydes
. Heterogenous .
C13 48 granite grained texture Qz, K-F, Bi, Mu, Ap hydroxydes
C17 60 granite Hejterogenous Qz, K-F, Bi, Mu, Zr, Ap unaltered
grained texture
. Heterogenous Qz, PI, K-F, Bi, Mu, Zr, .
C20 69 granite grained texture Ap highly fractured
. highly
Cc23 79 granite Grained texture Qz, Pl K-F, Bi, Mu, Zr, fractured,
Ap
hydroxydes

& Abbreviations: Qz = quartz, Pl = plagioclase, K-F = K-feldspar, Bi = biotite, Mu = muscovite,
Zr = zircon, Ap = apatite

Table 2:
Rock Sample Sample 22pnE A, ?Ra
sample volume area )
C5 370 300 09+0.2 8810
Cc9 400 400 05+04 506
C13 400 880 12405 172%’-'
c17 1300 1000 0.9+0.3 2222’-'
C20 1100 1270 05#0.2 Z%i’-'
c23 750 950 1.3+0.4 1?% *
Table 3:
Depth of Fracture
Borehole  producing Transmissivity _ “ - "1 Inflow rate *22Rn
fracture P
(m) (m®.s™) (mm) (m®s™ (Bq.L™
Bl 78 1.44.10" 1.2 1.7.10° 700
B2 98 2.00.10™ 1.3 5.0.10° 520
B3 80 1.00.10° 2.3 5.3.10° 620
F22 50 1.00.10° 0.5 1.7.10° 1400

! Aperture calculated from transmissivities
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