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Utilisation de radiotraceurs en hydrologie souterraine (*),

par W. F. MAES, J. SOUFFRIAU, P. I. STANER et L. BAETSLE.

Qentre d’BEtude de I'Energie Nucléaire.
Service Evacuation des Résidus, Mol (Belgique),
exploité par la 8.A. BELGONUCLEAIRE.

INTRODUGTION.

Depuis quelques années la section d’études géo-hydrologiques
du C.E.N. a Mol g’efforce de mettre au point des techniques
fondamentales servant de base &4 la détermination ir situ des
caractéristiques d’un bassin hydrographique. Bien que la plu-
part des problémes soulevés puissent &tre résolus par les tech-
niques hydrologiques classiques, il est incontestable que 1'utili-
sation de traceurs radio-actifs réduit non seulement le temps
d’expérimentation, mais augmente considérablement I’exactitude
des résultats obtenus. Il est donc recommandable d’opter pour
cette derniére technique lors d’une étude poussée de problémes
hydrologiques, tels que les mouvements horizontaux de la
nappe aquifére, la détermination en place de la perméabilité
ou les caractéristiques dispersives d’un milieu poreux.

Ces buts essentiellement pratiques ne sont néanmoins pas
réalisables sans une étude théorique préliminaire sur les phéno-
meénes de migration des radiotraceurs dans le sol et Pindispen-
sable mise au point de techniques adéquates. ‘

La présente contribution donne ainsi le compte rendu des
recherches effectuées par mos laboratoires dans cette branche
de la géologie.

A. — CHOIX D'UN TRAGCEUR.

Lia nécessité d’utiliser des traceurs en hydrologie s’impose
dés qu’on veut suivre, en détail, le mouvement des nappes
d’eau dans leurs conditions naturelles. Il est bien évident que
le traceur envisagé devra présenter certaines caractéristi-
ques {1 & 4] dont les plus importantes sont :

— absence de tout effet de retardement ou de décomposition

dans le sol, soit par adsorption, soit par réaction avec la phase
liquide ou solide du milieu; ’

(*) Travail effectué sous contrat n® 002-63-10 WAS B avec la Communauté
Européenne de I’Energie Atomique.
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— facilité de détection, de préférence in situ, méme en quan-
tité tres réduite;

— solubilité trés grande dans le milieu 4 marquer;

— absence de tout effet de contamination de longue durée de
la zone a explorer.

Les halogénés comme le NaCl, RbCl et LiCl ont été utilisés
couramment [5] dans les techniques de tracage de l'eau. Leur
détection par conductimétrie nécessite I'emploi de concentra-
tions élevées engendrant des effets de diffusion moléculaire due
au gradient de concentration. De plus, les sels subissent des
effets de retardement par interaction avec les matériaux du
sol. Les colorants organiques, la fluorescéine, la rhodamine B
et le rose de pentacyl ont supplanté les sels mentionnés ci-avant
grice & leur détectabilité aisée dans des eaux naturelles a des
concentrations de P'ordre du ppm. Néanmoins, par dispersion
dans un milieu poreux, le facteur de dilution peut facilement
atteindre 105, ce qui porte la concentration originale a 10 g/l
sauf si des méthodes onéreuses de détection sont envisagées [6].

Les méthodes de tragage a l'aide d’isotopes radio-actifs sur-
classent toutes les techniques développées jusqu’a présent a
cause de la détectabilité trés aisée et la concentration chimique
négligeable des traceurs. Un probléme bien délicat se pose
pourtant quant & la sélection du radiotraceur approprié aux
conditions expérimentales.

L’eau tritiée, d’'un comportement chimique identique a celui
de Peau naturelle, ne présente aucun probléme physico-chimique
mais est malheureusement difficile & utiliser par suite de sa
détection trés onéreuse {7 et 8]. D’aprés les données recueillies
en littérature [3, 9, 10 et 11] et d’aprés nos propres recherches,
P1181 sous forme de KI et le Co%0 sous forme de Co(CN)g3~
semblent satisfaire aux conditions généralement rencontrées.
D’une période respective de 8 jours et 5,3 ans, ils conviennent
dans beaucoup de problémes de tracage et présentent I'avan-
tage d’émettre des rayons vy durs, ce qui facilite grandement
leur dosage direct méme en quantité trés minime (de 'ordre de
1075 p Ci/em3, soit environ 10-11 ppm).

Les résultats obtenus sur quelques sols typiques a 'aide des
trois radiotraceurs mentionnés sont repris & la figure 1. Il en
résulte que ces éléments ne subissent quasi pas de retardement
vis-a-vis de l'eau percolée. Tout effet d’adsorption peut d’ail-
leurs étre exclu en prétraitant le milieu poreux autour du point
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d’injection par une trés faible quantité de sel porteur inactif
dissous dans un relativement grand volume d’eau du sol.

Toutes ces précautions permettent l'exécution des essais
avec une concentration initiale de radiotraceur ne posant pas
de problémes d’irradiation intolérable pour le personnel.

B. — TECHNIQUES D’INJECTION ET DE DETECTION
DE RADIOTRAGCEURS DANS LA NAPPE AQUIFERE,

Les méthodes d’étude de I'écoulement de l'eau en milieu
poreux, développées au C.E.N., consistent en I'injection d’une
quantité trés faible d’un traceur approprié, suivie, aprés quelque
temps de D’échantillonnage de la nappe. Il est évident que la
perturbation locale de la nappe durant toute Popération doit
dtre réduite au minimum et que la source d’activité injectée
doit avoir une géométrie bien connue.

1. Techniques d’injection.

L’introduction dans la nappe aquiféere du traceur a laide
d’un tube crépiné, ou d’ampoules en verre, et la mise en place

21
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de solutions congelées avaient été expérimentées lors d’études
préliminaires en nos laboratoires [12]. Cependant, ces méthodes
créent une source de géométrie inconnue ou causent un déran-
gement local des lignes de courant.

Afin de remédier 4 ces inconvénients, nous venons de metire
au point un appareil injecteur de construction particuliére
(fig. 2). La cavité formée par un double piston, coulissant
dans un cylindre en PVC de longueur appropriée, est remplie
au moyen du méme matériel que celui du milieu ambiant mais
imbibé d’une solution radio-active. Pendant la mise en place &
Paide d’un puits tubé, foré a sec, les ouvertures rectangulaires
dans les parois extérieures sont obturées par le piston supé-
rieur (fig. 2). Ensuite, le tubage est retiré et aprés stabilisation
de la nappe, le contenu est libéré, sans perturbation de ’écou-
lement normal, par alignement de la cavité par rapport aux
ouvertures dans la paroi du cylindre.

Afin d’annihiler tout effet d’adsorption du milieu, la section
du tube contenant le piston d’injection est surmonté d’une
partie crépinée par laquelle il est possible de présaturer le
milieu ambiant & I'aide de sel porteur.
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2. Méthodes d’échantillonnage.

a) Echantillonnage direct de la nappe aquifére. —
Un appareil a été construit en vue de la prise simultanée de
plusieurs échantillons d’eau en milieu sédimentaire non con-
solidé (fig. 3). Constituée de plusieurs parties cylindriques
accouplées (J 2,5 em, long. 50 em), chaque section comprend
un double piston coulissant dans le corps du cylindre. Aprés
la mise en place de 'appareil, enfoncé dans le sol & Paide d’un
marteau & moteur, les orifices dans les parois du cylindre sont
alignés avec les cavités dans les pistons. La matiére hygrosco-
pique (normalement du papier absorbant) contenue dans les
cavités s’imbibe ainsi d’eau du sol. L’entrée des sédiments est
entravée par un treillis & fines mailles en acier inoxydable. Un
mince canal reliant les différents pistons permet d’appliquer
un vide partiel qui accélére Phumidification de la matiére
hygroscopique; dans des sols & perméabilité peu élevée, 'appli-
cation d’une dépression est nécessaire pour obtenir une infil-
tration suffisante de I’eau. Les chambres remplies, la contami-
nation réciproque des différentes sections est empéchée par une
minuscule soupape bloquant la conduite d’évacuation d’air.

b) Echantillonnage par sorption. — En vue de
réduire les perturbations de la nappe au minimum, des tech-
niques ont été mises au point afin de détecter des radiotraceurs
dans la nappe aquifére par sorption sur une surface réactive.
Deux types de réaction ont retenu Pattention; d’une part, la
chimisorption sur des barres métalliques [13] et, d’autre part,
Péchange anignique sur membranes échangeuses d’ions.

Pour suivre I'évolution & faible profondeur d’une nappe
tracée & Paide d’I31 il suffit d’entourer le point d’injection par
un réseau de tiges de cuivre poli adsorbant les ions radio-actifs
par un phénoméne de chimisorption. Les tiges (J 3 mm), espacées
de quelques centimétres, sont enfoncées directement dans la
nappe & condition que celle-ci se trouve a faible profondeur.
A grande profondeur, il faut une exécution plus robuste, par
exemple des barres en acier inoxydable (0 5 mm) servant de
support & de petits cylindres en cuivre. Aprés la détermination
expérimentale du coefficient de corrélation, on peut déterminer
de facon précise la concentration réelle des radio-éléments dans
le milieu poreux. La méthode de chimisorption cuivre-halogénés
s’est avérée utile pour I'étude du déplacement d’une nappe
marquée 4 I'I131 dans les couches supérieures de la partie saturée
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du sol. Néanmoins cette méthode est loin d’étre universelle &
cause de sa limitation & une gamme restreinte de radio-éléments
etjparce qu'une partie de Pactivité fixée est abrasée lors de
Pextraction des tiges. Ces deux inconvénients limitent les possi-
bilités de cette méthode qui dépend essentiellement de la con-
naissance exacte du rapport entre I'activité en solution et sur
la paroi métallique.

_grille en acier inoxydable

B = 2o o
E;:—'*—f————rg ?—':*————__.:—.'__j
/ | membrane échangeuse d’ions

L tige en acier inoxydable

Fi6. 4 A, — Détecteur a membranes.

Afin de généraliser le principe de détection par « sorption »,
nous avons mis au point un systéme constitué de barres en
acier inoxydable (J 10 mm) munies de membranes échangeuses
d’ions appropriées au traceur a détecter et protégées par un
treillis en acier inoxydable (fig. 4 A). Comme décrit, la distri-
bution de 'activité dans 'eau de la nappe se déduit facilement
de Pactivité fixée par simple comptage des membranes.

L’emploi de petits cylindres perforés et munis d’un treillis
protecteur (fig. 4 B) permet Dutilisation d’échangeurs d’ions
sous n’importe quelle forme. Ce développement de la technique
de détection nous a permis d’effectuer des sondages d’activité
jusqu’a 10 m de profondeur. De plus grandes profondeurs peu-
vent &tre atteintes a condition d’employer des sondes plus
robustes.

L’avantage principal de ces derniéres méthodes réside non
seulement dans le fait d’étre d’application générale, mais aussi
d’empécher le contact direct entre P'échangeur et la phase
solide du sol, évitant ainsi les pertes par friction tout en per-
mettant un contact parfait avec I'eau de la nappe.

¢) Comptage direct. — La mesure de Pactivité en place,
4 Paide de tubes étanches en aluminium, est une méthode trés
directe et d’application générale pour des radio-éléments &
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rayonnement y dur. Mais I'implantation méme pose, dans la
plupart des cas, des problémes trés ardus. A cause des diffi-
cultés de mise en place des tubes, cette méthode n’offre pas les
mémes avantages que ceux décrits ci-avant.

ouverture permettant 1’approvisionnement
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Fi6. 4B. — Détecteur universel a poudre,

d) Prise d’échantillons de sable. — Dansfcertains
cas, il s’avére impossible d’échantillonner la phase liquide par
exemple dans la zone non saturée du profil et dans des couches
d’argile plastique; dans ces deux cas, la radio-activité se trou-
vant dans le milieu poreux est intimement liée & la phase solide.
Dans le but de détecter l'activité de ces milieux nous avons
mis au point un échantillonneur multiple a palettes, de sédi-
ments non consolidés, s’inspirant d’un appareil similaire déve-
loppé par P. J. Parsons {14]. La figure 5 en donne les carac-
téristiques les plus intéressantes.
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3. La méthode des multicompteurs.

Nos laboratoires viennent de mettre au point un appareil
destiné & la mesure de la direction et de la vitesse d’écoulement
sans prise d’échantillons {15]. A l'aide d’une seringue médicale,
une quantité trés réduite {4 0,2 ml) de traceur & haute activité
spécifique (5 mCi/ml) est injectée dans le sol & distance égale
de quatre tubes-compteurs disposés en carré. L’appareillage est
placé dans une cloche étanche en aluminium percée au fond
par une aiguille d’injection d’un diamétre de 0,9 mm et par
les gaines des tubes-compteurs (fig. 6). Le tout est relié a la
surface par les cébles électriques des tubes-compteurs et du
moteur actionnant la seringue. La mise en place de la cloche
se fait au moyen d’un puits tubé, creusé dans le sol jusqu’a
la profondeur désirée.

L’appareil est alors enfoncé dans la partie non perturbée du
profil 4 la base du forage. Ceci permet I'exécution des opéra-
tions dans un milieu identique & celui du terrain environnant.
Aprés avoir retiré le tubage d’environ 50 em, afin de libérer
la cloche, le traceur est injecté et Yévolution de Iactivité est
enregistrée de fagcon continue par les tubes-compteurs (activité
envers temps) (fig. 7). Il est évident que la migration de I'acti-
vité dans le sol ne peut provoquer qu’au maximum deux pics
dans les quatre courbes enregistrées, les deux autres étant en
régression dés le début.

Le rapport entre les temps écoulés depuis Pinjection et le
passage des pics dans les enregistrements, d’une part, et la
direction de I’écoulement, d’autre part, est donné par la simple
relation (fig. 7) : 1

tg o = fa
ol ¢ = angle entre la direction d’écoulement et la droite
reliant le point d’injection au tube-compteur 4;
13 = temps de passage du pic au compteur 3;
14 = temps de passage du pic au compteur 4.

La vitesse d’écoulement est alors donnée par :

CcOs
v=r ¢

(7]

ou v = vitesse d’écoulement;
r = distance entre le point d’injection et les tubes-compteurs,
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FIB. 7 - DETERMINATION GRAPHIQUE DE LA VITESSE ET DELA DIRECTION
DE L'EAU DANS LA NAPPE PHREATIQUE.
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Les essais préliminaires ont démontré que la précision obtenue,
4 Paide de cette technique, équivaut a-celle révélée par la méthode
d’injection et d’échantillonnage.
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C. — QUELQUES APPLICATIONS DIRECTES
DES TECHNIQUES DEVELOPPEES.

1. Détermination de Ia vitesse et de la direction d’écoulement de Ia
nappe.

Durant les années écoulées, nos laboratoires ont exécuté,
dans des sols & granulométrie trés variable (des argiles ypré-
siennes aux sables de Mol), des tracages de la nappe a Taide
de radio-éléments. A titre d’exemple, nous reprenons la descrip-
tion des méthodes développées dans ce champ d’application de
la radiohydrologie.

appareillage d’injection équipement d’échantillonnage
s o

%WZZW% ) Jf’ nuage actif
% 4// I /a/

|
Al

Fic. 8. — Localisatien du nuage actif {coupe verticale).

Aprés présaturation du milieu poreux autour du point d’injec-
tion & aide d’une solution inactive dont la concentration est
de Pordre de quelques milligrammes par litre, 5 & 20 mCi d’[131
ou de Co®% gont introduits dans le sol & Paide d’un appareil
d’injection décrit ci-avant (fig. 8). Quelques jours aprés la mise
en liberté de lactivité, le nuage actif est localisé par chimi-
sorption sur des tiges en cuivre (temps de contact : 60 min)
ou par échantillonnage direct de la nappe (fig. 8).

En vue de réduire le nombre de points d’échantillonnage, il
s’avére intéressant de déterminer au préalable la direction
générale de I'écoulement par mesure directe de activité dans
quatre tubes étanches d’observation qui entourent a faible
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distance le point d’injection. De plus, ceci permet une estima-
tion approximative de la vitesse d’écoulement de la nappe.
Les échantillons recueillis sont ensuite comptés au spectro-
métre v monocanal et les résultats obtenus sont mis sur carte
(fig. 9).

I1 est & noter qu'une source sphérique, aprés avoir parcouru
une certaine distance en milien poreux, prendra une forme
ovoidale. Ce phénoméne de dispersion est provoqué par la
tortuosité du chemin parcouru et par la diffusion moléculaire.

-] Conc. max. cm
100 & 75 % G'l FIG. 9 - COUPES HORTZONTALES DES NUAGES ACTIFS
75250 % L

50825 %€,

2524 0760m
X 4 E3 x x X x

x

x
prise d’échantillon

potat @rinjection

L’activité, aussi bien dans le sens longitudinal que transversal,
se présente sous forme d’une distribution de probabilité, dont
le point culminant correspond & la distance parcouru par I'ean
du sol pendant la période considérée. La localisation de ce
point dans le sol permet alors d’en déduire la vitesse de migra-
tion de la nappe.

11 est évident que ’emploi de la technique des multicompteurs
signifie un gain de temps trés net. Néanmoins aucune infor-
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mation n’est ainsi obtenue concernant I’évolution du nuage
actif dans le temps, notamment la dispersion en milieu poreux
et les tortuosités dans le sens de 1’écoulement.

La technique d’injection et d’échantillonnage nous a permis
de déterminer la vitesse et la direction d’écoulement de la
nappe aquifére au site I du C.E.N. & Mol (fig. 10). Apres la
mise en place d’un piston injecteur, a environ 1 m dans la
nappe (4 m de profondeur), le milieu ambiant est présaturé
4 Paide d’une solution inactive de 200 ppm de KI. La solution

Bocholt

Route principat
le

Sentier

Etang

Ruiessean
- Canal

Fi1G.10~VUE GENERALE DU SITE EURQCHEMIC ~ CEN MOL
0 km 1 2

active (4~ 10 mCi/l) est alors mise en liberté et suivie a4 laide
de quatre tubes d’observation étanches. Le nuage actif est
échantillonné & Paide de tiges en cuivre aprés 7, 10 et 16 jours.
Les résultats ainsi obtenus sont repris 4 la figure 9. Il en résulte
que pendant les périodes considérées le noyau du nuage s’est
déplacé respectivement de 22, 35 et 50 cm, ce qui implique
une vitesse journaliére de 3,2; 3,3 et 3,1 cm.

Nous fondant sur nos résultats de laboratoire et nos expé-
riences exécutées en nature, nous pouvons conclure que les
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erreurs observées par application des techniques d’injection de
‘radio-éléments ne dépassent guére 10 9, aussi bien pour la
vitesse que la direction d’écoulement de la mnappe.

2, Détermination in situ du coefficient de perméabilité.

La connaissance exacte du coefficient de perméabilité est a
la base de toute étude fondée sur les caractéristiques hydro-
logiques d’un bassin aquifére. I’essai de pompage, qui est une
méthode macroscopique, fournit une valeur moyenne du coeffi-
cient de perméabilité de la zone entourant le point d’extraction
d’eau. Cependant, cette technique, d’un dépouillement fasti-
dieux, présente le désavantage d’étre trés onéreuse par suite
de difficultés d’ordre pratique. Les conditions hydrologiques
réduisent son applicabilité & des milieux poreux isotropes.

Par contre, Pemploi de radio-éléments fournit un outil excel-
lent pour déterminer sur place la perméabilité d’un milieu
poreux. En effet, le caleul du coeflicient de perméabilité est
basé sur la connaissance exacte du gradient hydraulique et
la vitesse d’écoulement de 1’eau & travers les interstices. En
milieux poreux la vitesse est donnée par la relation [16] :

_Q
" 6S
v = vitesse linéaire (L /T);

Q == débit (L3/T);
S
g

v
ou

= section envisagée (L=2);
= porosité.

Le coefficient de perméabilité est lié a la vitesse et au gradient
hydraulique par la loi de Darcy :

- dz
k =D.cC ;l"}—l'
ou k = coefficient de perméabilité (L /T);
% = gradient hydraulique.

Comme la vitesse d’écoulement de la nappe peut étre déduite
d’un essai d’injection et que la porosité est un paramétre aisé-
ment déterminé, il ne reste alors qu’a mesurer le gradient hydrau-
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lique. A Taide de trois piézométres en bronze poreux [14],
entourant radialement le point d’injection, cette opération ne
présente aucune difficulté (fig. 11).
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Fie. 11. — Détermination du gradient hydraulique

a Paide de trois piézomaétres.

Il est évident que la détermination du coefficient de perméa-
bilité 4 Vaide d’un radiotraceur est une méthode & applica-
tion trés rapide. Son avantage principal réside dans le fait que
Iécoulement normal de la nappe n’est point perturbé, évitant
ainsi d’accentuer I’anisotropie du milieu par changement arti-
ficiel du niveau piézométrique. De plus, les résultats dont le
dépouillement ne présente aucune difficulté, sont d’une exacti-
tude supérieure a ceux déduits d’un essai de pompage.

Un essai d’injection, exécuté au site KEurochemic & Mol (fig. 10
et 11), montrait une vitesse d’écoulement de la nappe de Pordre
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de 7,5 em par jour. Compte tenu du gradient hydraulique
(=2 X 10-3) déterminé & P'aide de trois piézométres (fig. 11),
et de la porosité (= 0,38), on trouve une valeur du coefficient
de perméabilité pour le sable blanc de Mol, variant entre 0,95
et 1,18 cm/min. Un essai de pompage exécuté au méme
endroit [17] donne lieu & des valeurs de 0,3 a4 3,3 cm/min
(moyenne pondérée 1,1 cm /min).

3. Quelques problémes spécifiques concernant 'écoulement et ’alimen-
tation des nappes.

Au moyen des techniques décrites ci-avant, il est possible
de résoudre quelques problémes spécifiques, tels que la déter-
mination de l'existence de voies préférentielles en milieu poreux
anisotrope ou l’échange d’eau entre deux aquiféres. Puisque
ces problémes se présentent sous une forme trés spéeifique il
est difficile de proposer une solution générale pour tous les cas
envisagés.

Dans 1'étude des caractéristiques dispersives du milieu,
I'emploi de radiotraceurs est irremplacable. En se fondant sur
des techniques d’injection et d’échantillonnage consécutives,
on déduit de la géométrie du nuage actif les données nécessaires
a la détermination du coefficient de dispersion tant longitudinal
que transversal.

Un probléme trés important en bhydrologie et dont la solu-
tion pratique s’avére difficile, est celui de la détermination de
la vitesse réelle d’infiltration d’eau de pluie en zone aérée ou
la remontée de l'eau aprés 1’évapo-transpiration. Plusieurs
méthodes, tant théoriques que pratiques, ont été proposées
sans donner de solution valable. Pour éviter toute cause d’erreurs,
nous venons de mettre au point une technique basée sur Pemploi
de radiotraceurs. Une mince couche de la partie supérieure du
sol est humidifiée au préalable avee une solution du traceur
approprié. Les mouvements verticaux de la précipitation dans
la zone aérée sont alors suivis soit par comptage direct dans
un tube d’observation étanche, soit par prise d’échantillons de
sol selon les méthodes décrites ci-dessus (voir 2, d, p. 274). Cette
derniére technique permet en méme temps de déterminer I’humi-
dité du milieu.

Finalement nous voudrions encore attirer 'attention sur les
possibilités offertes par les radiotraceurs pour déterminer la
structure verticale des bassins aquiféres. En effet, puisque la
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vitesse de propagation d’un radiotraceur est proportionnelle a
la perméabilité du milieu, la technique d’injection permet de
déterminer le rapport existant entre les coefficients de perméa-
bilité des différentes zones du bassin.

Il est indiscutable que I'utilisation des radiotraceurs marque
un pas en avant dans I’étude des problémes envisagés. Par
leur maniabilité et Pexactitude des résultats, ils sont devenus
quasi indispensables en hydrologie contemporaine. De plus,
ils offrent des perspectives nouvelles pour I’étude de problémes
jadis insolubles.
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