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INTRODUCTION GENERALE

Depuis le début le 1'¢re industrielle a la fin du siecle dernier, 1'émission et le dépot de
substances atmosphériques acides, notamment SO,, NO, et leurs dérivés, ont augmenté
considérablement. La combustion d'énergie fossiles (comme le charbon et les huiles), due aux
activités industrielles chimiques et aux transports, est la principale source de SO, et de NO, émis dans
I'atmosphere (Apams et al., 1980; ULRICH et al., 1980; SINGH; 1984b; BorMmANN; 1985). Cette
pollution touche principalement les zones 2 fortes activités industrielles (Europe centrale et de 1'Est,
Nord-Est des Etats Unis) ol les émissions des polluants atmosphériques ont augmenté de facon
exponentielle jusqu'au début des années 70. Toutefois, cette pollution atmosphérique ne s'est pas
cantonnée aux régions industrialisées car les circulations atmosphériques générales transportent les
polluants et les substances acides sur de longues distances. A partir du premier choc pétrolier, les
pays industrialisés ont griace aux développements technologiques et a l'utilisation de 1'énergie
nucléaire réduit la production surtout de SO,. La conséquence de cette pollution transfrontizre est que
tout les pays de 1'hémisphere Nord regoivent a des degrés divers des dépdts de substances acides. Les
eaux de surface, les sols et les foréts sont soumis & ces apports acides et 1'absence d'un pouvoir
tampon adéquat vis a vis de cette acidité conduit inexorablement a 1'acidification des solutions de sols,
des lacs, et des rivieres. Ceci se traduit par une diminution du pH et de 1'alcalinité et 1'augmentation
de Ia concentration en aluminium dissous dans les eaux de surface (DAVID et DRriscoLL, 1984;
_COrNANetal,,1986). . S e

Au début des années quatre-vingt, des symptomes de dépérissement des foréts ont été observés,
en particulier sur les foréts de résineux (HAUHsS et WRIGHT, 1986; JOHNSON et FRIEDLAND, 1986;
MCcLAUGHLIN et ADAMS, 1987). L'apparition de ces symptomes a été reliée a la pollution
atmosphérique acide. Un effet direct des dépots acides et des polluants de 1'air peut se manifester sur
le tissu foliaire mais il existe aussi un effet indirect sur les foréts via I'acidification des solutions de
sols. L'effet direct des dépots atmosphériques sur les feuillages des arbres entraine le lessivage des
cations et la destruction du tissu foliaire sous 1'action des acides sulfuriques, nitriques et de 1'ozone.
L'effet indirect provoque une augmentation de la concentration en H*, en A’ et en SO, et en NG,
dans les solutions de sol. L'apport de dépdts atmosphériques acides contribue donc a 1'acidification
des sols sensu lato ou a 1'accentuation de leur acidité naturelle (REUSS et JOHNSON, 1986). La
présence des protons provoque une désaturation du complexe d'échange des sols sensu lato et
contribue ainsi au lessivage des cations basiques hors des écosystemes. D'autre part, les rapports entre
certains cations (Ca/Al, Mg/Al) sont déterminants dans les processus de toxicité des végétaux
(BrRowN, 1983; REUSS, 1983). L'acidification des sols sensu lato peut également affecter la microflore
et la faune qui ont un role trés important dans le cycle biogéochimique des éléments dans les
gcosystemes.

De nombreux programmes de recherche internationaux ont été consacrés a 1'étude de 1'influence
de la pollution atmosphérique acide sur les écosystémes terrestres et aquatiques 2 travers le monde.
Les principaux résultats et theme d'étude sont résumé par REUSS et JOHNSON (eds., 1986), ADRIANO
et Havas (eds., 1989), BINKLEY et al. (eds., 1989), JOHNSON et LINDBERG (eds., 1992), LANDMAN et
BONNEAU (eds., 1995).

Ces études montrent que la neutralisation de 1'acidité des eaux de surface est réalisée par les
deux processus principaux : 'altération et I'échange. Ces derniers processus ont été caractérisé depuis
les premieres études des altérations. Les processus d'altération météorique ont été suivi dans les tous
premiers travaux sur l'altération météorique (BoweN, 1928; GoLpisH, 1938; McConNNELL, 1951;
LENEUF, 1959; PEDRO, 1966a; LOUGNAN, 1969; TARDY, 1969) de méme que la caractérisation des
processus d'échange, particulierement des argiles dans les profils d'altération (JENNY et LEONARD,
1934; MARSHALL, 1935; WILLIAMS et COLEMAN, 1950; WEAR et WHITE, 1951). Ces travaux ont



énoncé les principes fondamentaux des processus d'altération et d'échange mais ils sont restés au stade
de la description. Le couplage des études de terrain avec la géochimie de 1'eau a été entrepris pour
compléter les interprétations des phénomenes d'altération et d'échange (GARRELS et MACKENZIE,
1967; Tarpy, 1969, CLEAVE et al., 1970; Fritz, 1975 et 1981 et autres). Cette nouvelle approche
originale a permis par la suite aux géochimistes de suivre indirectement, depuis le temps jusqu'a
aujourd'hui, les processus d'altération et d'échange. C'est ainsi que les suivis hydrochimiques réalisés
dans divers bassins versants permettent d'estimer indirectement les modifications des fonctionnements
géochimiques des écosystémes, en particulier les processus d'altération et d'échange, en relation avec
les modifications générées par la pollution atmosphérique.

En France, la région du Nord-Est est particulierement soumise 2 la pollution atmosphérique
acide. Dans les années quatre-vingt, les symptdmes de dépérissement forestier sont apparus en
particulier dans les Vosges (LANDMAN, 1992; LANDMAN et BONNEAU, eds, 1995). Pour étudier ce
phénomene en relation avec les dépdts atmosphériques acides un observatoire naturel a ét€ créée en
1985 dans les Vosges par trois laboratoires : le Centre de Géochimie de la Surface (C.G.S./CNRS), le
Centre de Recherches Eco-Géographiques (CEREG-ULP, URA 95 CNRS) a Strasbourg et le Centre
de Recherches Forestieres (CRF-INRA) a Nancy.

Les travaux de recherche ont été menés dans le cadre du programme national DEFORPA
(Dépérissement des FOréts et Pollution Atmosphérique), puis dans le cadre du programme européen
STEP-ENCORE (Science and Technology for Environmental Protection / Furopean Network of
Catchment Organized for Reasearch on Ecosystems). Cet observatoire naturel est suivi actuellement
par diverses études qui se completent entre elles pour une meilleure caractérisation physique et
chimique de ce site afin de mieux contréler 1'effet des précipitations atmosphériques acides sur le
fonctionnement biogéochimique de cet écosysteme.

L'objectif de ces recherches était de déterminer les pertes en éléments chimiques, en particulier
en éléments nutritifs, a 1'échelle de la station forestiere et a 1'échelle de tout le bassin, en relation avec
la quantité des apports atmosphériques. Pour cela, il a été nécessaire de :

- quantifier les types d'apports atmosphériques et de mesurer les parametres du climat;

- connaitre le cycle de chaque élément chimique, sa contribution aux apports atmosphériques et
a 'exportation & 1'exutoire du bassin ;

- établir des bilans annuels "entrées-sorties” pour les éléments chimiques mobilisés hors du
bassin.

Les résultats de ces études ont fait 1'objet de nombreuses publications (par exemple PROBST et
al., 1991, 1992a; 1995a). Les bilans hydrochimiques calculés dans ces études sur une période allant
de 1986 a 1993 montrent que :

- 'acidité incidente des précipitations est principalement neutralisée dans I'aréne granitique; les
sols tres acides participent peu 2 Ia neutralisation de cette acidité atmosphérique incidente ;

- cette neutralisation qui résulte 2 1a fois des processus d'altération et d'échanges dans 1'arene et
au contact du granite s'effectue au dépend d'un lessivage relativement important de cations basiques,
principalement du calcium.

Dans ces études le flux d'éléments libéré par altération et/ou par l'intermédiaire échange est
estimé indirectement par les bilans hydrogéochimiques en considérant le compartiment de 1'aréne
granitique et du sol comme une "boite noire".

Le travail qui suit a donc pour objectif la caractérisation du fonctionnement physique et
chimique de cette "boite noire", en particulier relatif aux deux principaux processus de neutralisation
de I'acidité incidente que sont I'altération et I'échange cationique au sein de 1'aréne granitique.

Ce étude s'est effectuée suivant quatre grands axes principaux :

- une caractérisation physique et chimique des matériaux impliqués dans les processus

d'altération et d'échange dans les profils d'altération ;



- une étude expérimentale des processus d'altération et d'échange au laboratoire couplée avec
des simulations géochimiques a 1'aide du modele KINDIS en utilisant en particulier le strontium
comme traceur de ces processus ;

- une étude de la dynamique d'altération a 1'échelle du bassin versant, par les bilans
hydrochimiques et les bilans de masses estimés 2 partir des réactions chimiques d'altération identifides
dans ce bassin en utilisant en particulier des isotopes du strontium,;

- enfin, une modélisation des processus d'échange et d'altération de 1'argne et de la roche

effectuée a 1'aide des modele PROFILE et KINDIS.

L'originalité¢ de ce travail sera donc de comparer sur un méme site les approches "terrain",
“expérimentation” et "modélisation" des processus d'altération et d'échange.

Ainsi, dans le chapitre I, afin de caractériser in siru les sites de prélevements des échantillons
sur lesquels on a travaillé, on déterminera les caractéristiques géologiques, pédologiques,
géomorphologiques et structurales du bassin versant du Strengbach. On effectuera également, une
description des parametres de I'environnement qui caractérisent ce bassin (climat, Végétation,
hydrologie, ....) afin d'avoir une définition précise des divers parametres physique et chimique qui
contrOlent I'évolution des roches et de leurs produits d'altération dans les profils.

Dans le chapitre II, on déterminera les caractéristiques pétrographiques, pétrophysiques et
chimiques de la roche et des minéraux qui la composent afin de comprendre les processus
d'arénisation et les modifications géochimiques subies par la roche lors de son arénisation, qui
peuvent joués un role fondamental dans la caractérisation des eaux de surfaces (composition chimique,
temps de résidence, cheminement de 1'eau).

Dans le chapitre III, on étudiera la pétrographie, la minéralogie et la géochimie de l'arene
granitique. En particulier, on établira les réactions de transformation par d'altération météorique des
“minéraux-primaires en phases secondaires. On pourra ainsi, caractériser Tes minéraux primaires en =
voie d'altération et les minéraux argileux qui se forment effectivement 2 1'échelle de chaque profil
étudié. Le complexe d'échange de la terre fines est aussi caractérisé pour déterminer la réserve en
cations basiques stockée sur les sites échangeables.

Dans le but de mieux comprendre et de cerner dans le temps et dans 1'espace les processus
d'altération, on réalisera dans le chapitre IV une étude expérimentale de 1'altération du granite et son
aréne. Ainsi, le potentiel des réserves en cations basiques de la roche-mere et son arene sera
déterminé par dissolution expérimentale sous différentes solutions altérantes plus ou moins acides.
Ceci permettra de simuler les processus de neutralisation des eaux acides incidentes au contact du
granite et de son arénes.

Afin de suivre et de simuler les processus d'altération du granite du bassin versant du
Strengbach, on aura recours, dans le chapitre V, 2 I'utilisation du strontium comme traceur
géochimique couplé ou non au modele géochimique KINDIS (Madé et al., 1990; RICHARD, 1993).
Apres avoir calibré le modele géochimique KINDIS couplé au strontium par 1'étude expérimente de la
dissolution du granite du Brézouard, on réalisera des simulations géochimiques de la dissolution de
'arene granitique a partir des eaux de pluie, de pluviolessivat et solution de sol, pour suivre les
processus d'altération qui contrdlent les caractéristiques géochimiques des eaux de surface de ce
bassin. Par la suite en utilisant les isotopes du strontium seuls, on reconstituera le cycle géochimique
du strontium en quantifiant les apports atmosphériques et les flux d'altération ainsi que les rétentions
sur le complexe d'échange dans le bassin. Ce cycle permettra aussi par analogie géochimique de
suivre le bilan du calcium, élément nutritif important pour la végétation de cet écosysteme.

Enfin, dans le chapitre VI, une approche de la dynamique d'altération du granite sera réalisé.
Les bilans hydrogéochimiques seront complétés par des bilans de masse réalisés 2 partir des réactions
géochimiques d'altération qui auront été identifiées dans le bassin versant. Pour vérifier si le bassin
dans un l'état stationnaire, hypothese de départ lors des calculs des bilans hydrochimiques, et
quantifier les processus d'altération et d'échange a 1'échelle du bassin, on réalisera une simulation
d'altération a l'aide du modele PROFILE (SVERDRUP et WARFVINGE, 1988). Les dynamiques
d'altération déterminées par ce modele seront alors comparées et confrontées aux bilans de masse
calculés a partir des pertes en éléments le long des profils d'altération.
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CHAPITRE

PRESENTATION DU BASSIN VERSANT
DU STRENGBACH ET DES SITES DE PRELEVEMENT

I)- PRESENTATION DU BASSIN VERSANT DU STRENGBACH

A)- SITUATION GEOGRAPHIQUE

Ce petit bassin forestier de 80 ha est situé¢ sur le versant alsacien du massif des Vosges
moyennes, prés du Village d'Aubure (Haut Rhin), 2 58 Km au Sud-Ouest de Strasbourg. Son altitude
varie entre 883 m et 1146 m avec des contours hydrologiques bien délimités (fig. 1). L'axe général du
bassin est Est-Ouest; les pentes des versants sont variables, elles sont plus fortes sur le versant exposé
au Sud que sur le versant exposé au Nord o elles sont fortes vers 1'exutoire et faibles a moyennes
dans 1a partie haute du versant.

B)- EQUIPEMENT HYDROGEOCHIMIQUE ET CLIMATOLOGIQUE DU BASSIN

" Ce bassin a été équipé d'un point de vue climatologique et hydrogéochimique depuis 1985
(PROBST et al. 1988; 1990a; ViviLLE et al., 1988). Les parametres climatiques (température,
humidité, direction du vent, rayonnement global ...) sont mesurés en continu par le CEREG-ULP
(Strasbourg) et le SMIRNE/METEO-France 2 1'aval et & 'amont du bassin. De plus, la qualité de 1'air
(SO,, NO,, O,) est enregistrée en continue par I'ASPA (Association pour la Surveillance de la
Pollution Atmosphérique)

Les apports atmosphériques hors et sous couvert forestier sont mesurés en plusieurs points du
bassin; un réseau de pluviomatres permet de couvrir la totalité du bassin pour tenir compte des
variations d'altitudes et d'expositions (fig. I). Les précipitations hors couvert sont collectées pour
analyses chimiques quotidiennement et par quinzaine par le CGS/ CNRS, Strasbourg. Les mesures et
les échantillonnages des précipitations sous le couvert végétal sont réalisées dans trois parcelles du
bassin par le CRF/INRA de Nancy (fig. I). Les litieres sont recueillies par une vingtaine de bacs au
sol. Les pluviolessivats sont prélevés 2 1'aide de gouttieres de 2 m de long et de 10 cm de large
disposées en transect entre les arbres. En toute saison, ces gouttieres sont complétées par des bacs
chauffants de 30 cm de large et de 2 m de long.

Les solutions de sol sont recueillies par des plaques lysimétriques installées par le CRF/INRA
de Nancy 2 différentes profondeurs dans le sol. Le potentiel hydrique du sol est mesur¢ 2 l'aide de
tensiometres et de sondes A neutron installés a -30, -60, -80, et -120 cm par le CEREG/ULP,
Strasbourg.

Les sorties 2 'exutoire sont mesurées en continu dans un canal jaugeur a déversoir trapézoidal
calibré de type H-Flume qui couvre une gamme de débit allant de 3 2 200 I/s, par un limnigraphe a
retournement et un limnigraphe 2 ultrason. Les débits des sources 2 I'amont du bassin sont aussi
mesurés toutes les semaines.

Les prélevements dans le ruisseau et les sources en vue de I'analyse chimique sont réalisés
systématiquement toutes les semaines. Lors des événements hydrologiques (crue), les prélévements
sont beaucoup plus rapprochés et assurés par deux préleveurs automatiques d'échantillons (I'un
asservi au temps, 1'autre a la hauteur d'eau).
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Fig. 1- Bassin versant du Strengbach a Aubure ( Haut-Rhin),



C)- CARACTERISTIQUES CLIMATOLOGIQUES

Le climat du bassin est de type océanique montagnard. Le régime de vent, généralement d'Ouest
apporte 1'essentiel des précipitations; cependant, en hiver et au printemps, des situations de retour
d'Est peuvent survenir, elles sont caractérisées par des épisodes de pollutions marqués (PROBST et al.,
1990a; 1992a). Le bilan hydrologique moyen sur 7 années hydrologiques (PROBST et al., 1995b)
donne une lame d'eau moyenne précipitée de 1378 mm/an. La neige représente environ 25 % des
précipitations annuelles et couvre le bassin pendant une période d'environ 4 mois. De 1989 2 1991, la
neige n'a pas dépassé 10 % des précipitations totales (PrOBST et al., 1992a). Les pluviolessivats
représentent environ 823 mm. La température moyenne annuelle est de 6°C; la température moyenne
mensuelle varie de -1.2°C en Janvier 2 14 °C en Aot (BIRON, 1994).

D)- CARACTERISTIQUES HYDROLOGIQUES

Au cours des six cycles hydrologiques allant de 1986 a 1993, les bilans hydrologiques du bassin
versant du Strengbach indiquent un écoulement moyen annuel de 827 mm. Durant cette période, on a
noté une diminution du volume d'eau précipité et du volume écoulé, accompagnée d'une hausse de
I'évapotranspiration potentielle et réelle. Le coefficient d'écoulement annuel (Q/P) passe de 0.72 en
1987 2 0.5 en 1991 (BiroN, 1994). VIvILLE et al. (1993) ont classé les deux cycles de 1989 a 1991
comme faisant partie des 5 années les plus seches de la période allant de 1961 a 1991.

F)- COUVERT VEGETAL

La forét communale d"Aubure occupe le bassin versant du Strengbach; elle est caractérisée par
des peuplements dominés par les coniferes (fig. 2). Le couvert végétal est continu et homogene
(AzaEL, 1990). Il comprend 80 % de résineux, principalement de l'épicéa, et 20 % de feuillus,
essentiellement du hétre. Ces peuplements sont repartis en parcelles d'dges variables. Les zones a
découvert ne dépassent pas 3.5% : elles constituent les chemins, les routes et les zones sans
végétation.

La forét du bassin versant du Strengbach présente des symptomes de dépérissement observé
depuis le début des années 80. Ce dépérissement dans le bassin versant du Strengbach est caractérisé
par un jaunissement des aiguilles essentiellement visible sur les épicéas et une défoliation des épicéas
mais surtout des sapins. Le taux moyen de dépérissement est compris entre 25 et 60 % (classe III de
pertes d'aiguilles, notation ONF). Les études récentes (BONNEAU et al., 1991; DAMBRINE et al., 1992;
PROBST et al., 1990a) ont montré que le dépérissement est dli a des carences en calcium et surtout en
magnésium.

E)- FORMATIONS SUPERFICIELLES
1)- CARACTERISTIQUES DES SOLS

De nombreuses études, menées dans les Vosges, montrent que le processus de pédogenese
dominant dans cette région est la podzolisation en étage montagnard (DUCHAUFOUR et SOUCHIER,
1968; Gac, 1968; TARDY, 1969; MEILLAC et TARDY, 1970). Dans le bassin du Strengbach, les sols
appartiennent 2 la série des sols bruns acides aux sols ocres podzoliques. La carte des sols établie par
LEFEVRE (1988) montre une nette différenciation des sols en fonction de la topographie des versants
du bassin (fig. 3). Ainsi sur le versant Sud (exposé au Sud), les sols bruns acides sont dominants alors
que le versant Nord présente plutdt des sols podzoliques. Le stade le plus évolué tend vers des sols
podzoliques sur le versant Nord qui est & mettre en relation avec des pentes plus faibles et a des
précipitations relativement plus abondantes sur ce versant (PROBST et al., 1990a).

Les sols acides et en particulier les sols podzoliques sont issus de processus d'acidification
naturelle. Le processus de podzolisation implique (DUCHAUFOUR, 1964) :
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- un processus d'acido-complexolyse, défini comme une attaque de minéraux primaires par des
solutions contenant des composés organiques acides et complexants. Cette attaque a pour effet de
lixivier I'aluminium, le fer et aussi des cations basiques (Ca, Mg, Na, K).

- un processus de migration et d'immobilisation de ces complexes organo-métalliques
d'aluminium et de fer le long des profils d'altération. Ces processus aboutissent 2 1'individualisation
d'un horizon albigue (Ea) cendreux elluvial et d'un horizon BP illuvial caractéristiques des sols
podzoliques les plus évolués.

L'acidification des sols du bassin du Strengbach est a I'origine le résultat d'une acidification
naturelle liée au processus de podzolisation qui s'est accentuée aujourd'hui avec l'introduction des
dépots atmosphériques acides

2)- CARACTERISTIQUES DE L'ARENE GRANITIQUE

Ce compartiment est peu connu jusqu'ici; nos investigations seront donc focalisées sur les
propriétés physico-chimiques, minéralogiques et géochimiques de l'aréne granitique du bassin (Cf.
chapitre IIT).

G)- SUBSTRATUM GEOLOGIQUE DU BASSIN

Le bassin versant repose sur le granite du Brézouard, a exception d'un affleurement gneissique
au sommet du bassin (PROBST et al., 1988; VIVILLE et al., 1988). La carte géologique détaillée du
bassin et les caractéristiques pétrographique, chimique et minéralogique du granite et du gneiss font
1'objet du travail qui suit.

H)- CARACTERISTIQUES HYDROGEQOCHIMIQUES

Depuis 1985, de nombreux travaux ont été réalisés dans le bassin du Strengbach. Les
recherches menées dans le cadre du programme national DEFORPA (Dépérissement des FOréts et
Pollution Atmosphérique) ont permis de caractériser la composition chimique des eaux de surface du
bassin et de calculer les bilans hydrochimiques des éléments majeurs (PROBST et al., 1990a; 1991,
1992a, 1995a et b). Les résultats présentés ici constituent donc un point de départ de la présente
étude.

1)- CARACTERISTIQUES CHIMIQUES DES EAUX DE SURFACE DU BASSIN (PROBST et al.,
1990a ; 1991; 1994; 1992a; 1995a et b)

Les compositions chimiques des eaux des pluies, des pluviolessivats et du ruisseau (7ab. I)
montrent que
Tableau 1- Composition chimique moyenne (1986-1989) des eaux
de surface du bassin du Strengbach d'apres PROBST et al. (1992a).

pH H™ NH,” Na* K' Mg ca®t Mn" Ak CI  NO, SO, HSiO,
PA 45 303 265 125 2.9 3 16,7 <1 2.6 13.9 292 430 <1
PL 4.1 867 343 418 493 180 63.0 88 12 57.3 704 1555 2.8
RS 6.1 038 1 83.5 23.2 60.3 1862 <1 445 548 36.0 211.8 119.6

PA : Précipitation a découvert; PL : Pluviolessivat; RS : Eaux de ruisseau (tous les éléments sont en peq/l a
I'exception de la silice qui est en ymoles/1).

- Les pluies a découvert ont un pH moyen de 4.5; le total des sels dissous est de 4.8 mg/l; les
cations majeurs sont les protons et l'ammonium alors que les anions dominants sont les sulfates, les
nitrates et les chlorures.



- Les pluviolessivats sous épicéas ont des pH relativement plus acides, en moyenne d'environ
4.1; cette acidité supplémentaire est liée & I'apport de composés acides par dépdts secs 2 la surface des
feuillage, entre deux pluies. Ces dépdts sont lessivés lors du passage de la pluie a travers le couvert
végétal et apportés au sol.

- Les eaux du Strengbach sont neutres (pH d'environ 6.1). Le pH descend a 5.5 au moment de
la fonte des neiges. Les cations dominants dans les eaux du ruisseau sont : Calcium > Sodium >
Magnésium > Potassium,

- Le sulfate est I'anion dominant dans le Strengbach. L'alcalinité est trés faible, sa valeur
moyenne est de 44.5 peq/l. L'alcalinité devient la plus faible au moment de la fonte des neiges en
relation avec la baisse du pH. L'ammonium et 'aluminium sont a 1'état de traces dans le Strengbach.
Le total des sels dissous du Strengbach est 7 fois plus important que celui des eaux de pluies.

2)- BILANS HYDROCHIMIQUES DU BASSIN

Les bilans hydrochimiques calculés sur une période allant de 1986 a 1993 (PrRoBST et al., 1990a
et b; 1991a, 1992a; 1994; 1995a et b; PROBST et FriTZ, 1994) montrent que :

- 1'acidité incidente est principalement neutralisée dans I'aréne granitique; les sols trés acides
participent peu 2 la neutralisation de 1'acidité¢ atmosphérique incidente ; _

- cette neutralisation qui résulte 2 la fois des processus d'altération et d'échanges dans I'arene et
au contact du granite s'effectue au dépends d'un lessivage relativement important de cations basiques,
principalement du calcium.

Pour compléter les résultats obtenus par les études hydrochimiques (PROBST et al., 1990a et b,
1992; 1995a, et c), il est apparu fondamental de mener une étude des processus d'altération et

d"échange et de quantifier leurs implication dans les mécanismes de neutralisation des dépots
atmosphériques acides. Pour cela, une campagne d'échantillonnage a ét¢ menée dans plusieurs profils
d'altération du bassin, en vue de 1'étude minéralogique, géochimique et pétrographique du granite et
de son aréne.

II- DESCRIPTION DES PROFILS D'ALTERATION IN SITU

Les échantillons de roches et d’arénes qui ont servi a cette étude ont ét¢ prélevés au cours d’une
campagne de prélevements effectuée dans le bassin versant du Strengbach en octobre 1991. Avant de
décrire les études menées sur ces échantillons, on a procédé a une caractérisation des sites
d'échantillonnages et des propriétés structurales et pédologiques de ces profils d'altération. Ces
descriptions, bien que qualitatives, sont indispensables a la compréhension des résultats ultérieurs.

Les sites de préléevements ont été choisis selon des critéres géomorphologiques, biologiques,
pédologiques et géochimiques (type de végétation, pente de versant, proximité des sources ...). Les six
fosses ont été réalisées par une pelle mécanique, la profondeur moyenne atteinte est d'environ 3 m. Dans
l'aréne, I'échantillonnage de la matrice et des blocs de granite associés a été effectué systématiquement
tout les dix centimétres sur une hauteur de 10 cm le long des profils d'altération. Dans des cas particuliers,
des tapissages sablo-limoneux a la surface des blocs ont été également échantillonnés. Ces échantillons
sont complétés par des prélévements sur des chaos de blocs de granite métriques qui affleurent en surface
et sur le granite dans les collecteurs de sources. Cette campagne d'échantillonnage regroupe une série
compléte d’échantillons de différents profils dont la localisation est donnée sur la carte du bassin (fig. 4).
Les caractéristiques pédologiques de chaque profil daltération sont déterminées en utilisant la carte des
sols (LEFEVRE, 1988) et les cartes des peuplements végétaux (AZAEL, 1990) du bassin versant du
Strengbach.
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A)- PROFIL DE LA "VALLEE SEUIL" (VS)
So1 PODZOLIQUE

Topographie : pente moyenne, altitude 910 m.
Roche mére : granite peu hydrothermalisé associé a une aréne peu profonde.
Végétation : épicéa et sapin (80 ans et plus).

Ce profil, épais de 3 m, est constitué d’un horizon A humifére et quartzeux de couleur grise; son
épaisseur est d'environ 15 cm. Sa limite trés nette avec l'horizon (B) est marquée par un brutal
changement de couleur gns clair a rose sombre. L'horizon (B) est sablo-limoneux, son épaisseur est tres
faible (30 c¢m); vers la base de cet horizon, les sables deviennent relativement grossiers; Ia limite avec
I'horizon C est diffuse. Ce dernier est constitué d'une aréne graveleuse mélée a des blocs décimétriques de
granite. La couche d'aréne, de couleur rose clair, a environ 1 m d'épaisseur. Elle repose directement sur
des blocs métriques de granite en place.

B)- PROFIL DE LA "HETRAIE PLACETTE" (HP)
SOL OCRE PODZOLIQUE
Topographie : pente moyenne, altitude de 1050 m;
Roche meére : granite peu hydrothermalisé associé a des arénes trés profondes (8m);

Végétation : hétres de plus de 100 ans.

Ce profil présente la méme organisation que celui de la "vallée sewl" (VS), mais les épaisseurs des

différents horizons sont relativement plus importantes. L'horizon A, humifére, de 15 cm d'épaisseur,
repose directement sur un niveau cendreux lessivé épais de 10 cm. L'hornizon (B), limono-sableux, de
couleur brun ocre a une épaisseur de 40 cm. 1l est associé a un systéme racinaire trés dense. La transition
vers l'aréne est progressive; celle ci est constituée d'une fraction meuble de sables et de graviers associée a
des blocs décimétriques de granite délimités par des fractures. Lorsque ces fractures sont au contact de
l'arene granitique, elles sont tapissées d’un matériau hmono-sableux de couleur jaunitre. Cependant,
lorsque ces fractures séparent deux blocs, ces tapissages sont remplacés par une pigmentation noire
d’oxydes de manganese.

C)- PROFIL DE LA "HETRAIE SOURCE" (HS)
SOL PODZOLIQUE HUMIFERE

Topographie : pente moyenne, altitude 1100 m;
Roche mére : granite cataclasé associé a une aréne peu profonde;
Végétation : épicéa de plus de 80 ans.

Cette fosse differe de la précédente par I'hétérogénéité observée entre les trois profils dégagés. Par
convention, les profils porteront le nom de l'orientation de leurs faces. Les horizons A et B sont les mémes
pour les trois profils décrits ci-dessous. Ils comportent un horizon A gris d'une épaisseur de 15 ¢m, et un
horizon (B) ocre sablo-limoneux. Cependant, le broyage tectonique s'exprime différemment dans les trois
arenes de ces profils.

1)- DESCRIPTION DE L'ARENE DES PROFILS NORD ET EST

L'aréne granitique de couleur rose clair est constituée d'une fraction sablo-limoneuse
~associée a des blocs de granite de formes géométriques et de tailles trés variables (5 a 40 cm de large). Ils
sont délimités par les différentes familles de fractures avec prédominance des familles F1, F2 et F3. A
certains endroits, il existent de petites micropoches d'aréne meuble (20 a 30 cm de diamétre). Aucune
évolution de taille et de forme des blocs n'a été observée en fonction de la profondeur de ces profils.
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Les granites sont débités en blocs limités par des fractures que I'on peut regrouper en familles qui
appartiennent toutes aux grands systémes de fractures observées le long de la vallée du Rhin (SCHNEIDER,
1984).

Les fractures F1 (75, 70 SE) et F2 (85, 55 N) constituent des familles de fractures conjuguées qui
déterminent les faces de diédres allongés Est-Ouest. Leur périodicité est le plus souvent d'ordre
décimétrique; lorsque leur densité est plus grande, le granite est réduit a I'état de granules. Les plans de
ces fractures sont tapissés par des argiles et sont souvent encore actuellement des plans de cheminement
des eaux.

Les familles F3 (175, 70W) et F4 (57, 80 N) sont caractéristiques de l'orientation des grands
décrochements observés le long de la vallée du Rhin (DAHIRE, 1988). A I'échelle des affleurements, elles
limitent l'extension des diédres bordés par des fractures conjuguées F1 et F2. Souvent les plans d'écailles
de ces fractures déterminent une cataclase des granites. Comme les autres familles de fractures, celles-ci
sont tapissées d'argile et ont servi de drain a la circulation d'eau.

2)- DESCRIPTION DE L'ARENE DU PROFIL SUD

La couche d'aréne de ce profil est d'une organisation nettement différente des deux premiers profils
Nord et Est. Elle est caractérisée d'une part, par l'absence de blocs, cailloux et graviers et d'autre part, par
sa couleur claire typique qui témoigne d'un lessivage trés intense. Les minéraux ont perdu toute cohésion,
la roche est désagrégée et se casse facilement sous la pression des doigts. Au sein de cette masse d'aréne
qui s'étale sur une épaisseur d'environ deux métres, les fractures subméridiennes F3 s'observent aisément.
Soulignées par un revétement argileux rouge intense, elles sont a l'origine de la forte cataclase des granites
le long de ce profil.

_D)- PROFIL "DII BAS FOND" (BF) L

SOL BRUN OCREUX COLLUVIAL

Topographie : pente trés faible, altitude 1020 m;
Roche mére : moraine granitique trés profonde;
Végétation  épicéa de 80 ans et plus.

L'horizon A, épais de 20 cm et de couleur noire cendreux, se différencie des autres horizons.
L'horizon (B), d'épaisseur trés réduite (15 cm), est caractérisé par des tiches rouges au sein d'une teinte
jaune verdatre, qui témoigne d'une hydromorphie temporaire. Ces deux horizons occupent le premier
métre du profil. Le reste du profil est trés homogéne et se présente sous forme d'aréne de couleur jaune
ocre. On rencontre, par endroits dans cette matrice, des graviers et des cailloux (moins de 2%); ces
demniers ne présentent pas de signe d'altération in situ.

E) PROFIL DE LA ”CARRHERE”(CA)
SOL BRUN OCREUX COLLUVIAL

Topographie : pente moyenne, altitude de 1020 m;
Roche mére : granite hydrothermalisé associé & une aréne peu profonde;
Végétation : épicéa de moins de 30 ans.

L'organisation de ce profil rappelle celle du profil du Bas Fond (BF) mis a part une proportion de
blocs relativement importante (20%). L'horizon A épais de 15 cm se distingue de tout le reste du profil par
sa couleur noire de I'humus. En dessous, le profil (B) est également peu développé, son épaisseur est de
20 cm. 1l est suivi d'une couche de deux métres d'épaisseur constituée de blocs de taille centimétrique et
d'aréne associée & une matrice trés fine argilo-limoneuse. Les blocs de granite dans cette couche ont des
dispositions caractéristiques des cryoturbations dues au activités glaci¢res. Ces couches reposent sur un
chaos de blocs de taille métrique séparés par des espaces vides sans plaquage argileux, ce qui témoigne
d'un bon drainage du profil ou d'un apport allochtone des blocs.
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F) PROFIL DU "GNEISS DE L'ANTENNE" (GA)
SOL BRUN ACIDE SUR GNEISS

Topographie : pente moyenne, altitude 1100 m;
Roche mére : gneiss ;
Végétation : épicéa de 80 ans et plus.

Au sommet de ce profil, les horizons (A) et (B) occupent les premiers 50 cm. Plus bas, on a un
faciés de transition cryoturbé constitué d'une matrice d'argile rouge, associée & de petits cailloux sans
orientations préférentielles. Le reste du profil est formé de gneiss trés fracturé. A ce débit tectonique,
s'ajoute le débit intrinséque de la roche suivant les plans de foliation. Il en résulte un débit en plaquettes
parallélepipédiques centimétriques des gneiss. La présence des poches d'aréne finement altérés
correspond a des zones de fracturation intense. Par contre, aux endroits les moins fracturés, les gneiss ont
gardé toute leur structure originelle. Le long de ce profil, on a distingué deux familles de fractures F5 et
F6.

La famille de fractures F5 orientées (90, 80N} est sécante par rapport aux plans de foliation des
gneiss orientés (150, SOE). Cette famille de fractures est caractérisée par une périodicité décimétrique.
Ces plans de fractures ne présentent pas de tapissage argileux. L'autre famille F6 (150, 50E) de fractures
paralléles aux plans de foliation des gneiss est la conjuguée de la premiére famille FS. Ces plans de
fractures par contre, présentent des tapissages argileux millimétriques.

G)- CONCLUSION R

Les observations sur le terrain des différents profils d'altération permettent de montrer que leur
organisation est essentiellement affectée par l'histoire de la roche mére et des formations superficielles sur
lesquelles ils se sont développés. En effet, le broyage tectonique a surtout marqué le profil (HS) sur
granite et le profil (GA) sur gneiss. Les fractures ont servi de drains préférentiels pour les eaux de surface.
Ce lessivage intense a donné naissance & l'individualisation de microsystémes en poches d'arénes ou les
roches sont a un stade d'altération météorique plus avancé.

Toutefois, les structurations glaciaires sont bien marquées dans les profils BF, HP et CA. En effet,
la présence glaciaire a affecté les distributions des blocs au sein des arénes granitiques en fonction de la
position des profils dans le paysage. Des chaos de blocs affleurent en surface au sommet des versants
(tore) (fig. 4). Le profil situé a mi-pente (profil CA) s'est développée sur des blocs métriques de taille
relativement moins importante que les blocs décrits ci-dessus. Quant au profil (BF) situé en rupture de
pente sur le verrou glaciaire, il est essentiellement constitué d'un matériel trés fin. Enfin le profil VS,
localisé a I'aval du bassin, est relativement moins affecté par la cataclase tectonique et par la présence des
glaciers par rapport aux autres profils. Ce dernier servira de profil référence dans notre étude.
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CHAPITREII

ETUDE PETROGRAPHIQUE ET PETROPHYSIQUE
DES ROCHES DU SUBSTRATUM
DU BASSIN VERSANT DU STRENGRBACH

INTRODUCTION

La nature et la structure de la roche mére cristalline sont des facteurs déterminants dans les
phénoménes d'altérations supergénes (DEJOU et al., 1977). Par sa composition chimique et minéralogique,
et son histoire antérieure, la roche mére contrdle et guide les mécanismes d'altération météorique. Ainsi, la
présence ou non des phases secondaires produites au cours des transformations hydrothermales
influencent profondément les processus d'altération supergéne (MEUNIER, 1980; JEANNETTE et MERTZ,
1987; AROCENA et al., 1993; MAY, 1994). Demiérement, MAST et DREVER (1990) et VELBEL (1992) ont
montré que ces phases secondaires perturbent profondément les signatures géochimiques des eaux
d'altération.

Il nous est apparu indispensable, avant d'entamer I'étude des altérations météoriques et des effets
des dépdts acides sur le cycle biogéochimique dans le bassin versant du Strengbach, de caractériser les
structures pétrographiques et chimiques des différents facies géochimiques des roches du substratum.

I- CARACTERISATION PETROGRAPHIQUE DU SUBSTRATUM DU
BASSIN VERSANT DU STRENGBACH

A)- DESCRIPTION MACROSCOPIQUE DE LA ROCHE MERE

1)- LES ROCHES PRELEVEES DANS LES FOSSES D'ECHANTILLONNAGE

Les différents échantillons de granite (blocs décimétriques), prélevés dans les profils, ou dans les
affleurements sont caractérisés a l'oeil nu. Cette description comparative permet une 1dent1ﬁcat10n des
différentes textures des roches du bassin.

Dans le profil HS, les blocs issus de profondeurs différentes ne montrent pas a I'oeil nu de variation
notable de structure. La roche mére est un granite grenu constitué de quartz, de feldspaths potassiques, de
plagioclases et de grandes lames muscovite. Les cristaux de feldspath de taille centimétrique présentent
tous une forte fracturation millimétrique. Tous les blocs ont une couleur jaune ocre due a une forte
rubéfaction qui leur confére. Plusieurs filons d'hématite d'épaisseurs variables parcourent la roche; on note
aussi l'existence de filons de quartz moins abondants. Les granites sont affectés par une fracturation tres
intense; ainsi, certains filons, en particulier d'hématite, montrent des décrochements centimétriques bien
marqués. Les blocs de granite du profil HP présentent les mémes caractéristiques minéralogiques et
texturales que le granite du profil HS; cependant, ce demier ne contient ni fracture ni filon de quartz ou
d'hématite.

Les blocs de granite du site VS se distinguent de ceux des sites HS ET HP par leur coloration rose
clair, due a la présence d'hématite placée dans les plans de fractures. Ce granite présente la méme
composition minéralogique que les granites ci-dessus, mais il a en plus des paillettes de biotites associées
a des oxydes.

Dans le profil CA, Tes blocs de granite ont un aspect trés différent des granites précédents; on ne
distingue que des cristaux de quartz dispersés dans un fond micacée vert. Des filons millimétriques a
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centimétriques d'hématite et de quartz sillonnent toute la roche. Les filons d'hématite sont parfois diffus ce
qui confere au granite une teinte rose clair en petites plages au sein de la coloration verditre dominante.

Enfin, les gneiss sont formés d'une alternance de bandes micacées sombres irréguliéres et de bandes
claires quartzo-feldspathiques. Certains échantillons de gneiss présentent de fins filons d'hématite qui
suivent la foliation des gneiss.

2)- DESCRIPTION DU GRANITE ISSU DES AFFLEUREMENTS DE SURFACE

Outre I'échantillonnage issu des fosses pédologiques (fig. 4), d'autres échantillons de granite ont été
prélevés sur des affleurements situés sur ce bassin versant ou sur des affleurements proches de celui-ci. Il
s'agit d'une part d'échantilions de granite provenant des "tores" (Sites HPT) situés sur les deux versants
(fig. 4), d'autre part de granite grenu et de microgranite échantillonnés dans le captage de la source proche
de la fosse HS, ou encore d'échantillons de granite prélevés dans des sites hors du bassin.

Le granite des tores (HPT) montre a l'oeil nu une composition minéralogique constituée de quartz,
d'orthoses centimétriques, de plagioclases, de biotites, de muscovites parfois en grandes cristaux, et de
cordiérites. Cette derniére est en cristaux noirs et globuleux de taille centimétrique. On distingue aisément
des auréoles millimétriques développés autours des cristaux de plagioclases. Ce granite sans filons
d'hématite ou de quartz est parcouru, par contre, par des filons d'aplite centimétriques; le passage entre le
l'aplite et le granite encaissant est progressif et diffus. A I'échelle des blocs métriques, on distingue des
plans de fractures nets le long desquels le granite n'est pas fragilisé. L'absence de signes d'altération
meétéorique sur ces blocs, nous a permis de considérer ce granite comme la roche la plus saine qui servira
de référence au cours de cette étude. L'existence de tels affleurements en chaos de blocs métriques est
discutée au chapitre II1.

Le microgranite échantillonné dans le captage de la source est plus clair que le granite encaissant. 1l
est constitué de phénocristaux de feldspaths et de quartz millimétriques et d'une mésostase micacée dans

laquelle on ne distingue pas_les. minéraux.. Certains échantillons_sont.-traversés -par des—filons -

millimétriques d'hématite.

Dans le captage de la source, on a aussi échantillonné un granite grenu porphyrique qui présente des
variations structurelles a I'échelle métrique de cet affleurement. En effet, les broyages tectoniques associés
au filon d'hématite rappellent le granite du site HS. Par contre, dans les zones épargnées. du broyage
tectonique les structures sont identiques & celles du granite des tores (HPT).

Grace a cet affleurement bien qu'il soit réduit (2 m) on a pu confirmer que les différents faciés (HS,
HP, CA, et VS) de granite grenu observés sur le bassin versant correspondent & un méme faciés de
granite. En effet, les différences de structures sont dues a des évolutions post-magmatiques qui ont affecté
ce granite. Les broyages tectoniques associés ou non a laltération hydrothermale ont modifié
profondément les structures originelles du granite. Ces transformations ont aussi affecté les gneiss. Par
rapport aux faciés distingués sur le massif du Brézouard par DAHIRE (1988), ce granite correspond aux
facies du leucogranite 4 cordiérite qui sera désigner ici sous le nom de granite a cordiérite.

B) CARTE GEQOLOGIQUE DU BASSIN DU STRENGBACH

Avant de commencer I'étude microscopique des caractéristiques pétrographiques du substratum du
bassin du Strengbach, il est nécessaire d'identifier les contours géologiques et I'étendu des différents faciés
rencontrés. Le substratum de ce bassin est constitué essentiellement par le granite du Brézouard (carte
géologique a 1/50000 de. Colmar Artolsheim et de Gérardmer). Cependant, cette carte & grande échelle est
imprécise. 1l nous est vite apparu nécessaire d'établir une carte géologique plus précise. Pour cela, le
support topographique du bassin a I'échelle de 1/10000 nous a servi de support pour lever des limites
géologiques des différents faciés. L'identification des faciés et leur extension ont été fondées sur la nature
des roches identifiées dans les six fosses d'échantillonnages, sur les affleurements de surface (tores,
chemnins, vallées, arbres déracinées, pierres volantes, ...)- En dépit de la couverture forestiére compléte du
bassin, on a pu suivre les limites des trois unités géologiques principales qui constituent le bassin (fig. 5).
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Fig. 5 - Carte géologique du bassin versant du Strengbach.

Fig. 6- Coupe NNE-SSW de la partie sommitale du bassin du Strengbach.
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1)- GRANITE A CORDIERITE

C'est le faciés principal du bassin. L'hydrothermalisme qui I'a affecté conduit a la différenciation de
deux sous faciés granitiques distincts en fonction de leur degré de transformation. La délimitation de ces
sous unités est imprécise car l'altération hydrothermale n'est pas homogéne. Sur le versant sud, I'étendue
des faciés granitiques hydrothermalisés est plus importante que sur le versant nord. En effet, des couloirs
de broyage tectonique (site HS) ou d'hydrothermalisme intense (site CA) sont identifiés sur ce bassin.

2}~ GNEISS A SILLIMANITE

IIs sont localisés sur la créte nord du bassin. Ce lambeau d'une épaisseur d'environ 4 m représente a
peu pres 2 % de la surface du bassin. Dans la zone de contact avec le granite, ces gneiss ont perdu leur
foliation métamorphique sur une épaisseur d'environ 1 metre de large. Une coupe réalisée au sommet du
bassin (fig. 6) montre que les gneiss ne constitue qu'un lambeau isolé sur le substratum granitique plus
étanche. C'est pour cette raison qu'au contact granite-gneiss dans la partie basse jaillit une source
dénommeée "source-gneiss" (SA), dans la partie sommitale du versant sud.

3)- MICROGRANITE ET APLITE

Sa surface d'affleurement est tres réduite. On I'observe dans le captage d'une source sur le versant
nord. Il s'agit d'une intrusion aplitique peu étendue sur une dizaine de métres dont la limite avec le granite
encaissant n'est observable qu'en quelques points isolés (¢f,, fig. 5).

~C) ETUDE MICROSCOPIQUE DES ROCHES DU SUBSTRATUM. -~~~
1)- CARACTERISATION DU GRANITE DE REFERENCE (SITE HPT)

Ce granite, représentant le pole le moins hydrothermalisé, est composé de 36% de quartz, de 33%
de plagioclases, de 22% de feldspaths potassiques, 6% de biotite et 3% de muscovite. La composition
minéralogique est obtenue par comptage de points. Les minéraux accessoires sont l'apatite, la cordiérite,
l'andalousite, les oxydes de titane et les zircons.

La biotite, dispersées dans la mésostase microgrenue, se présente en lattes brunes et trés
pléocroiques de taille moyenne de 1 mm. Lorsqu'elle est assemblée en nids, associées ou non & des
muscovites, elle se présente en tailles relativement importantes d'environ 3 mm (pl. I; photo A). Ces
biotites fréquemment chloritisées ont des teintes claires verdatres et présentent des dépdts d'oxydes le long
des clivages. La biotite renferme en inclusion essentiellement de l'apatite, du zircon et des oxydes ferro-
titanés.

Les plagioclases forment des plages complexes de 10 mm en macles polysynthétiques caractérisés
par l'emboitement d'auréoles qui différent par leurs aspects et leur compositions. Dans la partie centrale
des plagioclases, parsemée d'oxydes de fer ainsi que de paillettes de séricites, de muscovites et de biotites,
les teneurs de en anorthite sont comprises entre 25 et 28%. Les auréoles périphériques plus limpides,
correspondent a des albites tardives (5 % An). Ces albites syncristallisent avec les feldspaths potassiques
et forment des pseudopodes qui envahissent souvent le coeur des plagioclases et des orthoses.

Les inclusions dans les plagioclases se composent de pefits cristaux de quartz, de plagioclases
automorphes de premiére génération, de biotites et d'apatites.

L'orthose se manifeste par deux types de cristaux : d'une part, les cristaux automorphes de
premiere génération d'une taille moyenne de 0.5 mm qui sont répartis dans la mésostase, et d'autre part,
les phénocristaux centimétriques (20 a 30 mm). Certains phénocristaux présentent une albitisation nette en
plages discontinues (pl. 1; photo B). Tous ces cristaux ont des macles Carlsbad associés a des perthites en
veines. Les minéraux en inclusion sont dispersés dans les cristaux d'orthose; ils se composent de petits
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cristaux de quartz, de plagioclases et d'orthoses de premiére génération, de biotites et d'apatites. Les
transformations en fines séricites et en muscovites sont rares.

Le quartz est en gros cristaux globuleux (3 mm) [égérement fracturés a extinction onduleuse peu
marquée. Il est en association symplectitique avec les phénocristaux d'orthose. On le rencontre aussi en
petits cristaux automorphes (0.2 mm) de cristallisation précoce en inclusion dans les orthoses. Le quartz
renferme en inclusion des microcristaux de muscovite, de biotite et de zircon.

La muscovite se présente soit en cristaux automorphes (0.6 mm) isolés issues de la cristallisation
primaire, soit en cristaux de forme et de taille variables (2.5 & 0.6 mm) issus des cristallisations
secondaires. La muscovite de transformation est plus abondante, elle se présente en plages poecilitique
issues de la transformation des plagioclases et des cordiérites. Les cristaux de muscovite sont souvent en
plages enchevétrées a clivages sécants ou paralléles. L'association des muscovites et des biotites sont
variables, on distingue des associations en cristallisations paralléles montrant alors une continuité optique
et cristallographique (pl. 1; photo D), ou bien des associations quelconques en cristaux discontinus &
clivages paralléles ou sécants.

L'apatite est en cristaux globuleux d'une taille qui atteint 0.5 mm (pl. 1; photo 4). Ce minéral est en
inclusion dans tous les minéraux du granite, mais surtout dans les biotites. Certains cristaux isolés
d'apatite sont disséminés dans la mésostase. La teneur en apatite a été estimée a partir de l'analyse

d'illménite.

La cordiérite est rare dans la roche. On la trouve en gros cristaux globuleux de 15 mm de diamétre.
Elle-est reconnaissable par-ses produits d'altération qui l'ont rendue isotrope a la lumiére polarisée et
analysée (pl. 1; photo C). Tous les cristaux sont complétement pseudomorphosés en pinnites associées
aux fines baguettes de muscovites et aux microcristaux de quartz.

L’andalousite se présente en cristaux automorphes, mais elle est rarement rencontrée dans la roche.
Elle est reconnaissable par la couronne de phyllites qui l'entoure et qui est issue de sa déstabilisation.

Le zircon et le titane sont en fins cristaux disséminés dans les roches. Le zircon est souvent en
cristaux automorphes, alors que le titane est en cristaux globuleux (pl. 4; photo D). Ce dernier peut aussi
etre en inclusion dans les biotites (pl. 1; photo A).

2)- ETUDE MICROSCOPIQUE DE L'ALTERATION HYDROTHERMALE DU SUBSTRATUM
DU BASSIN DU STRENGBACH

a)- Granite

Dans le granite du site HPT (fig. 4), on observe une généralisation de l'altération des biotites dont
les anciens clivages sont soulignés par des oxy-hydroxydes de fer. Entre ces trainées d'oxydes, les biotites
sont transformées en lamelles de chlorites associées a des amas de séricites de tailles variables. Sur
certains emplacements de biotites, se développent des paillettes irréguliéres de muscovites poecilitique.
Paralléelement a ces altérations des biotites en chlorites, les plagioclases sont essentiellement transformés
en séricites et par endroits en fines muscovites. Les transformations en séricites se localisent dans les
coeurs des plagioclases aux emplacements des plagioclases relativement plus basiques de premiére
génération (pl. 2; photo A). Toutefois, les transformations en fines muscovites se localisent dans les zones
de bordure des plagioclases associées aux nourrissages d'albite tardive limpide.

Les minéraux hydrothermaux, sont eux méme parcourus par des fractures soulignées par des
remplissages de séricites, de quartz et parfois d'albite (p/. 2; photo B). Ces circulations hydrothermales
ont également provoqué une corrosion des orthoses et muscovites sur leurs bordures, le long des fractures
et des clivages ou se produisent des cristallisations de fins cristaux de quartz et de muscovites. Ce granite
représente de facies de moins transformé par l'altération hydrothermale.
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Dans le granite du site CA, tous les cristaux de biotite et de cordiérite sont tellement transformés
que leurs contours sont difficilemerit reconnaissables (pl. 2, photo C). Les plagioclases sont totalement
séricitisés et leurs contours ne sont plus identifiables. Au sein de cette matrice micacée, on retrouve des
reliques millimétriques d’orthoses qui ont échappé a la séricitisation. Ces reliques d’orthoses sont souvent
associées & de fins cristaux de muscovites provenant de leur déstabilisation. Les muscovites réputées par
leur résistance aux transformations hydrothermales sont aussi partiellement transformées en fines séricites.
Les séricites dans le granites sont de taille millimétrique, parfois elles forment de petites paillettes tres
fines de muscovites issues de la coalescence des séricites (pl 2; photo C). Ces témoignent d'une
transformation hydrothermale secondaire trés importante.

Dans les faciés ot I’hydrothermalisme est accompagné par une forte tectonique (site HS), les plages
de séricites se développent sur I'emplacement des anciens plagioclases. Ces demiers sont morcelés par des
fractures remplies de quartz et de séricites. Ces fractures découpent aussi bien les orthoses que les quartz
en petits morceaux de forme polyédrique. Les cristaux de quartz sont traversés par des fractures
transminérales, au sein desquelles des cristaux de quartz ont précipité (pl. 2, photo C). La séricitisation
des orthoses dans ces faciés est trés réduite et se développe essentiellement suivant les plans de clivages
contrairement a la séricitisation centrifuge et massive des plagioclases. Les séricites des filons sont
souvent associées a des cristaux de quartz et d’albite d’une centaine de microns. Ces derniers sont
généralement orientés perpendiculairement aux épontes des fractures. Il en résulte un granite cataclasé ou
les grands cristaux de muscovites parsemés de quartz sont tordus.

Les fractures soulignées de séricites et de quartz ont servi de chemins préférentiels de circulation
des eaux météoriques. C’est pourquoi ces faciés cataclasés ont souvent des colorations jaunes ocres.

L’évolution au cours de D’altération hydrothermale des minéraux en traces du granite a porté
essentiellement sur le suivi de Dapatite. Ce dernier minéral, étant donné I’état d’altération des
plagioclases, constitue la réserve principale en calcium interne au bassin versant. En effet, dans le granite

peu hydrothermalisé de l'aréne du site HP, ’apatite se présente en cristaux globuleux a surfaces limpides
légérement fracturés (pl. 3 ; photo A). En revanche, dans les granites fortement hydrothermalisés ou les
biotites et les feldspaths sont complétement détruits, les cristaux d’apatite observés au microscope
électronique présentent des figures de dissolution (pl. 3; photo B) et des fracturations trés fines (pl 3;
photos C et D). Dans les granites hydrothermalisés et tectonisés les apatites sont intensément broyées (pl.
3, photo E). Ces observations montrent que l'apatite est relativement plus marquée par l'altération
hydrothermale et le broyage tectonique que par les transformations météoriques.

b)- Cortége filonien des granites

L’altération hydrothermale s’accompagne d’un cortége filonien composé de filons d’hématite, de
quartz, et de séricite. L’importance du fer dans les processus pédologiques nous a amené a étudier de trés
prés la formation de ces filons d’hématite, leur ordre d’apparition par rapport aux autres filons, et les
phénoménes majeurs d’altération hydrothermale qui les ont affectés. SCHNEIDER (1984), dans une étude
structurale du massif des Vosges, a précisé que ces filons d'hématite ont été formés pendant une explosion
tardive de la chambre magmatique. Cette hypothése nous apparait la plus probable car les observations
microscopiques montrent que ces filons d’hématite tronquent les cristaux d’orthoses et de muscovites sans
développement d’épontes de transformations hydrothermales. De plus, les filons d’hématite de taille
centimétrique sont repris au cours de la phase de séricitisation. La mobilisation de I’hématite est partielle
mais parfois totale, seules les bordures des filons d’hématite sont épargnées.

L’hématite d’origine magmatique s'est donc individualisée en filons d’hématite tardi-magmatique.
La remobilisation antérieure de cette hématite au cours de I’altération hydrothermale et météonque a
provoqué la reprécipitation de I’hématite dans les fissures de granite et des gneiss et dans les espaces inter
et intracristallins.

Les filons de quartz composés essentiellement de gros cristaux associés a de rares muscovites et
séricites, sont par contre, contemporains a la phase de séricitisation hydrothermale. Ces filons de quartz
centimétriques (30 & 50 mm) sont différents de ceux que ’on peut observer dans les granites fortement
cataclasés (site HS). Ces demiers, de taille millimétrique sont formés uniquement de petits cristaux de
quartz imbriqués et allongés suivant les épantes des filons. Ces. filons de quartz sont, par contre,
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postérieurs a la séricitisation. Ces observations permettent de conclure que le broyage tectonique est
postérieur a la séricitisation.

¢)- Gneiss a sillimanite

La foliation irréguliére des gneiss est soulignée par Ialternance de bandes sombres et claires. Les
bandes sombres sont constituées de fins cristaux de quartz associés a des biotites chloritisées, & des
muscovites tordues et & des séricites provenant de l'altération hydrothermale des feldspaths et des
muscovites (pl. 2; photo D). Les bandes claires sont essentiellement constituées de quartz associé & de
rares reliques d'albite. La cordiérite est en gros cristaux globuleux étirés suivant les plans de foliations ;
elle est complétement pinnitisée. L'apatite est en grains disséminés dans la roche; par endroits elle est
également broyée et étirée parallélement aux plans de foliation. La sillimanite est rare; elle est associée en
nids de petites aiguilles d'orientation quelconque.

La composition minéralogique du gneiss, déterminée par comptage de points, montre que celui-ci
est composé de 40% de quartz, 22% de biotites chloritisées, 32% de séricites, et de 6% de muscovite. Les
autres minéraux secondaires ont des teneurs qui ne peuvent pas étre évaluées par le comptage de points.
L'intérét que présente l'apatite nous a poussé & estimer sa teneur a partir de I'analyse chimique totale du
granite; elle est de l'ordre de 0.3%.

Sur les gneiss, il est trés difficile de distinguer I’effet des altérations hydrothermales. On constate un
développement des séricites aux dépens des biotites et des chlorites qui pourraient correspondre aux
mémes types de transformations observées sur les granites. De plus, I'existence de reliques d’orthoses et
d’albites associées aux séricites permet de confirmer la ressemblance de cette phase d’altération
hydrothermale entre les gneiss et les granites.

3)- CONCLUSION B

Les observations microscopiques du granite du Brézouard du bassin versant du Strengbach
montrent que les variations dans les faciés géochimiques détectées a I'échelle macroscopique
correspondent & d'importants changements minéralogiques. Les transformations tardi-magmatiques,
l'altération hydrothermale et les broyages tectoniques du granite du Brézouard ont conduit & la formation
d'un faciés granitique constitué essentiellement de quartz et de sércites.

Les études microscopiques écartent la formation de la calcite ou de I'épidote au cours des altérations
hydrothermales des plagioclases du granite du Brézouard, contrairement & ce qui est décrit dans les études
des altérations des granites des crétes (FRITZ, 1981; FRITZ et al,, 1982) et autres granites (GRIFFAULT,
1987; JEANNETTE et MERTZ., 1987, PARNEIX, 1987). Ces phases minérales secondaires (calcite et
épidote) si elles existent, jouent un role tres important dans le controle des compositions géochimiques
des eaux de surfaces (MAST et DREVER, 1990; VELBEL, 1992). Il nous est donc apparu nécessaire de
suivre les réactions chimiques qui ont eu lieu au cours de ces transformations hydrothermales.

D)- ETUDE GEOCHIMIQUE DE L'ALTERATION HYDROTHERMALE

D'aprés les études pétrographiques au microscope optique, les transformations majeures
décrites, lides a l'altération hydrothermale, sont d'une part, la transformation des biotites en chlortes ou
bien en muscovites observée dans les roches peu hydrothermalisées, et d'autre part, une séricitisation
globale affectant tous les minéraux & l'exception du quartz observée dans les roches fortement
hydrothermalisées.

Afin de suivre les modifications géochimiques provoquées par l'altération hydrothermale de ces
roches, on a mené une étude géochimique basée sur une caractérisation chimique des roches et de leurs
minéraux. En effet, les transformations & l'échelle des roches sont observées a l'aide des analyses
chimiques totales. En revanche, les compositions chimiques des minéraux primaires dans les granites et
les gneiss ainsi que leurs produits daltération déterminés par des analyses chimiques ponctuelles
quantitatives & la microsonde électronique, permettent de suivre les transformations survenues a I'échelle .
de chaque minéral. Ces analyses chimiques ont été complétées par des observations au microscope
électronique & balayage appuyées par des analyses chimiques ponctuelles semi-quantitatives.
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Enfin, une tentative de modélisation de I'altération hydrothermale des plagioclases, dans ce contexte
d'altération hydrothermale, a été réalisée a l'aide du modéle KINDIS (MADE et al., 1990) pour déterminer
les paramétres géochimiques qui contrdlent la réaction de transformation des plagioclases en calcite. Ces
résultats seront confrontés aux études pétrographiques afin de tester la cohérence des schémas
réactionnels proposés.

1)- COMPOSITIONS CHIMIQUES DES MINERAUX DES ROCHES DU BASSIN

aj- Les feldspaths

Les compositions chimiques des plagioclases dans les différents sites sont données en annexe Ia et
1b; celles des orthoses en annexe 2. Le rapport Ca/Cat+Na dans les plagioclases varie entre 0 et 6%. Ces
valeurs sont en accord avec les résultats de mesures de la teneur en anorthite au microscope optique de la
deuxiéme génération de plagioclases. Dans les sites hydrothermalisés (site CA), les plagioclases sont
davantage lessivés en calcium. Quant aux orthoses, le rapport Na/(Na+K) varie entre 1 et 10 %, alors que
le rapport Ca/(Ca+K) est nul. Les orthoses et les plagioclases sont actuellement plus riches en sodium
qu'en calcium. Les formules structurales moyennes respectives des plagioclases et des orthoses sont:

- plagioclases
Stz 92AlL1005K.02Na0.87Ca0 06.

b)- Les biotites

- Dans les granifes

Les compositions chimiques et les formules structurales correspondantes des biotites sont portées
en annexe 3. Les analyses chimiques montrent que sur les 58 points analysés dans les différents faciés
granitiques, 1l n'y a que 18 analyses qui correspondent parfaitement a la composition chimique des
biotites. La formule structurale moyenne est la suivante :

[Si2A77Al1A23]T[AJO,66FelA39MgO.53Ti0,1an0,03]Oct010(OH)2 Ky g7Nag 04

Toutes les autres analyses présentent des pertes trés importantes en fer et en magnésium (fig. 7).
Afin de mettre en évidence les paragenéses minéralogiques des transformations des minéraux primaires,
on a adopté la représentation par les triangles définis par MEUNIER et VELDE (1989). Les pourcentages
d'oxydes dans les analyses chimiques sont convertis en pourcentages d'atomes. Ensuite, les parametres de
structure MR3 2R3 et 3R2 sont déterminés pour chaque analyse chimique.

Ces parametres sont définis ainst :

M =Na" +K* + 2Ca™*

2RY = Mgt + Fe*”

Les analyses de biotites figurées dans un diagramme ternaire (M+-4Si-2R"), (fig. 8a) montrent que
la majorité des analyses se trouvent dans le champ de mica-montmorillonite de hautes charges. D'autres
analyses se distribuent entre le pdle mica-montmorillonite et les kaolinites en passant dans le champ des
montmorillonites de basses charges. Enfin, un nombre trés réduit d'analyses se distribuent entre la biotite
et la chlonite. Dans le granite du Brézouard autre leur de la chloritisation les biotites sont altérées en un
mélange de micas et de montmorillonites. Ces transformations d'origine hydrothermale sont en
contradiction avec les résultats de diffraction RX des argiles extraites des blocs de granite (Cf. chapitre
II). Ces produits d'altération ne présentent pas de minéraux gonflants bien que leur composition chimique
indique la possibilité d'une présence de smectites.
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& Biotite saine
< Chlorite
O Biotites altérées

Al304

Fig. 7- Variations des compositions chimiques des biotites altérées du granite du Brézouard dans
un triangle (FeO+MgO-Si0,-Al0;3).

+ biotites altérées
¢ chlorites

Fig. 8- Projection des compositions chimiques des biotites dans un triangle de MEUNIER et
VELDE (1989).

a- Biotites du granite;
b- Biotites des gneiss.

(Mus. =muscovite, biot. =biotite et Chl. =chlorite) minéraux du granite du Brézouard;
M+, M- et B.", B." sont respectivement les montmorillonites hautes et basses charges et les
beidellites de hautes et basses charges de MEUNIER et VELDE, 1989).
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Les analyses proches des kaolinites sont effectuées sur des individus traversés par des fractures.
Ceci laisse penser que cette kaolinite pourrait étre formée par altération météorique des biotites et non par
altération hydrothermale.

-Dans les gneiss

Les analyses effectuées sur les gneiss sont reportées en annexe 3. Contrairement 4 ce qui a €té
observé sur le granite, aucune analyse chimique effectuée sur les biotites des gneiss ne tombe dans le
champ des biotites saines. Dans le méme triangle (M+-4Si-2R™), les analyses des biotites traduisent la
chloritisation généralisée des biotites observée au microscope optique (fig. 8b). De méme contrairement
au granite, I’évolution chimique des chlorites est continue entre le pdle chlorite et un pdle mica-smectite.
Cette évolution peut 8tre réalisée a partir des chlorites ou des biotites partiellement transformées en illites.
L'absence de la voie de transformation des biotites vers les kaolinites observée sur le granite pourrait étre
due a la chloritisation compléte de la biotite. Ainsi, la formation de la kaolinite a partir des chlortes est
relativement plus lente qu'a partir des biotites.

¢)- La chilorite
Les compositions chimiques et les formules structurales correspondantes des chlorites des gneiss et
des granites sont donnés en annexe 4. Ces compositions chimiques sont trés homogenes, on a retenu la

formule structurale moyenne suivante:

[Siz.soAll.zo]T[AlszFez.l1Mg2.o1Tio.02Mno.o9]OctO10(OH)4 Koos

Les chlorites se trouvent 4 la fois dans les gneiss et dans le granite peu hydrothermalisé (site HPT;

fig. 4). Elles sont issues de la transformation des biotites par un enrichissement relatif en magnésium, le
rapport Mg/Fe+Mg des chlorites est d'environ 0.34 alors que celui des biotites est de l'ordre de 0.17. Cet
enrichissement en magnésium s'accompagne d'une perte en fer; le rapport Fe/Fe+tMg est de l'ordre de
0.82 alors que celui des chlorites n'est que d'environ 0.65. Ces mobilisations de fer et de magnésium
s'accompagnent d'une perte de potassium, de sodium et de silice.

d)- Les muscovites

Les compositions chimiques et les formules structurales des muscovites sont données en annexes
Sa, 5b, 5c¢ et 5d. Les muscovites primaires et les muscovites de transformation des différents minéraux
dans le granite et dans les gneiss ont des compositions identiques. On a retenu dans notre étude Ia formule
structurale moyenne suivante:

[Sis.10A10.90]T[AJ1.%Feo‘ogMgo.07TivozMﬂo.ol]octOxo(OH)z Ko.ooNag.o7

Les muscovites primaires se différentient des séricites par leurs teneurs plus importantes en sodium,
la substitution en paragonite des muscovites est de l'ordre de 10 %. Dans le diagramme de MILLET et al.
(1981), toutes les compositions chimiques des muscovites sont dans le champ des muscovites primaires
alors que celles des séricites sont dans celui des muscovites secondaires (fig. 9). Dans un diagramme
ternaire (M*+-4Si-2R™*), les compositions chimiques des muscovites du granite (fig. 10a) et celles des
gneiss (fig. 10b) sont homogeénes et trés proches de la composition de la muscovite idéale de MEUNIER et
VELDE (1989). Les muscovites du granite ou des gneiss ne présentent ni substitution illitique ni
phengitique.

Les compositions de certaines muscovites altérées sur granite rappellent I'évolution rencontrée pour
les biotites des granites. Etant donné leur état d'altération, les analyses de ces muscovites ont montré
qu'elles pourraient étre issues de la transformation des biotites.
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® Muscovites
A Séricites

Fig. 9- Projection des compositions chimiques des séricites et des muscovites du granite du

Brézouard dans un diagramme de MILLET et al. (1981).
(P=Champ des micas primaires, S=Champ des micas secondaires)

o muscovites saines
+ muscovites altérées

48i - 2R+

. Fig. 10- Projection des compositions chimiques des muscovites du granite du Brézouard dans un
diagramme de MEUNIER et VELDE (1989).
a- Muscovites du granite;
b- Muscovite des gneiss.
(Cel. = Celadonite de Chypre (DUPLAY, 1989)

25



e)- Les séricites

Les compositions chimiques et les formules structurales des séricites sont données en annexes 6a et 6b.
Les compositions chimiques des séricites des veines et de celles issues de l'altération des différents
minéraux sont homogénes. Dans le triangle (M+-4Si-2R ™), elles sont parfaitement regroupées (fig. 11a et
b). Aucune tendance de substitution phengitique ou illitique ne se dégage au sein de ces séricites.
Cependant, le remplissage octaédrique en fer ou en magnésium est variable suivant le stade d'altération
hydrothermale. Les séricites des veines développées dans le granite du site VS (fig. 4), trés peu
hydrothermalisé, sont plus magnésiennes, alors que dans le granite trés hydrothermalisé (site CA), les
séricites sont relativement moins magnésiennes (fig. 12b). Les séricites sont représentées par les deux
formules structurales suivantes:

[Sis.30Al0.6117[Al 0F€0.07M0.16]06t010(0H} Ko 755
[Siz.02Aly 77]7[Al7 g86F€0.07M80.07100¢010(0H) 2 Ko g7Nag o1.

L'altération hydrothermale qui a affecté le granite du Brézouard est caractérisée par une paragenése
identique constituée de quartz et de séricite. L'évolution différente des biotites du gneiss et du granite est
liée 2 leurs histoires antérieures. En effet, dans le granite peu hydrothermalisé, la biotite a été transformée
trés tot en muscovite, Aprés I'événement hydrothermal, les individus qui par contre ont échappé 4 cette
transformation en muscovite ont évolué normalement en chlorites et en phases mixtes de micas et de
smectites. Dans les gneiss, la situation est différente, toutes les biotites sont chloritisées. Aprés l'altération
hydrothermale, les chlorites ont évolué vers la séricite.

2)- VARIATION DE COMPOSITION MINERALOGIQUE DES DIFFERENTS FACIES DU
GRANITE DANS LE BASSIN DU STRENGBACH

Tableau 2- Composition minéralogique des faciés
granitique sur le bassin du Strengbach

Sites de prélévement
HPT VS HP HS CA

Quartz 36 32 32 37 46
Orthose 22 29 31 33 5
Albite 33 21 19 2 0
Muscovite 3 15 12 7 12
Biotite 6 0 0 0 0
Séricite 0 3 6 21 37
Apatite* 0.5 0.6 0.6 0.3 0.3

* estimée A partir de 'analyse chimique de roche totale.

La composition minéralogique de chaque faciés granitique et du gneiss est déterminée par
comptage de points au microscope optique; les résultats sont résumés dans le Tableau 2.

L'altération hydrothermale se manifeste par une diminution de la teneur en albite qui est remplacée
par la séricite et par la_disparition de la biotite qui est remplacée par la muscovite. Le "granite" trés
hydrothermalisé est constitué en fait essentiellement de séricite et de quartz.

3)- YARTATIONDE LA COMPOSITION CHIMIQUE DESROCHES DANSLEBASSIN

Afin de mettre en évidence les variations de compositions chimiques dues aux transformations du
granite du bassin, Jes analyses chimiques ont été effectuées sur des échantillons prélevés au coeur et ala
bordure des blocs (annexe 7). On constate que le long d'un méme profil, les variations de compositions
chimiques sont non significatives. Dans les profils développés sur granites hydrothermalisés (CA et HS),
certaines variations sont occasionnées par les hétérogénéités de lintensité de l'altération hydrothermale.
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Fig. 13- Bilans isotitanes du granite des différents profils d'altération du granite du Brézouard.
- a- Bilan de Si (silice), Al (aluminium), Fe (fer) et Mg (magnésium):
b- Bilan de Ca (calcium), P (phosphore), K (potassium) et Na (sodium).
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E)- MODELISATION DE L'ALTERATION HYDROTHERMALE DES
PLAGIOCLASES

Les transformations hydrothermales des granites ont fait l'objet de nombreuses études
pétrographiques et géochimiques, (voir par exemple les références citées dans VELDE (1985)). Ces
études sont menées & des fins économiques (gisements métalliferes, eaux thermales ...) ou,
écologiques (apres 1970, stockage des déchets nucléaires). L'effet thermique naturel ou artificiel est la
cause principale de la déstabilisation des minéraux primaires et de leur transformation en phases
secondaires. Dans les Vosges, la mise en évidence de 1'altération hydrothermale se retrouve dans
toutes les études pétrographiques réalisées dans les différents massifs granitiques (GRIFFAUT, 1987;
JEANNETTE et MERTZ, 1987, DAHIRE, 1988). Le probleme fondamental dans ['étude des
transformations hydrothermales est le manque de données concernant la composition chimique du
fluide initial. Ce probleme est généralement contourné par 1'étude des produits secondaires
d'altération.

En particulier, la présence de la calcite parmi les minéraux secondaires de la roche mere peut
contribuer d'une manitre primordiale 2 la neutralisation actuelles des eaux acides dans certains bassins
versants (MasT et DREVER, 1990). Cette calcite est sensée se former & la suite de 'altération
hydrothermale des minéraux calciques (FRITZ et al, 1982). Dans notre cas, les plagioclases sont les
seuls minéraux calciques capables de s'altérer en calcite. On se propose ici de simuler a 1'aide du
modele KINDIS (MADE et al. 1990; 1994) cette transformation afin de mettre en évidence les
conditions de formation éventuelle de [a calcite a partir des plagioclases.

1)- MODELISATION CINETIQUE

‘La modélisation cinétique de la transformation des plagioclases en calcite entre 150°C et 300°C
et & différentes pressions partielles de gaz carbonique (Pcq,) a été réalisée a 1'aide du modele KINDIS
(MADE et al. , 1990; BEN BACCAR et al., 1993). Ces simulations ont ét¢ effectudes en systdme fermé.

2)- DONNEES INITIALES

La composition chimique initiale en éléments majeurs de la solution réactante est celle d'une eau
provenant d'une source hydrothermale sur granite dans les Vosges (FRITZ, 1981). On a utilisé une
composition fictive de départ avec 95% d'albite et 5% d'anorthite (représentation simplifiée du pdle
calcique des plagioclases). Cette teneur en anorthite correspond 2 une teneur en calcium égale a celle
décrite pour le granite dans le bassin. La méme surface spécifique a été considérée pour les trois
minéraux ci-dessus afin de mettre en évidence I['effet sur les vitesses d'altération des autres
parametres, & savoir les constantes cinétiques de dissolution et 1'état de saturation de Ia solution par
rapport aux minéraux. A défaut de données fiables de vitesses de précipitation des minéraux, on
considérera dans cette étude que ces derniers précipitent & 1'équilibre.

3)- RESULTATS DE LA MODELISATION

A 150°C et & une pression partielle du gaz carbonique équivalente 2 la pression atmosphérique
(logPeez =-3.5), la calcite n'arrive pas a précipiter, La concentration en calcium dans la solution
altérante augmente proportionnellement 2 la dissolution de I'anorthite. Bien que I'augmentation de la
température ait-accentué la dissolution de 'anorthite, & cette faible pression partielle de CO;, la-caleite
n'arrive toujours pas 2 précipiter (fig. I4). Mais 2 partir de logPcg,= -2.5, 1'anorthite se dissout
compltement au profit essentiellement de la précipitation de calcite et de kaolinite. Ceci se traduit
dans la solution réactante par une augmentation de la concentration en Ca jusqu'a un seuil a partir
duquel la calcite commence & précipiter et par conséquent la concentration en Ca commence 2 chuter.
A forte température (200°C dans notre simulation), cette chute s'atténue vers la fin de la simulation et
se maintient 2 un niveau plus haut que la concentration initiale (fig. 14). Le méme scénario est
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constaté pour une température de 250°C, mais la précipitation de la calcite est notée & une Pgg, plus
importante (logPco=0.5). Par contre a 300°C, quelque soit la Pco, appliquée au systtme (de
logPeg,= -3.5 4 400 bar), la calcite ne précipite pas.

Dans cette étude, l'effet couplé de la température et de la Pgg, sur la transformation des
plagioclases en calcite met en évidence des conditions trés particulieres. En effet, 1'augmentation de
Poo; ot de la température sont favorables A la dissolution de 1'anorthite et par conséquent 2
{'augmentation du calcium en solution. Toutefols, la précipitation de la calcite est contrlée par la
température; ainsi, 2 haute température (300°C pour notre cas) méme 2 des concentrations en Ca
importantes dans la solution, la calcite n'arrive pas a précipiter quelque soit la Pgg, appliquée. La
réaction de transformation de 1'anorthite en calcite plus kaolinite 2 différents températures et Peg, (fig.
15) montre qu'a haute température, 1'anorthite devient plus stable que la calcite et surtout pour des
P.o, relativement basses, alors qu'a faible température la tendance est inversée: c'est plutdt la calcite
qui devient plus stable. Ces résultats de modélisations sont en accord avec les résultats de I'étude de
StorrFers et BoTz (1994), qui ont montré que la précipitation de la calcite par altération
hydrothermale a lieu & des températures entre 17 et 37 °C et a des pressions partielles de CO, voisines
de celles de I'atmosphére.

F)- DETERMINATION DE L'AGE DE L'ALTERATION HYDROTHERMALE

Apres la mise en place du granite du Brézouard au Carbonifere supérieur 2 320 Ma

(SCHNEIDER, 1984), les phases structurales majeures ont affecté ce granite. Au cours de l'orogen2se

- alpine et avec 1'ouverture du fossé rhénan, les failles héritées de 1'orogentse hercynienne ont rejoué
pendant ces dernitres phases alpines (JEANNETTE, communication orale). La faille d' Aubure témoigne
de la forte activité tectonique enregistrée dans le massif du Brézouard. De plus, la fracturation du
granite peut étre observée sur les affleurements. Cette fracturation est accompagnée d'une altération
hydrothermale plus au moins intense suivant les sites du bassin.

Ainsi, il est apparu nécessaire de connaitre 1'dge de la phase hydrothermale et sa relation avec
I'évolution structurale majeure du granite du Brézouard. La datation au K/Ar est effectuée sur des
séricites séparées du granite hydrothermalisé. La teneur en potassium est déterminée par absorption
atomique, 1'erreur analytique est de 1%. L'extraction de l'argon est effectuée suivant la méthode
décrite par BONHOMME et al, (1975).

Les observations au microscope électronique & balayage montrent que les séricites ont des
morphologies différentes. On distingue, d'une part les formes de petites lattes en écailles associées &
des grains de quartz (pl. 7; photos A et B) : cette morphologie est caractéristique des séricites issues
de la transformation des feldspaths (pl. 7; photo C). 1l existe, d'autre part, des formes en baguettes
fines (pl. 7; photos D et F), Les plages de séricites sont parsemées de fins cristaux de quartz qui ont
précipité simultanément (pl. 7 ; photo E).

Cette différence de morphologie, est-elle liée & des processus de formation contemporains
différents ou bien est elle due & une succession de processus différents dans le temps ?

La réponse 2 cette question ne peut étre apportée que par ['analyse de ces différentes fractions,
cette séparation étant trés difficile voir impossible. Les séricites utilisées dans cette étude sont
récupérées par grattage de microfilons de séricites du granite du site (CA).

L'age déterminé pour ces séricites est de 183.944 Ma, ce qui les rattache au Lias du Jurassique
inférieur. Cette phase est intermédiaire entre les orogen®ses hercynienne et alpine. Pour confirmer cet
dge on a utilisé la méthode Rb/Sr sur des plagioclases et des orthoses séparés sur le granite du site

—(HPT fig. #) (les méthodes de séparation seront développées dans e chapitre IV). L'ge calculé pour——————

les feldspaths est de 188 Ma, alors que 1'Age du granite du Brézouard, déterminé par Rb/Sr sur les
mindraux ou sur la roche totale par BoNnHOMME (1967), et au K/Ar sur la roche totale SCHNEIDER
(1984) et MONTIGNY ét al, (1983), est de 320 Ma. Ceci montre clairement que le systtme Rb/Sr des
feldspaths a ét& ouvert pendant cette phase hydrothermale. Comme 2 la température d'environ 150°C,
estimée pour cette phase hydrothermale dans le bassin de Paris par MossMAN et al. (1992},
"I'ouverture” des feldspaths enregistrée sur les granites du Brézouard suggére une température
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beaucoup plus importante (environ 350°C). Une étude récente de l'activité hydrothermale entre le
Carbonifere et le Trias dans le Nord de la suisse par SCHALTEGGER et al. (sous presse) donne un ige
de 180 Ma déterminé par la méthode K/Ar sur des argiles sédimentaires. Cette phase est enregistrée 2
I'échelle du bassin méditerranéen, du Nord de 1'Allemagne au centre du Maroc (référence cités dans
SCHALTEGGER ¢t al., sous presse). Elle coincide avec 1'ouverture de I'Atlantique central. Ainsi, les
réchauffements accompagnant cette ouverture de 1'Atlantique ont provoqué une séricitisation globale
de 1'Afrique du Nord jusqu'a I'Europe centrale. Les stades de transformation sont lég2rement
variables. Dans le granite du Brézouard la température A été relativement plus élevée que celle
enregistrée au Nord de la Suisse (SCHALTEGGER et al., sous presse). Ceci se traduit par 1a présence de
la séricite seule associée & des quartz dans le Brézouard alors que dans 1'autre cas, avec les séricites,
on note la présence d'interstratifiés illite-smectite.

G)- CONCLUSION

Le substratum du bassin versant du Strengbach est constitué en majeur partie d'un granite rendu
acide et pauvre en bases par les altérations hydrothermales accompagnées ou non par une cataclase
tectonique qui a affecté le granite initial. L'altération hydrothermale se traduit sur le plan chimique par
un appauvrissement 2 la fois en sodium et en calcium et un enrichissement en potassium et en
magnésium. Cependant, le broyage tectonique conduit & 1'individualisation de "couloirs" de granite
trs fissuré. Ces transformations hydrothermales peuvent étre classées comme suit

- la dégradation des plagioclases anciens;

- le développement d'albites tardives et de grandes muscovites poecilitiques et chloritisation des
biotites ; - ,

- l'altération hydrothermale liasique qui a conduit 2 la transformation de tous les minéraux du
granite en séricite et quartz associé aussi 2 une chloritisation des biotites:

- la fracturation au tertiaire lors de la formation du fossé Rhénan.

L'étude plus détaillé de la phase hydrothermale liasique a montré que cette altération

~hydrothermale est de type phyllitique comme est montré par MEYER et HEMLEY (1967), LOWELL et

GUILBERT (1970) cité¢ par VELDE (1985) sur d'autres altérations hydrothermales. Dans notre étude
cette phase d'altération s'est produite 2 une température d'environ 350°C, Cette température est en
accord avec les résultats de la modélisation qui ne prévoient pas la formation de la calcite 2 de telle
température. Ceci est également vérifi€ par les observations au microscope électronique en électrons
rétrodiffusés ol on a noté 1'absence de la calcite dans le granite. Cette phase hydrothermale d'age
183.94+4 Ma est généralisée dans le bassin méditerranden.

Les circulations hydrothermales provoquent une transformation minéralogique en minéraux plus
hydratés (chlorites, muscovite, ...) et plus pauvres en calcium.

La séricitisation des plagioclases a provoqué la création d'un réseau microporeux associé
localement 2 des fracturations tectoniques. C'est sur ces plagioclases microporeux que se développe
I'altération météorique. Les caractéristiques pétrophysiques des granites feront 1'objet du chapitre
suivant.
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I)- CARACTERISATIONS PETROPHYSIQUES DES ROCHES DU
SUBSTRATUM DU BASSIN DU STRENGBACH

A)- VISUALISATION DU MILIEU POREUX
1) TECHNIQUES

Les préparations de lames minces colorées aux résines permettent des observations directes du
réseau poreux. Les méthodes de colorations sont décrites par ZINSNER et MEYNOT (1981). On emploie
des résines synthétiques «époxy» type (CY192) auxquelles s’ajoutent un durcisseur (HY918) et un
colorant organol. Le caractere mouillant de ces résines permet la réalisation des colorations par
imbibitions capillaires. Le mode opératoire et les propriétés de ces résines sont décrits en détail par
MERTZ (1991). Selon le régime d'imbibition des résines, deux sortes de coloration sont étudiées.

a)- Coloration rouge

Ces préparations mettent en évidence la structure de la porosité totale. Le granite est imbibé de
résine en régime monophasique sous un vide de 2.107 atm; ce sont les mémes conditions opératoires
que la mesure de la porosité totale. En effet, les échantillons découpés en petits parallélépiptdes sont
lavés et séchés puis placés dans une enceinte thermostatée A une température de 70°C pour imbibition

de la résine rouge. Cette température correspond 3 la fluidité maximale de la résine. Le temps

d’imbibition ne doit pas dépasser 10 heures, intervalle de temps pendant lequel la résine reste fluide.
Par la suite les échantillons sont soumis 2 une température de 110°C pendant 48 heures pour la
polymérisation complete de la résine.

b)- Coloration double: rouge et bleu

Ces colorations permettent de distinguer la porosité libre de la porosité piégée. Dans un premier
temps, les échantillons taillés et séchés dans les mémes conditions que pour la coloration rouge (cf.
paragraphe précédent) sont imbibés de résine rouge en présence d'air a pression atmosphérique, ainsi
seul la porosité libre est imbibée de résine rouge. Aprés la polymérisation de cette résine, les faces des
"sucres" sont sciées et polies. Ensuite, ces surfaces préparées sont badigeonnées superficiellement par
de la résine bleu qui occupera les pores restés piégés au cour 1'imbibition. A partir de ces surfaces, on
réalise des lames minces pétrographiques ol la porosité libre apparait colorée en rouge alors que la
porosité piégée apparait en bleu.

2)- DESCRIPTION MICROSCOPIQUE DU MILIEU POREUX

Les transformations hydrothermales de ces granites se traduisent par ['altération et par une
fracturation des minéraux. Ces phénomenes qui résultent de la percolation des fluides aboutissent  la
création d'un réseau poreux; c'est pourquoi les mesures de porosité (Cf. paragraphe suivans) mettent
en évidence l'existence de porosités anormales dans ces granites.

a)- Le granite de référence (site HPT)

Dans ce granite du tore, peu hydrothermalisé, il existe des plages microporeuses associées aux
concentrations de séricites dans la partie centrale des plagioclases (pl. 6; photo A), tandis que les
orthoses A auréoles albitique et parsemés de quartz et d'albite secondaires ne présentent pas de
microporosité. Cependant, en plus de la microporosité des coeurs des plagioclases, on releve
l'existence de fins capillaires de l'ordre du micron (1 3 5 um) qui serpentent 2 la limite entre les
minéraux (pl. 4; photo A), le long des clivages des biotites chloritisées, un peu le long des muscovites
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et des plans de macles des orthoses (pl. 4, photo B). D'autre part, les réseaux de fractures, méme peu
développées, sont soulignés par les résines rouges; il en résulte que dans ce facies granitique peu
hydrothermalisé, le réseau poreux est bimodal:

- les plages microporeuses associées aux fins capillaires constituent la trame microporeuse du
réseau

- les fractures rectilignes plus longues relient les plages microporeuses précédentes et assurent
une bonne connectivité du réseau.

Par ailleurs, le long des fractures on reldve la présence de pores plus grands atteignant jusqu'a
180 pm. Ces derniers correspondent aux dissolutions décrites précédemment qui se forment a la
périphérie des feldspaths. '

Dans les lames 2 double coloration rouge et bleu, ol la porosité piégée est colorée en bleu, les
pores les plus grands sont piégés; ils correspondant aux dissolutions en bordures et dans les orthoses
et & tous les €largissements le long des fractures, (pl. 6; photo B). Le rdle différent des pores par
rapport 2 1'imbibition capillaire accentue la complexité des circulations des fluides et témoigne d'une
évolution dans le temps et aussi de la diversité du comportement du réseau poreux par rapport aux
phénomenes géochimiques de précipitation et de dissolution.

b)- Le granite peu hydrothermalisé de I'aréne peu profonde (site VS)

Ce granite peu hydrothermalisé, contrairement 2 tous les facids de granite décrits ci-dessus,
présente une évolution nette de la structure et la nature de la porosité vers le haut du profil, En effet
les blocs de granite A la base de I'ar¥ne présentent une porosité qui rappelle celle du granite du site
HPT. Cependant, les fissures sont relativement plus écartées et les pores de dissolution au bord des
plagioclases et des biotites sont plus larges et plus fréquents (pl. 4; photo C). Par ailleurs, les blocs de
granite au sommet de 1'aréne présentent une structure de porosité qui est comparable 2 celle du granite
du site HP, mais les fissures et les plages microporeuses sont moins larges. Le passage du bas vers le
haut de 1'aréne correspond 2 une augmentation de la densité et de la largeur des fissures (de 5220
pm), et & un développement des plages de microporosité dans les plagioclases qui se trouvent au
contact direct avec ces fissures. La porosité totale des blocs de granite augmente vers le haut de
I'aréne alors que la porosité piégée diminue au fur et 3 mesure que la dissolution est plus importante,
Les pores isolés et les microplages de porosité sont interconnectés par 1'augmentation de la fissuration
du granite essentiellement localisée dans les plagioclases et dans les biotites chloritisées.

¢)- Le granite trés hydrothermalisé (site CA)

Dans ce granite trés hydrothermalisé sans étre fracturé de fagon importante, Ia microporosité
associde aux plages de séricites des plagioclases est encore plus développée. Les capillaires 2 la
bordure des minéraux et les fractures existent également (pl. 4; phoro D). Dans les lames rouges et
bleues de ce facids tous les élargissements de pores le long des fractures 2 la bordure ou dans les
minéraux constituent la porosité piégée. Cependant, les espaces poreux formés lors de la séricitisation
des plagioclases et de toutes autres dissolutions ont favorisé la circulation des eaux météoriques. Le
cheminement des fluides chargés en hydroxydes de fer est actuellement marqué par la précipitation des
oxy-hydroxydes de fer dans les évasements des fractures et des capillaires et surtout dans les plages
microporeuses associées aux séricites. La présence de ces oxy-hydroxydes de fer a beaucoup modifié

V'importance et la nature du réseau poreux.
d)- Le granite fracturé de l'aréne peu profonde (site HS)
Dans ce granite particulitrement fracturé et hydrothermalisé, les plages de séricites
microporeuses associées aux plagioclases sont complatements envahies par la résine rouge (pl 5;

photo A4). Ces plages microporeuses sont connectées 2 un réseau de fractures trés dense qui parcourt
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tous les autres minéraux. Ce réseau de fractures de tailles variables est constitué de fractures
maitresses (30 um) transminérales relies & un réseau trés dense de fines fissures (5 um) qui se
développent particulierement dans les orthoses et dans les clivages des muscovites. Le long des
fractures maitresses, et dans certaines plages microporeuses des dépdts d'oxy-hydroxydes de fer sont
aussi présents dans ce facizs. L'observation au fort grossissement des plagioclases altérés montrent
que leur dissolution s'effectuent suivant les plans de clivages soulignés par des séricites (pl. 5, photo
B). Les reliques de plagioclases en petits rectangles présentent des bords corrodés.

Dans les lames bicolores, la porosité piégée concerne tous les macropores ¢t les intersections
des fractures relativement larges (pl. 6; photo C).

e)- Le granite de l'aréne profonde (site HF)

Ce granite hydrothermalisé est relativement moins fracturé par rapport au granite du site HS.
Ceci se traduit par une différence fondamentale de la structure du réseau poreux et surtout au niveau
du systdme fissural. Ce dernier est relativement moins large et moins dense; la fracturation de
I'orthose est limitée (pl. 5; photo C). En effet, on note par contre un enrichissement de la porosité
capillaire qui est constituée de longues et fines fractures et des joints entre les minéraux. Ce réseau
capillaire assure la connectivité entre les fissures relativement plus larges et les plages microporeuses
de séricites des plagioclases. Lorsque la taille des fissures est plus importante (30 um), les circulations
actuelles des eaux météoriques impragnent les fissures de dépodts d'oxy-hydroxydes.

La porosité piégée est relativement développée par rapport au granite tectonisé du site HS (pl. 6;
photo D). En plus de l'existence des macropores piégés, la présence d'importants dépdts d'oxy-
hydroxydes dans le systéme fissural ont provoqué le piégeage d'une partie non négligeable du systeme
fissural sur des longueurs de 0.3 mm. Les observations au microscope électronique a balayage
montrent que ces oxy-hydroxydes de mangandse et de fer, d'une épaisseur de 3 pm, sont bien
développés. On note aussi I'existence de minéraux argileux de la famille de la kaolinite qui arrivent
dans certains endroits 2 boucher la fissuration (pl. 5; photo D).

J- les gneiss

Les gneiss sont profondément hydrothermalisés, tous les cristaux de plagioclases sont
transformés en séricites. L'essentiel de la porosité des gneiss est constitue par ces plages
microporeuses qui sont connectées par une fissuration capillaire dans les quartz accompagnée d'une
fissuration plus importante le long des clivages des biotites chloritisées. Sur des lames
perpendiculaires 2 la foliation, des pores de 150 um correspondant aux emplacements des biotites
fissurées sont observés. Ces pores sont généralement connectés entres eux. La porosité est
essentiellement localisée dans les bandes sombres; la connexion entre ces bandes est assurée par de
fines fissures qui traversent les cristaux de quartz des bandes claires. La porosité piégée est constitude-
par les macropores comme ce qui est observé dans le facigs de granite; lorsque les biotites fissurées se
trouvent isolées au sein des bandes de quartz leur porosité est également piégée.

B)- POROSITES ET PROPRIETES DE TRANSFERT DES FACIES DE GRANITE DU
BASSIN

Les modifications pétrographiques subies par les granites lors de 1'altération hydrothermale puis

lors-de 1'altération météorique se-traduisent-par-des-modifications-de-certains-minéraux-(plagioclases —

séricitisés, biotites chloritisées) et par le développement d'autres minéraux: albite et muscovite. Dans
les phases minérales anciennes se développent des réseaux de porosité qui traduisent la perte de
matidre sous I'influence des circulations hydrothermales et météoriques associées a une fracturation du
granite. C'est pourquoi la porosité et la forme du réseaux poreux sont de bons indicateurs des
transformations hydrothermales et mét€oriques de ces granites (GONI et al, 1968; MEUNIER et al.,
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1987; FISCHER, 1993). Par la suite, les circulations des fluides météoriques se font 3 travers ce réseau
poreux qui contrdle donc 1'intensité de 1'altération supergene.

Les réseaux poreux déterminés par la circulation des fluides se définissent par la taille et Ia
forme des pores, par leur influence sur les propriétés de transport des fluides, par leur importance et
par leur connectivité (JEANNETTE, 1981; MERTZ, 1991; DAVID et al., 1993; HAMMECKER, 1993).
Suivant la variabilité de ces paramdtres et 1'intensité du réseau les modifications météoriques auront
des importances inégales entrainant des formes d'arénisations plus ou moins intenses,

Il apparait aussi que dans le bassin du Strengbach chaque site est caractérisé par une évolution
particulitre du granite qui se traduit par des porosités différentes pour chaque bloc granitique prélevé
au sein des ar®nes granitiques sur toutes les épaisseurs des profils. Pour un méme profil, les porosités
ont €€ présentées sous forme de moyennes (Tab. 4).

Les mesures de ces parametres pétrophysiques sont effectuées au laboratoire sur des carottes de
40 mm de diametre et une longueur qui ne dépasse pas 60 mm. Ces carottes sont confectionnées 2

partir des blocs de granite par une foreuse 2 téte diamantée.

1)- POROSITE
a)- Méthodes

La porosité représente le rapport du volume de vide au volume de roche totale d'un échantillon.
Elle est exprimée en pour cent.

- Porosité totale (N1)

Selon les normes RILEM, la porosité totale est déterminée par imbibition des éprouvettes en
régime monophasique. Sur des carottes séchées & 1'étuve, on réalise une imbibition sous vide avec
I'eau préalablement dégazée 4 l1a trompe & eau. L'expression du calcul de la porosité totale est:

W2-Ws

10
wW2-Ww1 0

Nt(%) =

avec:
WS : poids sec;
W1 : poids de Ia carotte dans 1'eau;
W2 : poids de carotte saturée d'eau.

La différence de poids entre W2 et W1 correspond au volume totale (Vt) de la carotte.

- Porosité a 48 heures (N48)

La porosité 2 48 heures (N48) représente la porosité librement accessible 2 1'eau dans les
conditions naturelles d'imbibition capillaire. Selon les normes RILEM, I'échantillon subit une
imbibition pendant 24 heures 2 la pression atmosphérique puis reste immergé pendant 24 heures. La
porosité N48 est calculée par:

W48 — Ws
20

N48(%) = 0

avec:
W43 : poids de 1’éprouvette aprés 48 h d’imbibition 2 pression atmosphérique;
Vt : volume de I'éprouvette,

Le rapport entre la porosité dite & 48 heures et la porosité totale rend compte de la possibilité de
saturer 1’échantillon 2 la pression atmosphérique. Ce rapport est communément appelé le coefficient
d’HIRSCHWALD  (S48). La différence entre la porosité 48 heures et la porosité totale permet
d’évaluer la porosité piégée (Np). La porosité piégée (Np=Nt-N48) correspond au volume des pores
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qui restent occupés par le fluide le moins mouillant (ici 1'air} lors d'une imbibition par un fluide
mouillant, 1'eau (MERTZ, 1991; FISCHER, 1993).

b)- Résultats
- Porosité moyenne des granites du bassin

Tableau 4- Porosité moyenne et densité des différents facigs granitiques du bassin du
Strengbach, classés par ordre croissant d'altération hydrothermale.

Nt (%) N48 (%) Np=Nt-N48 S48 = N48/Nt densité
apparente
HPT 3.01 2.41 0.60 0.80 2.56
VS 5.02 4,53 0.49 0.90 2.53
HP 8.04 6.91 1.13 0.77 2.44
HS 10.44 9,51 0.93 0.91 2.38
CA 6.80 6.25 0.55 0.91 2.25
CAH 2.64 2.33 0.31 0.86 2.52

La variation importante de ces valeurs par rapport au granite peu hydrothermalisé (HPT)
indique que cette porosité ne peut pas €tre due aux seuls effets de 1'altération météorique actuelle peu
favorable dans les conditions climatiques tempérées.

Le granite (VS) peu hydrothermalisé est associé a une argne peu profonde et présente une
porosité relativement faible par rapport a celle du granite trés hydrothermalisé (CA); ce dernier 2 une
porosité variable suivant 1'existence ou non d'hématite qui réduit le volume poreux (CAH). Le granite
(HS) tres tectonisé présente les porosités les plus élevées du bassin bien que la profondeur de 1'aréne
ne soit pas la plus importante. Le granite peu hydrothermalisé (HP) associé 4 une ar2ne trés profonde
(7 29 m) a des porosités relativement importantes,

Ces observations montrent que la porosité résulte d'une histoire complexe du granite:

- I'altération 1'hydrothermalisme;

- la fracturation tectonique;

- 'altération météorique ancienne et actuelle,

Dans le site HP, la profondeur anormale de I'aréne, peut étre liée 2 une altération ancienne
tertiaire et/ou périglaciaire (Cf. Chapitre III). Ces granites ont des porosités nettement supérieures 2
celles des granites d'argnes peu profondes qui ont évolué dans le systeme d'altération actuel.

Les porosités a 48 heures (N48) ne suivent pas les m&mes variations que la porosité totale (Nt).
Ceci résulte de la difficulté de réaliser une imbibition capillaire totale du réseau. La porosité N48
assimilable 2 la porosité librement interconnectée est d'autant plus élevée que le réseau poreux est
géométriquement homogene, Lorsque la porosité 2 48 heures (N48) est faible par rapport 2 la porosité
totale (Nt), le rapport S48 (S48 =N48/Nt) est également faible indiquant une augmentation de la
porosité piégée (Np). La complexité du réseau poreux, la juxtaposition des macropores et des plages
microporeuses favorise une forte porosité piégée (MERTZ, 1991). 11 en résulte que la porosité piégée
est d'autant plus importante que le réseau poreux est hétérogéne et que le rapport entre le rayon des
¢vasements et celui des interconnections est grand. C'est ce que traduisent des coefficient S48 faibles.
Ainsi, un réseau poreux unimodal ayant toute la porosité formée de fractures de méme gcartement
n'aura pas de porosité piégée. Au contraire, un réseau:

- ol de grands pores sont interconnectés par de fins capillaires,

- ol des plages microporeuses sont relides par des plans de fractures largement écartés,
présentera une forte porosité piégée. Cette dernigre traduit donc 1'homogénéité ou 1'hétérogénéité du
réseau poreux. Ces notions sont trds importantes car elles permettent d'expliquer les transferts de
solution dans les roches non saturées et la localisation de certaines dissolutions et précipitations au
sein du granite,
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Dans le granite (HPT), la juxtaposition de grands pores résultant de la dissolution et de plages
microporeuses sur 1'emplacement des plagioclases corrodés interconnectées par un réseau de fines
fractures, justifie un faible coefficient S48 de ce granite, car tous les grands pores sont piégés. Au
contraire pour le granite VS ol la porosité résulte de la dissolution des minéraux par une accentuation
de I'arénisation, la porosité totale augmente. Cependant il existe une meilleure connectivité du réseau
3 poreux qui est assuré par 1'écartement des joints de grains qui permettent une diminution de la
porosité piégée. De méme entre les facies HP et HS, on releve une augmentation de la porosité totale
et une diminution de la porosité piégée. Ceci résulte du fait que dans le granite hydrothermalisé ayant
subi une altération météorique, la connectivité du systdme poral est assurée par un intense réseau de
fractures largement et régulidrement interconnectées dans HS. Tandis que dans le site HP, ces
fractures sont moins bien interconnectées et 'hétérogénéité est accentuée par la présence de dépdts
d'oxy-hydroxydes de fer, de mangan®se et d'argiles. La situation est différente dans le site CA, ol les
variations de porosités sont justifies par des différences de pétrographie et de structuration de roche.
Dans I'échantillon CA, les circulations hydrothermales ont formé un réseau de fins capillaires répartis
dans les reliques de plagioclases et 2 la périphérie des minéraux, alors que les évasements susceptibles
de former des pores piégés sont peu nombreux. Les circulations météoriques qui ont entrainé les
précipitations des oxy-hydroxydes de fer ont permis le colmatage partiel du réseau poreux (CAH). La
présence de ces oxy-hydoxydes de fer n'a pas seulement réduit le volume poreux mais a accentué
I'hétérogénéité du réseau poreux entrainant une réduction de S48.

- Evolution de la porosité le long des profils d'altération
Les porosités des blocs de granite inclus dans l'ar®ne permettent de suivre 1'évolution de

1'arénisation du bas vers le haut de chaque profil. Trois profils ont été suivis lors de cette étude; ils
présentent des évolutions trés nettes de leur porosité (7ab. 5).

Tableau 5- Evolution de la porosité totale des différents facids de granite
le long des profils du bassin du Strengbach.

i Porosité totale (%)
- VS HS HP
Profondeur (cm)

120 nd nd 7.26
150 5.49 10.76 - 5.80
200 nd nd 7.29 - 8.95%

| 250 5.04 10.16 nd

: 300 3.67 -4.52% 10.48 8.46

f Référence HPT 3.01

i * yaleur de porosité suivant une direction perpendiculaire a celle correspondant 4 la premicre valeur

Dans l'aréne peu profonde (site VS), les échantillons montrent une augmentation nette et
continue de la porosité vers le sommet du profil, tandis que les échantillons dans I'argne trés profonde
(site HP), présentent une évolution trés variable. Enfin, le granite de 1'ar2ne tectonisée (site HS) peu
profonde présente une porosité importante et constante le long de ce profil.

—Hmmmmoﬂﬁrpmsﬁesﬁrmmemﬂnﬁueméewlﬂ}témmni
météorique actuelle que dans le cas du profil VS. Dans les autres profils, c'est l'altération
hydrothermale et météorique ancienne et la fracturation tectonique du granite qui contrélent la
porosité. ‘

La couche d'argne du bassin versant du Strengbach 3 Aubure ne correspond donc pas au seul
phénomene d'altération météorique actuelle son histoire hydrothermale, le broyage tectonique,
I'altération météorique ancienne influencent également les processus d'arénisation actuelle.
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2)- IMBIBITION CAPILLAIRE

Aprs avoir caractériser la géométrie et la structure du réseau poreux du granite, les propri€tés
de transport de ce réseau sont déterminées par des mesures pétrophysiques; il s'agit de 1'étude de la
migration des fluides A travers le systtme poral du granite en présence ou non de contraintes
extérieures.

La cinétique d'imbibition de ’eau 2 pression atmosphérique et la perméabilité a I'azote sont
deux méthodes physiques employées dans cette étude pour déterminer les propriétés intrinstques du
milieu poreux.

a)- Méthodes

Cette technique consiste en I'étude de la cinétique de la saturation du milieu poreux, sans
pression fluide appliquée. Le moteur de I’imbibition est la pression capillaire. Lorsqu’une roche se
trouve en contact avec un fluide, ce dernier envahit le réseau poreux sous 'effet des forces capillaires.
Cette migration dépendra 2 la fois des caractéristiques du fluide et des propriétés géométriques du
réseau poreux ainsi que des phases minérales en présence.

- Loi de Jurin

Elle donne la valeur de la pression capillaire dans le tube envahi par un liquide. En assimilant le
réseau poreux d'une roche A une somme de capillaires de rayons circulaires, cette loi macroscopique
permet de prévoir la longueur des transferts du fluide en fonction des rayons capillaires.

25cosf

c = R
Avec:
he : hauteur d’ascension maximnale (my);
 tension interfaciale eau-air (0.072Nm™ 2 20°C);
- angle de contact entre 1 paroi du capillaire et la tangente du ménisque du liquide
(Beau = 0°);
& : masse volumique du liquide (& = 10° kgm™);
g . accélération de la pesanteur (9.81 ms™);
R :rayon du capillaire (m).

> Q

Cette relation témoigne de la complexité du phénomene qui apparait simple dans sa description
macroscopique. En effet, la montée capillaire dépend de la tension interfaciale qui rend compte des
propriétés physico-chimiques et énergétiques de la surface de la paroi du capillaire, du rayon de ce
dernier et de 1’angle de contact qui est lui méme fonction 2 Ia fois de la mouillabilité du liquide et de la
tension de surface des minéraux.

- Loi de Hagen-Poisseuille

Si on s’intéresse 2 1'écoulement d’un fluide dans un tube cylindrique, la relation de Poisseuille

donne le débit instantané comme une puissance quatridme du rayon du cylindre.

mR*dP
8nl

0=
avec:
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Q : débit instantané;

R :rayon du cylindre;

1 : viscosité dynamique du fluide;
1 :longueur du cylindre;

dP : gradient de pression.

Les lois de Poisseuille et de Jurin s'expriment de fagon opposée vis a vis du rayon du capillaire;
plus le tube est fin plus la pression capillaire est grande mais moins le débit est fort.

- Loi de Washburn (1921)

La combinaison des relations de Jurin et de Poisseuille donne une équation diffé¢rentielle de
premier degré exprimée en fonction de la distance parcourue par le fluide et le volume de ce dernier.
Le détail de la démonstration est développé dans MERTZ (1991). La solution de 1’équation est:

]=BtV2
V= At)/2
avec:
B=RW" ocost
- _“_27;
ocosf
A = 7&25!2
27

Ces deux équations expriment la relation de proportionnalité entre le volume du fluide (V) et la
migration de 1a frange capillaire (1) en fonction de la racine carrée du temps (t).

b)- Etude expérimentale de l'imbibition capillaire

Les coefficients de proportionnalité A et B des deux équations ci-dessus sont déterminées
expérimentalement. Les valeurs de ces parametres permettent de comparer les vitesses d'imbibitions
de I'eau dans les différents facids du granite dans le bassin du Strengbach.

- Dispositif expérimental

Les carottes qui ont servi aux mesures de porosités vont étre utilisées pour les mesures des
cinétiques d’imbibitions. Ces carottes sont séchées 2 une température de 60°C jusqu'a un poids
constant, puis placées verticalement dans un cristallisoir sur une grille légérement immergée dans
I’eau. L'hygrométrie au sein du cristallisoir est maintenue constante proche de 100 % pour éviter la
superposition des phénomenes d’évaporation sur le transfert capillaire. L'alimentation continue en eau
distillée est contrdlée en permanence pour garder une hauteur constante de la lame d’eau (2 mm) tout
le long de I’imbibition.

La hauteur atteinte par la frange capillaire et le poids des carottes sont relevés & des intervalles
de temps croissants. L’opération est répétée jusqu'a la saturation de I’échantillon. Ces données sont

—emmmmmhséesmmbeﬁ}rpmde poids-et-la-hauteur-de lafrange capillaire ———

sont portées en fonction de la racine carrée du temps conformément 2 la relation de WASHBURN. Les
constantes A et B sont déterminées graphiquement (fig. 16).
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Fig. 16- Cinétique de prise de poids en eau (carrés vides) et de la migration de la frange
capillaire (carrés Pleins) du granite du tore (HPT) et du granite d'arzne trés profonde (HP).
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- Interprétation des graphes
i)- Courbe de la prise de poids en eau

La prise de poids en eau cumulée en fonction du temps est représentée en fonction de la racine
carrée du temps écoulé (fig. 16, figurés vides). Les valeurs de la porosité totale (Nt) et 48 Heures
{N48) -rapportées en poids par unité de surface - sont aussi représentées afin d’avoir une référence de
I’évolution de la saturation en eau de ’échantillon (fig. 16, droites horizontales discontinues).

Conformément aux observations de MERTZ (1991) pour les grés des Vosges, cette évolution, se
fait en deux temps:

- au début de l'imbibition, la courbe est linéaire, sa pente correspond au coefficient de
proportionnalité A, L'équation de la droite est :

dw
-S— = A‘\E +Wo
avec:
dW/S : prise en poids de la carotte rapportée 2 la surface d’exposition de la carotte
(g/cm’); |
A coefficient de proportionnalité de la prise de poids en eau (g/cm.h'?);

Wo : poids initial introduit lors de I’immersion de la carotte au début de 1’opération.

- apres la rupture de pente, [’évolution reste linéaire mais de pente relativement faible (A’).

La premitre phase de prise de poids en eau tend 2 é&tre égale 3 N48; elle correspond au
remplissage de la porosité librement interconnectée. La valeur de la pente (A) correspond au rapport
de la prise de poids en eau sur la racine du temps. La deuxi2me portion de la droite correspond a une
cinétique de saturation plus lente; elle représente le remplissage des macropores piégés par au fur et &
mesure de la diffusion de 1'air dans 1'eau (HAMMECKER et al., 1993),

ii)- Courbe de migration de la frange capillaire

La courbe de migration de la frange capillaire est représentée en fonction de la racine carrée du
temps (fig. 16 figurés pleins). Elle est sous forme lindaire; la pente de la droite correspond au
coefficient B. L'équation est 1a suivante:

1=Bt+lo
avec:
L. : hauteur de la frange capillaire;
B : coefficient de proportionnalité de la migration de la frange capillaire (cmfh”z);
t : temps en heures;
lo  : hauteur introduite au début de la mesure.

b)- Résultats

- Comparaison des cinétiques d'imbibitions

Les courbes de prise de poids sont en général linéaires. La rupture de pente survient avant
d’atteindre la droite N48; elle correspond a Parrivée de la frange capillaire au sommet de la carotte.
La rupture rapide de courbe de prise de poids témoigne de la rapidité de I'imbibition qui varic de 1 2
16 heures. L’effet de la gravité sur I’ascension n'est pas & prendre en compte car les carottes utilisées
ne dépassent pas 4 cm en moyenne (MERTZ, 1991).
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La linéarité des courbes de prise de poids (fig. 17) témoigne d'une imbibition progressive tout
au long de 1'échantillon et donc d'un réseau poreux sensiblement homoggne au sein d'un échantillon.
L'irrégularité des courbes de migration des franges capillaires (fig. 18) résulte de 1'imprécision des
mesures due 2 Ia difficulté de suivre 1a progression de la frange humide sur ces granites.

La comparaison des vitesses de prise de poids des différents faci®s de granite (fig. 17) montre
que le granite de référence (HPT) présente la cinétique la plus faible. Les granites issus de 1'ar2ne peu
profonde broyée (HS) et profonde (HP) ont des cinétiques rapides et semblables, cependant le granite
fortement hydrothermalisé (CA) et le granite de 1'ar®ne peu profonde non broyée (VS) ont des
cinétiques relativement lentes.

Les vitesses de migrations de la frange capillaire varient de 0.5 a 4 (cm/h*?). Les courbes
expérimentales présentent de 1égeres ruptures correspondant & des familles de pores peu différentes.
La comparaison des vitesses de migration de la frange capillaire des différents types de granite (fig.
18) montre que la cinétique de migration suit la cinétique de prise de poids sauf pour le granite
fortement hydrothermalisé (CA) qui présente une cinétique plus lente que le granite de référence.

- Relation entre le coefficient A, B et la porosité

L'évolution des coefficients A et B en fonction de la porosité librement interconnectée est
portée respectivement sur les figures 19a et 19b. Aucune relation n'est observable entre la cinétique
de migration de la frange capillaire et la porosité, Cela veut dire que 1a migration de 1’eau par succion
capillaire est indépendante du volume total de la porosité; mais elle dépend essentiellement des
interconnexions et des rayons d'acceés du réseau poreux. Dans le cas présent, la variabilité de la
vitesse de migration de la frange capillaire est liée aux structures propres de chaque type de granite.
Par contre une nette corrélation positive entre la porosité et le coefficient de prise de poids est
observée; cette corrélation est une expression graphique du parametre D’ HIRSCHWALD,

Tableau 6- Relation entre la porosité et les parametres A et B de la cinétique d'imbibition
des différents facies de granite classés par ordre croissant des porosité.

CAH  HPT VS CA HP HS

Nt (%) 264 301 502 680 8.04 1044
N48 (%) 233 241 253 625 691 951
Ag/em. h"™ 004 005 008 005 019 024
B (cm/h'?) 128 114 203 116 338 213

De plus, le classement des échantillons en fonction de leur porosité croissante montre que les
valeurs des coefficients A et B ne suivent pas la méme progression (Tab. 6). Cependant il existe une
assez bonne corrélation entre les coefficients A (prise de poids) et les porosités libres (& 48 heures) qui
assurent normalement l'imbibition de la roche. 1l n'existe cependant pas de corrélation évidente entre
le coefficient B (migration de frange capillaire) et N48 & cause des difficultés de mesures et surtout
parce que l'hétérogénéité de la valeur N48 contrdle la valeur de B. Le granite HPT bien que n'ayant
pas la plus faible porosité a cependant les coefficients A et B les plus bas ce qui témoigne d'une
connection de faibles rayons et plus irrégulitre. Cette mauvaise connection et 1'irrégularité de réseau
poreux sont encore plus nettes pour le granite CA qui malgré la forte porosité a des coefficients A et B
anormalement faibles. Le granite HP se mouille rapidement par son réseau de fins capillaires répartis

dans la roche, mais sa prise de poids par imbibition reste faible car il a une forte porosité piégée. La
répartition homogéne d'un réseau microporeux doit assurer 4 cet échantillon une forte perméabilité
pour des pressions confinantes élevées. Le phénomene inverse se reproduit avec le granite HS dont la
connectivité est assurée par des fractures farges d'olt une migration limitée de la frange capillaire mais
au contraire une prise de poids assez élevée.
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3)-PERMEABILITE

La perméabilité est une caractéristique intrins2que du milieu poreux. Elle contrdle le débit des
fluides circulant sous pression 2 travers des pores et leurs interconnexions.

a)- Méthodes
- Définition

La perméabilité est le coefficient de proportionnalité qui lie le gradient de pression d’un fluide et
son débit & travers un milieu poreux. Dans le cas particulier de I’eau, 1a loi de Darcy s’écrit:

avec: :

Q : débit du fluide a travers le corps poreux de surface (S) et de longueur (dl), soumis 2
une différence de pression (dP);

77 . viscosité dynamique du fluide utilisé;

K : perméabilité monophasique du milieu.

Cette loi ne s’applique que dans le cas des écoulements laminaires; le calcul du nombre de
Reynolds (Re) permet de contrbler la nature de ces écoulements. Lorsqu'il est inférieur 2 2000 les
écoulements sont laminaires; dans les milieux naturels Re est maintenu 3 une valeur inférieur 3 1
(YALE, 1984).

- Mesure de la perméabilité monophasique sur granite
i)- Dispositif expérimental

Le perméametre utilisé dans cette étude est un perméametre dit A charge constante. Les carottes
sont logées dans une cellule de type HASSLER 2 travers laquelle circule un flux d'azote sous une
pression fluide Pf. Le manchon élastique dans lequel est placé I'échantillon est soumis  une pression
confinante Pc afin d'éviter les écoulements latéraux. Les deux circuits assurant la pression fluide et
confinante sont indépendants. Les carottes de taille adéquate (4 cm de diamdtre et 6 cm de longueur)
sont soumises 4 des couples de pressions fluides (Pf) et pressions confinantes (Pc). La différence entre
la pression confinante et fluide varie de 0.2 bar -pression suffisante pour éviter 1’écoulement latéral et
la pression maximale que supporte 1’échantillon sans se fracturer. La différence de pression (Pc-Pf)
maintenue dans le cas présent varie de 0.2 2 4 bar, Les pressions amont et aval d’azote sont relevées
par une séric de manomdtres de sensibilités différentes balayant toutes les gammes de pressions
supportées par le montage actuel, elle varie de 0.05 A 20 bar. Le débit d’azote est mesuré 2 la sortie
par un débitmetre 2 bille. Lorsque le débit est important, une pression se développe 3 1'aval du
débitmetre dont on tiendra compte lors des calculs de débit.

ii)- Calcul de perméabilité

La formule de Darcy n'est valable que pour des fluides non compressibles. Dans le cas de
’azote, pour respecter cette condition, la différence entre les pressions aval et amont de 1’échantillon
est maintenue faible. L'expression de la perméabilité est la suivante :

_dlVy
~ 1dPS

avec:
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K : perméabilité monophasique {mD), imD = 107 m?;

V : Volume d’azote mesuré (cma)pendant le temps t (s);

S : section (cm?) de la carotte;

dP : gradient de pression (atm) appliqué sur la carotte de longueur dl (cm);
77+ viscosité dynamique de I’azote 176.10° cP,

b)- Résultats

Tout les travaux sur gres (DAVID et al., 1990; MErTZ, 1991; HAMMEKER et al., 1993) montrent
que la perméabilité ne dépend pas seulement des pressions fluides mais du couple de pression fluide et
pression confinante. L'augmentation de 1a pression confinante induit une diminution hyperbolique du
débit. Les mesures effectuées sur granite hydrothermalisé (CA) et sur granite broyé (HS) d'arene peu
profonde (fig. 20) montrent que l'allure hyperbolique des courbes correspond a celles citées par
MERTZ (1991) pour des grés. En effet, 1a perméabilité diminue paralltlement 3 1'augmentation de
I'écart Pc-Pf qui varie de 0.2 2 4 bar. Cependant, A partir d'une certaing valeur de pression
confinante:

*Pc=9 pour CA

*Pc=4 pour HS
la perméabilité reste sensiblement constante lorsque Pc croit, mais elle tend cependant vers zéro pour
les fortes valeurs de Pec.

Dans un deuxidme temps, les perméabilités des différents facids de granite sont comparées entre
elles en respectant un méme écart Pc-Pf de 0.2 et 4 bar (fig. 21). Les résultats montrent que les
granites des différents sites présentent des évolutions de perméabilités identiques jusqu'ad Pf=3 bar,
associées 2 une pression confinante de 5.2 bar (fig. 21a) et 9 bar (fig. 2Ib). Juste aprés, on observe
une augmentation de la perméabilité du granite du site HP, alors que la perméabilité des autres
granites décroit normalement sous 1'effet de 1'augmentation de la Pc. Le granite du site HP a gardé la
méme valeur de perméabilité pour des pressions confinantes variant de 15.2 4 25 bar.

La réponse de tous ces granites 2 l'augmentation de la pression confinante prouve que la
connectivité qui controle la perméabilité est assurée par le méme type de pores dans tous ces cas
considérés. L'essentiel de la connectivité est assuré par des fractures qui relient entre elles des plages
microporeuses (plagioclases altérés) et des macropores résultant de la dissolution. C'est la fermeture
progressive de ces fractures sous l'effet d'une pression confinante croissante qui réduit et méme
annule la perméabilité lorsque la pression confinante dépasse 5 bar et surtout 10 bar. Seul le granite
du site HP subit une croissance irrégulidre de sa perméabilité lorsque la pression confinante croit, car
il est parcouru par des fractures irrégulitres et moins bien développées. De plus, l'altération
météorique a conduit A la formation d'une fine microporosité au sein des plagioclases peu déformés

' par des Pc élevées; cependant, I'augmentation de la perméabilité a partir de 5 bar de pression fluide

reste inexpliquée.

C)- CONCLUSION

Le réseau poreux du granite du Brézouard est homogine est bien interconnecté malgré la
variation de I'origine de cette porosité dans chaque faci®s granitique. Ainsi, les valeurs de porosités et
des cinétiques d'imbibition montrent que la fracturation d'origine tectonique est plus importante en

volume que celle produite par altération météorique, mais elleest moins efficace dans ta saturationdu————

granite par capillarité par rapport 2 la fracturation météorique. La perméabilité a 1'azote montre que le
réseau poreux est formé au moins de deux familles de pores: les fissures plus au moins larges qui se
ferment A des pressions confinantes relativement basses et des plages microporeuses essentiellement
localisées dans les plagioclases qui sont plus résistants a 1'augmentation de la pression confinante. La
porosité fissurale est plus développée que la microposité sauf dans le granite du site HP.
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Les plagioclases par leur grandes vulnérabilité jouent un réle déterminant dans la fragilisation
du granite; ils détiennent I'essentiel de Ja microporosité. Cependant, I'altération hydrothermale a
contribué différemment au role des plagioclases suivant son intensité d'altération: 2 faible intensit¢ la
séricitisation particlle des plagioclases a facilité la formation des plages microporeuses alors qu'a forte
intensité la transformation complete des plagioclases et des orthoses en séricite empéche la formation
de ces plages microporeuses. La fracturation tectonique en plus de la fragilisation du granite, a
favorisé le développement d'un réseau fissural qui domine largement les plages microporeuses.

Les blocs de granites dans les blocs d'altération au vu de leurs porosités importantes et de leurs
cinétiques d'imbibitions trés rapides peuvent contribuer 2 la composition géochimique des eaux de
surface du bassin du Strengbach. Dans les études actuelles des altérations dans les bassins versants,
ces blocs se sont ni caractérisés ni étudiés. Pourtant, on montre dans cette étude qu'ils peuvent
contribuer aux bilans globaux d'altération dans les bassins versants.
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CHAPITRE Il

CARACTERI§ATTON PETROGRAPH\IQUE, MINERALOGIQUE
ET GEOCHIMIQUE DE L'ARENE GRANITIQUE

INTRODUCTION

L'aréne est la couche de transition entre la roche mére est le sol. Elle est communément appelée
"altérite" car elle résulte de l'altération météorique qui en est le mécanisme de transformation dominant. Le
passage de la roche mére granitique en aréne est essentiellement due & la fragmentation. Mais les réactions
chimiques accompagnent et sont le point de départ de cette dégradation physique.

L'arénisation des roches cristallines a fait I'objet de nombreuses études dans les années soixante.
Plus tard, DEJOU et al. (1977) ont fait la synthése des résultats acquis jusque 1 sur les modalités et les
mécanismes d'arénisation des roches cristallines, en particulier des granites. Récemment, BRAGUA et al.
(1989) ont considéré que l'arénisation ne correspond pas simplement aux premiers stades de
désagrégation des roches cristallines, mais plutdt 4 un mécanisme d’altération qui leur est propre. Ce
mécanisme se démarque des mécanismes d'altération classiques définis par PEDRO (1966a).

Dans le bassin versant du Strengbach, I'acidité introduite par les précipitations atmosphériques est
actuellement neutralisée dans la partie arénisée du granite au dessous du sol sensu-stricto (PROBST et al,,
1992a). Lorsque ces formations superficielles sont peu développées, cas des formations superficielles de
Suéde ou de Norvége, l'acidité apportée par les dépdts atmosphériques se retrouve dans les eaux de
surface (sources, ruisseaux et lacs) (SVERDRUP, 1990; ERIKSON, 1992). Les deux principaux mécanismes
responsables de la neutralisation de l'acidité atmosphérique le long des profils d'altération, en particuliers
au sein de l'aréne granitique sont les processus d'altération des minéraux primaires et secondaires et les
échanges cationiques (PACES; 1983; 1986; REUSS et JOHNSON, 1986; ABERG et al., 1989; PROBST et al.,
1990a; 1992a; FROGNER, 1990; CLAYTON et al., 1991a; MILLER et al., 1993).

Le but de notre travail a donc été de suivre ces deux processus dans le bassin versant du
Strengbach. Pour cela, on a mené une étude pétrographique, minéralogique et géochimique de l'aréne
granitique du bassin versant du Strengbach.

I)- ETUDE DES EPAISSEURS DES FORMATIONS SUPERFICIELLES

L'épaisseur des formations superficielles est un paramétre trés important qui peut agir sur les
propriétés géochimiques des arénes. Elle rend compte de la vitesse des réactions de transformations des
minéraux primaires, en tenant compte des paramétres climatologiques (température, pluviométrie) et des
propriétés physiques et chimiques de la roche mére. Toutefois, dans certains cas, I’aréne granitique n'est
pas seulement le résultat de la désagrégation de la roche par altération météorique, mais I'épaisseur de la
couche d'aréne est d'autant plus élevée que la granite a subi une cataclase tectonique (EVANS et BOTHNER,
1993).

Une premiére campagne de sondages géo-électriques a été réalisée, & la demande du CEREG

(Strasbourg), dans le bassin du Strengbach (SGAL-BRGM, 1986) afin de déterminer les épaisseurs des
formations superficielles. Ces sondages montrent que la couverture pédologique est formée de deux
couches géo-électriques distinctes qui reposent sur le substratum du bassin. Une couche superficielie
d'une épaisseur d'environ 1 m relativement constante, qui repose sur une deuxiéme couche d'épaisseur trés
variable de 1 49 m.

Les observations que nous avons effectuées dans les fosses d'altération, creusées dans le bassin
montrent que la premiére couche correspond au sol sensu-stricto. En revanche, la deuxiéme couche est
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Fig. 22- Carte de distribution des profondeurs de la couche de transition entre le sol et le substratum
dans le bassin versant du Strengbach (d'aprés les donnés du SGAL du BRGM, 1986).

1 & 5=épaisseurs de la couche de transition;
6=fosses d'échantillonnages, 7=localisation des sondages géo-électriques
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difficile 4 caractériser car les profondeurs des fosses que nous avons réalisées sont limitées aux deux
premiers métres. Dans les fosses observées, ces deux métres correspondent bien a I'aréne granitique. Pour
suivre I'étendue de cette couche de transition entre le sol et le substratum, on a établi a partir des données
de ces sondages géo-électriques, une carte de distribution de son épaisseur au sein du bassin versant du
Strengbach (fig. 22). On constate que sur le versant sud, I'épaisseur des arénes est relativement faible (0.3
a 1.5 m), alors que les plus fortes épaisseurs sont plutot situées sur le versant nord (7 4 9 m). Les
variations des épaisseurs dans le bassin semblent étre brutales et indépendantes de la topographie du
substratum du bassin. En revanche, l'imprécision de cette carte est due au manque de sondages vers
I'amont du bassin.

Les épaisseurs des arénes développées sur roches granitiques qui sont reportées dans la littérature
peuvent &tre trés variables. En effet, DEIOU et al. (1977) précisent que les épaisseurs moyennes des arénes
observées dans les régions tempérées sont de l'ordre de 3 4 4 m. RIGHI et MEUNIER (1991) donnent le
méme ordre de grandeur pour le Massif Central. TARDY (1969) mentionne une épaisseur de 10 & 15
métres pour l'aréne du bassin d'Alrance. Cette diversité des épaisseurs des formations superficielles sur
granite peut étre expliquée 4 la fois par les conditions climatiques et par les caractéres pétrographiques
des granites sous-jacents (BRAGUA et al., 1989).

Aprés la mise en place des granites hercyniens et la surrection de la chaine hercynienne, cette
derniére a subi une abrasion. En suite, cette pénéplaine est recouverte par les sédiments jurassiques et
permo-triasiques. Au tertiaire, en conire coup de l'orogenése alpine, la chaine vosgienne subi une
surrection qui permet l'érosion de la couverture sédimentaire. Pendant cette époque sur I'emplacement de
la voiite des vosges-forét noire s'installe le grabben Rhénan qui est bordé par un systéme de failles
orientées NNE-SSW. Enfin, l'altération a la fin du tertiaire puts lors des glaciations du quaternaire a
conduit & la formation de couvertures pédologiques plus au moins épaisses dans le massif vosgien
(MEINILLET, 1984; 1988). Les glaciations du quaternaire enregistrées a I'échelle de la chaine vosgienne
(FLUCK, 1984a; SERET et al., 1990) ont joué un réle trés important dans la restructuration et le lessivage
de ces formations superficielles antérieures. Les chaos de blocs métriques, communément appelés "tores",
témoignent du lessivage trés intense des profils d'altération d'dge tertiaire, pendant les glaciations
quaternaires. Ces tores se rencontrent dans les Vosges (FLUCK, 1984b) et plus particuliérement en partie -
- sommitale du bassin du Strengbach. LATRON (1986) a montré que les structures morphologiques actuelles
de ce bassin ont été édifiées au cours des derniéres glaciations. Ainsi, les deux versants ont évolué
différemment au cours des derniéres glaciations, le versant sud a été raboté par les glaciers non
persistants, alors que le versant nord a été protégé par la neige; il a donc ainsi pu conserver une épaisseur
plus conséquente. Dans le fond du vallon du Strengbach, un verrou morainique comportant des blocs de
granite ferme la vallée du Strengbach et constitue une zone de résurgence des eaux du ruisseau.

La couche de transition entre le sol et la roche mére correspond donc, jusqu'a une profondeur de 3
m, 4 une couche d'aréne issue de l'altération météorique actuelle; cect est confirmé par les études
pétrographique et pétrophysique (Cf. chapitre II). La couche d'aréne du bassin peut-étre soit directement
le résultat de l'arénisation du substratum granitique en place, soit le résultat de l'évolution a partir des
dépdts morainiques des derniéres glaciations. La distinction entre ces deux origines reste difficile car la
moraine granitique posséde les mémes propriétés géo-électriques que l'aréne granitique.

Les conséquences de telles organisations de la couverture superficielle influencera les
caractéristiques hydrodynamiques de I'eau de percolation (LATRON 1986); le temps de résidence ne sera
pas le méme au sein des deux versants. Ainsi, ces moraines devraient jouer un role déterminant dans le
contrdle de la composition chimique des eaux de surface. D'autre part, ces colluvions morainiques
peuvent abriter des saupoudrages de loess calci-magnésien qui ont affecté le fond des vallées vosgiennes
(PARTY et al., 1993), particuliérement sur le versant alsacien.

IT)- CARACTERISTIQUES GEOCHIMIQUES DE LA FRACTION FINE DE
L'ARENE

Nous avons considéré, dans les études qui suivent, la fraction d'aréne inférieure & 2 mm. Cette
fraction est habituellement utilisée conventionnellement par souci de comparaison et parce qu'elle est
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considérée comme la fraction représentative des évolutions géochimiques et minéralogiques dues aux
phénoménes d'altération et d'échange.

Dans les profils d'altérations du bassin versant du Strengbach, cette fraction (<2mm) représente en
moyenne 26.5 % contre 38 % pour les éléments grossiers (> 2 cm). La fraction de terre fine dans le cas
des altérations ménagées des zones froides est constituée essentiellement d’éléments squelettiques. Ainsi,
les traitements physico-chimiques que l'on peut prodiguer, n’auront pas d’effets importants sur les
changements de texture de I’aréne sableuse (BAISE, 1980).

A)- GRANULOMETRIE DE LA TERRE FINE

Lintensité de la désagrégation physique des granites peut &tre suivie a l'aide des analyses
granulométriques le long des profils d'altération. La microdivision par désagrégation et 1a dissolution sont
les deux mécanismes principaux qui contrdlent les évolutions de la granulométrie des arénes (LEGROS,
1983).

La granulométrie de la terre fine (< 2 mm) de chaque horizon, le long des profils d'altération
étudids, a été déterminde au laboratoire de I'TNRA 2 Arras. Les fractions de sables grossiers et fins ainsi
que des limons grossiers ont été déterminées par tamisage sous I'eau. Les limons fins et la fraction
argileuse ont été extraits par sédimentation. Les déterminations granulométriques ont été effectuées sur les
échantillons traités 4 l'eau oxygénée pour détruire la matiére organique; les particules ¢taient maintenues
en suspension par ajout de BaCl..

La figure 23 représente I'évolution des différentes fractions granulométriques de 0 & 2000 pm (des
argiles aux sables grossiers). A titre comparatif, & tous ces profils, nous avons reporté des horizons de sol.
La granulométrie des sols est étudiée en détail par FICHTER (thése a apparaitre; INRA de Nancy).

La terre fine des arénes sur granite est dominée par les sables grossiers; elle représente en moyenne
plus de 50 % dans les profils étudiés. Leur teneur a tendance & diminuer le long de tous ces profils a
I'exception du profil BF et du profil HP (fig. 23). En effet, si dans ce dernier, la teneur des sables grossiers
est restée globalement constante, en revanche, dans le profil BF sur moraine granitique, la teneur en sable
grossier a augmenté légérement vers la surface du profil. Les sables fins ont des teneurs pratiquement
constantes dans tous les profils 4 l'exception du profil HP ou leurs teneurs diminuent vers le sommet de ce
profil. Les teneurs en limons grossiers sont également restées approximativement constantes dans tous les
profils 4 l'exception du profil BF ou les teneurs diminuent vers la surface du profil. En revanche, les
limons fins et les argiles voient leurs teneurs doublées en haut de tous les profils a I'exception du profil BF
ot les limons ont une évolution inverse.

La méme tendance granulométrique est observée dans le profil sur gneiss (GA), avec une
diminution trés nette de la teneur en sables grossiers et une augmentation de celle des limons fins et des
argiles au sommet du profil, La teneur en argiles du profil sur gneiss est relativement plus importante que
celle des profils sur granite.

Les évolutions granulométriques a l'intérieur des profils montrent que les fractions d'argiles et de
limons fins augmentent généralement vers la surface aux dépens de la teneur en sables fins dans le profil
(HP), ou aux dépens de la teneur en sables grossiers dans les autres profils y compris dans celui des
gneiss. Les teneurs des autres fractions sont globalement restées constantes. Cette tendance est
caractéristique d'une évolution granulométrique par microdivision. Les horizons profonds ont vieilli tout
en accumulant les effets de la microdivision qui tendent & réduire 1a taille des grains dans les horizons de
surface. Ces profils sont donc enrichis en argiles et limons fins qui représentent les termes ultimes de la
fragmentation. i

Deux types d'évolutions granulométriques sont donc identifiées dans le bassin du Strengbach :

- une premiére évolution granulométrique caractérisée par une augmentation vers la surface des

——fractions-granulométriques fines (limons-etargiles)-aux dépens-des sables grossiers, cette évolution se

rencontre dans les profils sur aréne peu profonde (VS, HS et GA).

- une deuxiéme tendance correspondant & une réorganisation des fractions granulométriques aux
dépens du sable fin, c'est le cas dans les profils sur l'aréne trés profonde (HP). '

Le profil BF sur moraine granitique, du fait de la forte hétérogénéité du matériel primaire, ne
s'aligne pas avec ces tendances d'évolutions granulométriques.

Cette analyse granulométrique renforce I’hypothése de I’évolution des profils sur aréne profonde
(HP et BF) 4 partir d'un matériel ancien qui est d$ja & un stade d'altération météorique plus avancé que
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dans les autres profils. On constate également que la fragmentation des gneiss est relativement plus rapide
que celle des granites.

B)- CALCUL DES BILANS ISOTITANES

Les pertes et les gains d'éléments chimiques au cours de l'altération supergéne ont toujours été
difficiles & quantifier; diverses méthodes ont été utilisées pour surmonter cette difficulté. En effet, les
premiéres estimations ont été effectuées par des bilans iso-éléments établis par HARISSON (1933) et
LENEUF (1955). Les éléments chimiques majeurs, la silice et l'aluminium ont été considérés comme
invariants. Par la suite, MILLOT et BONIFAST (1955) et GRESENS (1976) ont utilisé des bilans
isovolumiques appliqués dans les systémes d'altération ou les volumes des roches originelles sont
obligatoirement conservés. Dans le cas des altérations podzoliques en milieux montagnards (cas du bassin
du Strengbach), l'utilisation du titane comme élément invariant est le mieux adapté pour analyser
1'évolution des éléments chimiques et pour calculer des bilans d'altération (BRIMHALL et DIETRICH, 1987,
Law etal, 1991).

1)- METHODE DE CALCUL DES BILANS ISOTITANES

Le choix du titane comme élément invariant est justifié par sa résistance a l'altération météorique.
Les oxydes de titanes sont insolubles méme dans des solutions acides (BRIMHALL et DIETRICH, 1987). Le
titane est donc préféré au zircon car ce dernier peut subir des dissolutions importantes dans des conditions
acides et complexantes (COLIN et al., 1993). Or, ces conditions sont prépondérantes dans les processus de
podzolisation. Le titane se rencontre dans le granite du Brézouard sous forme d'oxydes, en petits cristaux
en inclusion dans les minéraux du granite (pl. 3, photo D), essentiellement dans les biotites. Les
observations au MEB ont montré que l'effet de l'altération hydrothermale sur la mobilité du titane est
minime; en effet, les oxydes de titane en inclusion dans les biotites se concentrent en granules lors de sa
chloritisation (pl. 14, photo B). De plus les biotites, connues pour leurs transformations météoriques
relativement rapides (GARRELS et MACKENZIE, 1967; NESBITT et YOUNG, 1984; VELBEL, 1984; 1985;
ACKER and BRICKER, 1992) permettent la libération des oxydes de titane dés les premiers stades de leur
altération. Ces oxydes se concentrent donc dans la fraction fine des profils d'altération.

Les pourcentages de pertes et de gains de chaque élément sont estimés par comparaison des pertes
entre les blocs de granite non altérés et la terre fine le long des profils d'altération. En tenant compte de la
variabilité chimique de la roche mére dans le bassin versant du Strengbach (Cf. chapitre II), les bilans
1sotitanes sont effectués dans chaque profil par rapport a I'analyse moyenne de la terre fine et de la roche
mére associée.

L'équation du calcul du pourcentage de perte ou de gain est la suivante (NESBITT, 1979):

Variation(%) = Mloo
Rp
avec: :
Rs : rapport (en poids d'oxyde) de I'élément chimique au Ti dans la terre fine ;
Rp : méme rapport que Rs dans la véférence (blocs de granite associés).

2)- EVOLUTION DES BILANS ISOTITANES LE LONG DES PROFILS D'ALTERATION

De fagon générale, dans le bassin versant du Strengbach, on remarque que la perte en éléments

chimiques est plus importante au niveau du sol sensu-stricfo que dans l'aréne de presque tous les profils
d'altération, Seul le profil (BF) sur moraine granitique présente une tendance inversée (fig. 24 et fig. 25).
Cette augmentation de la perte en éléments chimiques vers la surface des profils traduit l'effet cumulatif
d'altération, depuis la roche mére vers le sommet du sol qui est le stade le plus évolué du profil
d'altération. Les bilans isotitanes montrent des pertes pour tous les éléments chimiques dans le sol (fig. 24
et fig. 23) par rapport & la roche mére, & l'exception du phosphore et du fer qui s'enrichissent dans les
profils HP et GA et du sodium qui s'enrichit dans les profils (GA, CA et HS) (fig. 24 et 25).
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Dans l'arene, les bilans montrent que le calcium, le potassium, le sodium ainsi que la silice sont
généralement lessivés. En revanche, le magnésium, l'aluminium et le fer sont généralement enrichis. Ces
accumulations pourraient étre le résultat d’une lixiviation de ces éléments sous forme de complexes, mais
ceci nous parait peu probable car les accumulations de sesquioxydes se localisent essentiellement au
niveau de I’horizon B des sols podzoliques (LAW et al., 1990). L'enrichissement en magnésium est
essentiellement du 4 la formation des minéraux argileux smectite-chlorite qui concentrent le magnésium
(Cf. paragraphe des argiles). Certains enrichissements exagérés en fer dans les profils GA et HP, sont dus
a la présence de filons d'hématite qui se répartissent de maniére irréguliére au sein des profils d'altération.
En revanche, les enrichissements importants en sodium sont dus a ['altération hydrothermale des
plagioclases le long de certains profils. Cet effet est bien illustré dans les profils CA et HS (fig. 25), tous
deux sur granites hydrothermalisés ol les plagioclases sont fortement transformés en séricites (Cf.
chapitre II).

Les lessivages des éléments chimiques de la base vers le sommet des profils d'altération montre une
évolution :

- progressive dans les profils VS, et GA, alors qu'elle est moins évidente dans le profil HS ;

- brutale pour tous les éléments chimiques dans le profil HP et pour le magnésium, le fer et
l'aluminium dans le profil CA.

Ces discontinuités brutales correspondent soit 4 des changements importants de la dynamique
d'altération soit & une hétérogénéité des matériaux le long des profils. Toutefois, cette imite géochimique
est située aux alentours d'un metre qui représente la limite entre les deux couches d'altération déterminées
par les sondages géo-électriques (droites horizontales et discontinues sur les figures 24 et 25).

La complexité et l'importance de la dynamique géochimique du calcium lors de l'altération
météorique nous a poussé a suivre en particulier son évolution le long des profils d'altération dans le
bassin versant du Strengbach. En effet, dans ce bassin, le calcium de la roche meére est localisé a la fois
dans les plagioclases (4 des teneurs actuelles trés faibles) et dans I'apatite. La réserve calcique est réduite
a moins de 0.2 g pour 100 g de terre fine. Cependant, dans les arénes granitiques la teneur en calcium
corrigée des apports calciques de l'apatite est négative (annexe 8); elle est inférieure a la teneur théorique
associée a celle du phosphore supposée totalement localisée dans les apatites.

L'évolution des bilans de calcium et de phosphore sont paralléles dans toutes les arénes du bassin.
En revanche dans les sols, ce parallélisme est conservé dans certains profils (CA, VS, HS et BF) alors que
dans d'autres profils (HP et GA), le phosphore est enrichi dans les horizons de surface des profils. Or, si
on suppose une altération congruente de l'apatite, le parallélisme entre le calcium et le phosphore doit étre
respecté le long de tous les profils d'altération. Cependant, dans les conditions de surface, le phosphore
peut étre retenu préférentiellement en formant des minéraux de phosphate d'alumine (LUCAS,
communication orale). Ces complexes sont trés stables en surface. L'absence de ces complexes dans les
profils CA, HS et VS pourrait étre due 4 la positions de ces profils sur des pentes relativement fortes, qui
rend la dynamique des circulations assez rapide en lessivant I'aluminium et le phosphore. On remarque
que tous ces profils ou le phosphore est lessivé se trouvent sous des épicéas alors que l'enrichissement du
phosphore est associé & des peuplements de hétre. Cette coincidence reste pour nous sans explication.

3)- MOBILITES RELATIVES

Lorsque 'on aborde le probléme de la mobilité relative des ions, ceci revient a discuter les vitesses
d'altération des phases primaires qui libérent ces ions, et le sort des phases secondaires qui les retiennent
dans les profils d'altération (WILLIAMS et al., 1986). L'ordre de mobilité des éléments dans les sols et dans
les arénes des profils d'altération du bassin versant du Strengbach a été établi & partir de la comparaison
des bilans isotitanes moyens (Tab. 7). Cet ordre, basé sur I'évolution des compositions chimiques de la
terre-fine;-est-confronté-4-celui-déterminé par les-études hydrochimiques (PROBST et al; 19924;-1995a).

Le long des profils d'altération, le calcium est I'élément le plus lessivé suivi de la silice et du
phosphore et ce dans tous les profils. En effet, le lessivage du calcium permet de confirmer la rapidité
d'altération des plagioclases qui libérent une partie du Ca, mais également de l'apatite dans les endroits ou
les plagioclases ont été complétement transformés en séricites lors de l'altération hydrothermale (profit
CA).

On constate que les ordres de mobilité des bases du sol sont relativement plus proches que ceux des
arénes de l'ordre des éléments évacués par le ruisseau établi par PROBST et al. (1990a).
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Tableau 7- Ordre de mobilité éléments chimiques sur le bassin du Strengbach.

lessivage croissant accumulation décroissante
Sol Ca>P>K>8i>Al>Na Mg<Fe<Mn
VS
aréne Ca>P>Si>K>Na Al<Mg<Fe<Mn
Sol K>Ca>Si>Na>Al>Mg P<Mn<Fe
HP
aréne K>Ca>Si>P>Na>Al Mg<Fe<Mn
Sol Ca>Si>P>K>Mg Al<Fe<Mn<Na
HS
' aréne Ca>P>Si>K Mg<Al<Fe<Na<Mn
Sel Ca>Si>K>Mg>Al>Fe>P Mn<Na
CA - Fe<Al<P<Mg<Mn<Na
aréne Si>Ca>K
Sol Ca>Na>Si>P>Al>Fe K<Mg<Mn
BF
aréne Ca>Na>P>Si>K>Al>Fe>Mg Mn
Sol Si>K>Ca Al<Mg<P<Fe<Mn<Na
GA
aréne Si Mg<K<Ca<Al<P<Na<Fe<Mn
Ruisseau Si>Ca>Na>K>Mg

(PROBST et al ., (1992a)

C)- EVOLUTION DE LA PROPORTION DES MINERAUX DANS LA TERRE FINE

Dans le paragraphe précédent, I'évolution des éléments chimiques a été suivie le long des profils

sans faire appel aux phases minérales qui les contiennent. La proportion des différents minéraux a été
calculée a partir des analyses chimiques totales des terres fines et des roches méres correspondantes dans
Yaréne (annexe7 et 8). Un & deux horizons ont été choisis dans le sol comme référence par rapport aux
évolutions de l'aréne.
La proportion du pdle sodique des plagioclases a été estimée 4 partir de la teneur totale en sodium, celle
du pdle calcique a été recalculée A partir de la teneur en calcium totale aprés correction de I'apport
calcique de l'apatite. Ce mode de calcul ne permet qu'une estimation qualitative car ’hypothése de départ
selon laquelle les éléments chimiques sont inclus dans des phases cristallines n'est pas évidente. En effet,
des complexes amorphes peuvent étre présents, ceci est surtout vrai pour le sol. Dans la partie arénisée du
profil d'altération, on peut penser que les phases cristallines sont dominantes. Cependant, ce mode. de
calcul est moins précis qu'une estimation quantitative  partir des dosages au RX; mais des problémes
techniques relatifs 4 cette méthode ne nous ont pas permis la réalisation de ses dosages.

Les compositions minéralogiques le long des profils (Tab. &) sont différentes d'un profil 4 l'autre. En
particulier, les teneurs en micas et en albites varient selon le degré d'altération hydrothermale. En général,
dans les profils sur granites hydrothermalisés (CA et HS), les proportions d'albite sont trés faibles (<10 %
en moyenne). Par contre, dans les profils sur granite peu hydrothermalisé la teneur en albite de la terre fine

diminue de 10 & 5 % en moyenne et elle l'est trés nettement vers la surface (profil VS). Les orthoses ne
présentent aucune diminution notable dans les différents profils. En revanche, le quartz est enrichi vers les
horizons de surface par rapport & la roche mére. Les micas sont généralement enrichis dans les arénes par
rapport aux roches méres. Toutefois, 1a difficulté de séparer les biotites chloritisées des autres micas rend
plus difficile l'interprétation de certaines diminutions des teneurs des micas dans les sols. Les proportions
d'apatites dans la terre fine, calculées a partir des teneurs en phosphore, peuvent difficilement nous
renseigner sur l'altérabilité des apatites le long de ces profils compte tenu du recyclage intense de cet
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élément par la végétation et de sa complexation essentiellement avec l'aluminium. Le pourcentage du pble
calcique des plagioclases est souvent nul dans les arénes de tous les profils. Dans le profil sur gneiss, la
proportion des chlorites est constante, les albites quant 4 elles ne figurent qu'en traces.

Les évolutions des proportions des minéraux le long des profils d'altération sur le bassin versant du
Strengbach montrent que, conformément aux études de l'altérabilité relative des différents minéraux
(GoLDICH, 1938; VELBEL, 1985; SCHNOOR, 1990; CLAYTON et al,, 1991a; HYMAN, 1993; EL GH'MARI et
al., 1994), le quartz et la muscovite {minéraux résistants) s'enrichissent dans les horizons de surface.
Seules les albites, dans les profils peu influencés par les transformations hydrothermales, apparaissent
comme les plus altérables. Leurs proportions diminuent nettement vers le sommet des profils d'altération.

Tableau 8- Evolution de la teneur des minéraux dans la terre fine le
long des profils d'altération dans le bassin versant du Strengbach.

Prof (em) Ab An Qz Mica Ap Fk Hem Chl

Profil BF 30 15 0 46 10 0.5 27 1 nd.
20 18 0 38 13 0.8 23 2 n.d.
180 19 ¢ 40 17 0.6 21 2 nd
— 270 17 0.2 44 24 0.6 12 3 n.d.
Granite 23 0.1 44 9 0.6 30 1 n.d.
Profil VS . 30 11 0.3 52 17 0.4 16 3 n.d
60 10 0 52 19 0.5 14 4 n.d.
i 100 18 0 37 26 0.5 14 4 n.d.
| 150 22 0 34 2 05 15 3 nd
200 21 0 33 25 0.5 18 3 n.d.
Granite 23 0.1 36 9 0.6 30 1 n.d.
Profil HP 35 18 0 41 14 1.8 23 3 n.d.
77 20 o 37 19 1.7 18 4 n.d.
100 17 0 41 21 1.2 17 3 n.d.
120 16 0 40 17 0.7 25 2 n.d.
155 21 0 35 18 0.8 22 3 n.d.
220 24 0 35 16 1 21 4 n.d.
Granite 17 0 40 9 0.6 32 1 n.d.
Profil HS 15 . 7 0 45 27 0.6 17 3 n.d.
60 4 0.4 44 25 0.3 24 2 n.d.
150 8 0.2 40 24 04 26 3 n.d.
190 14 0.3 39 32 0.4 11 3 n.d.
285 4 04 46 19 0.3 28 2 n.d.
Granite 2 0.1 51 29 0.4 15 2 n.d.
Profil CA 30 4 0 57 17 0.6 19 2 n.d.
65 3 0 56 20 0.8 18 2 n.d.
135 12 0 40 18 1.3 27 2 nd
175 9 0 44 27 1.3 16 2 n.d.
225 9 0 43 29 0.9 16 2 n.d.
Granite 1 0 53 13 0.5 23 10 n.d.
Profil GA 30 4 0 52 26 12 0 7 10
55 3 0 49 28 0.6 0 5 14
95 2 0 51 27 0.6 0 6 13
155 0 0 59 26 0.6 0 4 11
230 1 0 56 25 0.6 0 8 g
QGneiss 1 0 54 27 0.5 0 3 14

n.d.= non déterminé Ab= albite, An= anorthit¢, Qz= quartz, Mica=muscovite+séricite,
Ap=apatite, Fk=orthose, Hem=hematite, Chl=chlorite, Prof : profondeur.
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D)- ESTIMATION DES BILANS ISOVOLUMIQUES

La mobilité des éléments chimiques discutée précédemment ne donne pas la quantité d'éléments
libérés au cours de l'altération des minéraux primaires car elle ne fait pas appel aux stocks de chaque
élément dans la roche. Or, il est important de relier la mobilité de chaque élément chimique aux réserves
de la roche. Cette notion de disponibilité des réserves minérales et du potentiel de mobilisation est la clef
de la compréhension de la dynamique de chaque élément chimique au cours de l'altération supergéne.
Ainsi, par exemple méme si dans le cas du bassin du Strengbach, le calcium est lessivé & 100 %, le fait
que sa teneur dans le granite soit trés faible (0.4 g d'oxyde CaO pour 100g de roche totale) limite la
quantité libérable par altération chimique.

Les bilans chimiques d'altération sont ainsi calculés & partir des variations des réserves en éléments
chimiques des terres fines le long des profils d'altération en tenant compte de leurs épaisseurs et de leurs
ages. D'aprés les études des formations superficielles (Cf paragraphe ci-dessus), on a retenu que les
profils d’altération sont d’dge quaternaire et que la couverture pédologique sensu-lato (sols et arénes) a
une épaisseur d'environ 3 m en moyenne en utilisant les bilans annuels de silice calculés par PROBST et al.
(1992a), et en supposant que la dynamique d'altération est restée la méme, en particulier pour la silice.
Ainsi, connaissant les quantités de pertes a des profondeurs connues, on a pu déterminer 1'age des profils.
— Ce mode de calcul nous a permis de déterminer un dge de 10000 ans. Cette dge nous est apparu
vraisemblable car RIGHI et MEUNIER (1991) ont estimé un dge de 'ordre de 15000 ans pour un sol
montagnard similaire dans le Massif Central.

Ainsi, connaissant I'dge et les quantités de pertes en chaque élément, on a pu calculer des bilans
d'altération des éléments chimiques (7ab. 9).

- Tableau 9- Bilans d'altération moyens en Kg.ha™.an" dans
le sol et dans l'aréne des profils du bassin versant du Strengbach,

Si Al Mg Fe Mn Na K P Ca
Sol
BF -30.2 -42 0 -04 0 -1.6 -1.6 0 -0.3
VS 302 -44 0 +0.3 0 -1.5 -2.6 -0.1 -0.2
HP -321 -42 -0.4 +0.4 0 -0.8 -2.7 0 -0.1
HS -312 -3.7 -0.1 0 0 0 2.4 0 0
CA -303 -42 -0.1 -0.3 0 -2.5 0 -0.2
GA 327 -79 -0.4 -0.2 0 0 -2.8 0 0
Aréne
BF -235 36 0 -0.3 0 -1.6 -1.4 0 -0.2
VS -264 -15 0 +0.3 0 -1 -1.8 -0.1 -0.2
HP -252 -42 0 +0.6 0 0 -1.2 0 0
HS -254 -1.7 0 -0.1 0 -0.2 -1.9 0 0
CA 263 -1.7 0 -0.2 0 +0.4 -1.5 0 0
GA -275 -6.6 -0.4 +0.4 0 0 -2.2 0 0
Bilan* 34 n.d. 6.6 n.d n.d. 9.9 8.4 n.d. 322

* Bilan hydrochimique 4 I'échelle du bassin versant (PROBST et al., 1992a); n.d, non déterminé

Ces bilans d'altération calculés i partir des pertes et gains en éléments déduits des analyses

chimiques sont trés différents de ceux calculés par les bilans hydrochimiques entrées-sorties a l'échelle du
Hassmwemmtﬂ’k@%?et&%@%ﬁ#a&ﬁeepttor«rde%rsﬂree%naeﬁfetﬂ%eﬂe-efpresentesensrblemeﬂ%}esi

mémes bilans d'altération calculés par les deux approches. En revanche, tous les cations basiques
(calcium, sodium, magnésium et potassium) présentent des bilans da]teratlon calculés trés faibles dans
ces profils par rapport & ceux déterminés par PROBST et al. (1992a). Cette incohérence entre les
évaluations des bilans de la silice et celles des autres éléments chimiques, évaluations données par les
deux approches précédemment exposées, montre clairement que si la silice est essentiellement d'origine
lithique les autres éléments {calcium, magnésium et potassium) sont fortement impliqués dans les cycles
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biogéochimiques de ce bassin. Les bilans d'altération du sodium que nous avons calculés sont trés faibles,
st 'on considére que l'altération de l'albite est la principale source de silice et de sodium dans le bassin.
Les bilans d'aluminium montrent des pertes allant de 1 2 7 Kg.ha™.an™; pourtant ce dernier n'est trouvé en
solution qu'en traces dans le ruisseau. Toutefois, I'aluminium peut étre exporté hors du bassin sous forme
particulaire (illites).

Cette méthode de calcul des bilans d'altération sera comparée 4 d'autres méthodes de calcul
développées dans le chapitre V1.

E)- ETUDE DU COMPLEXE D'ECHANGE DE LA TERRE FINE DE L' ARENE

Les dépdts atmosphériques acides apportés aux écosystemes forestiers affectent I'altération des
minéraux et I’état de saturation du complexe d’échange dans les sols et les arénes (REUSS et JOHNSON,
1986; SVERDRUP, 1990; JOHNSON et LINDBERG, 1992). Les horizons de surface, riches en matidre
organique, tamponnent une partie importante de 1'acidité, mais ils sont incapables de retenir les
anions d’acides forts (SO, > et NO;) (JAMES et RHIA 1986). Ces anions seront également retenus par le
complexe d’échange au méme degré que les acides AI’* et HY, L’augmentation du lessivage des
cations des sites échangeables des sols sensu-lato par apport de protons atmosphériques associés 2 de
faibles taux de saturation et a des vitesses de libération des cations par altération trds limitées,
entraine une augmentation de l’acidité du complexe d’échange et une baisse du flux de cations
nutritifs (JOHNSON et al., 1981; Reuss et al., 1987). Connaitre les propriétés du complexe d’échange
permet ainsi d’évaluer les quantités de nutriments disponibles dans 1'écosystéme. On peut aussi,
remontrer aux propriétés hydrodynamiques des profils d'altération connaissant les caractéristiques du
complexe d'échange (MANSELL et al., 1986; PACHEPSKY, 1989; SCHULIN et al., 1989; EVANGELOU et
al., 1994),

1)- CARACTERISTIQUES DE LA CAPACITE D'ECHANGE

La capacité d'échange correspond 2 la quantité totale de cations qu'un sol ou un milieu peut
adsorber et échanger dans des conditions de pH bien définis, on I'exprime en meq par 100g (LozET et
MATHIEU, 1990). Ces sites échangeables sont essentiellement liés a la présence de charges négatives
permanentes A la surface de certains minéraux argileux ou 2 des charges variables de la matidre
organique (SCHWERTMANN et TAYLOR, 1977).

Si la définition de la capacité d’échange est relativement simple, la description théorique des
réactions d'échanges est d'une complexité qui dépend 2 la fois de celle du matériel naturel étudié (sol
et artne) et de celle des réactions qui prennent place. Ces réactions hétérog2nes sont encore 2
caractéres empiriques déduites des isothermes d'adsorption sur colonnes (BoLAN et al., 1993). Les
coefficients d'échanges théoriques sont trop simples et idéaux car la sélectivité d’échange ne dépend
pas seulement des éléments mis en jeux dans I’échange, mais aussi de la présence ou non des autres
especes aqueuses dans les solutions et des caractéristiques physico-chimiques de ces solutions
(VERBURG et BAVEYE, 1994), _

Particulitrement, dans les sols forestiers soumis aux dépbts atmosphériques acides,
l'introduction des acides forts en quantités importantes dans le systdme naturel entrainera des
perturbations des phénomenes d'échanges. JOHNSON et al, ((1986) ont montré que la pollution
atmosphérique acide entraine une augmentation de la force ionique des eaux des précipitations. Cette
augmentation importante de la force ionique est considérée comme responsable de la désaturation du
complexe d'échange (CosBy et al., 1985; PACEs, 1986; REUss et JOHNsoN, 1986, REuss et al.,

1987; FROGNER, 1990, SVERDRUP et WARFVINGE, 1993; DAMBRINE et al., 1995). Par ailleurs,
I'acidité introduite dans le systéme entraine des modifications profondes de la chimie des solutions de
sol qui deviennent particulitrement riches en cations acides (H* et A’*). Ces cations acides rentrent
alors en compétition avec les bases échangeables présentes sur le complexe échange de la terre fine.
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Les mécanismes concernant les réactions d’échange sont tr2s complexes et les réflexions sur les
dynamiques et les processus réels d’échanges dans les conditions naturelles demeurent encore mal
connus,

Dans notre cas d'étude, 1'acidité des solutions de sol est trés marquée (DAMBRINE et al., 1995)
en particulier en relation avec des apports atmosphériques importants (PROBST et al., 1991). Le
complexe d'échange des sols sensu-stricro est tres désaturé. Dans ce contexte, il nous est paru
important de suivre les caractéristiques du complexe d'échange dans 1'artne ot 1'acidit¢ incidente est
principalement neutralisée. On suivra particulidrement les variations du complexe d'échange dans
1'arzne, celles des sols sont étudiés par FICHTER (th2se en préparation, INRA de Nancy). On a pris
quelques points comme référence du sol.

2)- VARIATION DES CHARGES LE LONG DES PROFILS D' ALTERATION

La fixation des cations basiques dans la terre fine dépend de 1'existence des charges négatives en
présence. Ces charges peuvent étre évaluées en comparant le pH de terre fine dans 1'eau (pH,,,) €t
dans du KCI normal (pHgc). Ainsi, lorsque cette différence entre le pH,,, et le pHc, est négative, ce
sont les charges négatives des argiles et de la matigre organique qui sont prépondérantes sur les
charges positives des oxy-hydroxydes de fer et d'aluminium (BARTOLI et al., 1986).

Dans le bassin du Strengbach, tous les profils montrent une prédominance des charges
négatives. L'importance de ces dernidres suit 1a carte des sols du bassin. En effet, le sol podzolique
(VS), le sol brun ocreux colluvial (CA et BF) et le sol brun acide sur gneiss montrent une
augmentation des charges négatives, particuli*rement dans I'horizon B. Par contre, le sol podzolique
humifere (HP) et le sol ocre podzolique (GA) présentent des charges négatives constantes. Dans les
arenes, la présence des argiles dans les horizons profonds détiennent 1'essentiel des charges négatives.
En revanche, malgré 1'augmentation de la proportion d'argiles dans les horizons de surfaces du sol,
les charges négatives libres sont relativement faibles. Ce blocage est peut-étre dii 3 une saturation du
complexe d'échange par 1'aluminium et les protons. Cette simple mesure de pH nous donne une
indication de 1'état de blocage des argiles par les oxydes de fer et d'aluminium. On remarque ainsi que
le complexe d'échange des ardnes des profils VS et CA développe relativement plus de charges
négatives que celui des arznes des profils BF, HP, et HS. Pour compléter ces observations, une étude
minéralogique et géochimique des argiles de ces profils d'altération est réalisée au paragraphe ci-
dessous,

3)- METHODE DE DETERMINATION DE LA CAPACITE D'ECHANGE

La capacité d'échange sur le bassin versant du Strengbach a été déterminée suivant la méthode
d'ESPIAU et PEYRONNEL (1976) modifiée. Une prise de 5 g de terre fine (<2 mm ) séchée a 30 °C
est dispersée dans 50 ml d'une solution d'acétate d'ammonium IN; aprds agitation rotative pendant
une heure, le surnageant est récupéré par centrifugation. Le culot est 2 nouveau dispersé dans 50 ml
de solution d'acétate d'ammonium. Dans les 100 ml de la solution récupérée, on dose les cations
Ca’*, Na¥, Mg** et K* ainsi que AI’* et H*. On précise que cette détermination rend compte de la
réserve en base potentiellement libérable pour le rapport eau-terre fine et pour la force ionique de la
solution d’échange que 1'on a choisi dans cette éiude; ces conditions sont pratiquement irréalisables
dans les milieux naturels.

4)- VARTATION DE LA CAPACITE D'"ECHANGE DANS LES PROFILS D' ALTERATION

Dans le bassin du Strengbach, 1'évolution de la somme des bases échangeables (S=
Na*+Ca** +Mg** +K™) est pratiquement constante le long de tous les profils (fig. 26); elle est tres
faible par rapport 2 1'acidité échangeable (AP* et HY), dominée par AP'* qui occupe 'essentiel des
sites échangeables (fig. 26). Dans les profils HS et CA, la teneur en APt échangeable est
relativement plus importante (# 10 meq/100g), et augmente dans I'arne de ces profils. En revanche,

64



‘(enrered g 9s9y “YAIHOI] Ted
SOIUINOJ JUOS [0S 3] SUBP SIPUUOP
so) yoeqdueng mnp  JuesIA
wisseq 9] suep uonergEp sjyoid
sop Suo[ o} suiy o119} 8] P (HHV)
oSueyopp owpwe[ 9p 1 (V)
sjqeeBueyp? wnununE] 9p (S)
So[qeadueydy S9SBq SOP SWIWOS
e[ °p (1)) edueyopp LI}
snoedes B 9p uounjoag -97 9ig

s 1l
B.U. %
H+1v (]
1w 24

6pp it /baus

DR RO OO R a »
Fotete %0t % e e e et Yt Tt e ettt Y e o o m h

001}

o aTeTe T e Ta e e e e e T e T
R Rl

og

ISR o I T LT AR AR A ]
v......'0'0...b..."l.D'ltl.0......0'0'..'.0.0...0'0....0.'0.

L
e 7T T e d o

v

0
600t /baws

4 4 0

| : | L i
05¢
0oz
05}
00}

dH )

Sl

6gpi/baw
a} g 0
1 . 1 ﬁ 1 QVN\
KRR 081
LA LITSSY,
[ a5 %
rS\\W\\\\\\\
, - 0g}
L

| /A ALL LSS IS A AT,

09

&4

3 7 08}
|
TaZelaleteletealelit delelelelelulelelel
0cl
YA AL S A LS A
R R T Rl
L
S LLLLLSSSSISIL 09
teZelelaletedefetoloToo e et et teleTeTit
. ]
AL LLVLL LSS SISV
va
0

600/ hawu
gl 9 0

1 L |

|
| LS LS LS LLLLLLL LS ENS LSS LSS

R R R R T R R T
1
| TS LALL LSS ST IS LSS LA IS IS

.
| A LALA LTSS AL ALSA LSS ST,

fndd
| I A IS LSS

g

| LSS AL SIS TS

ﬂ
SH ZZzzzzzzzz

meo.h\v UL

9 ¥ 4 0

AL LT

AJd | HAA SIS AL IS TS LS IS Y.

1
777777777 7777777720273~ Q¥ &

081

(1ry.

<
i)

00¢& -

0sa

00¢

051}

001!

(wa) unapuofosd

(wa) anapuofosd

65



les profils VS, GA, et HP présentent des teneurs en AP et HY relativement plus faibles (# 4
meq/100g) et qui diminuent dans l'aréne granitique, La localisation dans le profil de la quantité
maximale d'aluminium échangeable varie dans les différents profils. En effet dans le profil VS, AP
échangeable est maximum dans 1'horizon B (50 cm), alors que dans les profils CA et HS cette
augmentation est déplacée dans 1'ar2ne profonde (# 180 cm). Avant de se pencher sur les causes de
1'augmentation de 1'aluminium dans les ar2nes des profils (CA et HS), on suivra le taux de saturation
et les bases échangeables qui accompagnent cette évolution de I'aluminium sur le complexe
d'échange.

5)- EVOLUTION DU TAUX DE SATURATION

Le taux de saturation (T) permet d'estimer le pourcentage de saturation en bases (S) par rapport
2 la capacité d'échange totale (Cp) de la terre fine. Il est défini ainsi :

T(%)=-CS—>< 100

T

avec :
S = Somme des bases échangeables;
Cr = Capacité d'échange totale,

Dans le bassin du Strengbach, les taux de saturation sont variables d'un profil 3 1'autre (fig.
27). Ainsi, le taux de saturation augmente en profondeur dans 1'ar2ne de maniere régulidre de 6 2 16
% dans le profil HP, ou d'une fagon spectaculaire de 5 2 30 % dans le profil VS, En revanche, dans
les autres profils y compris pour celui développé sur les gneiss, les taux de saturation sont
relativement constants avec des variations parfois brutales dans certains horizons le long de ces
profils (fig. 27).

En effet, le long du profil HS, le taux de saturation est trzs bas (3 %) et constant, & 1'exception
de deux zones qui ont des taux de saturation relativement forts de 7 2 8 %. De méme, le profil CA
présente un taux de saturation constant mais lég2rement supérieur aux précédents variant autour de 6
%. Toutefois, deux niveaux présentent des taux de saturation qui oscillent de part et d'autre de cette
valeur moyenne. Ces variations sont significatives et sont nettement supérieures aux erreurs
analytiques. Enfin, dans le profil BF, le taux de saturation est légérement supérieur aux précédents et
oscille autour d'une valeur de 10 %; deux niveaux font exception dans le profil avec un taux de
saturation nettement plus important de 15 et 20 %.

Ces résultats montrent que la saturation croissante du haut vers le bas n'est évidente que dans le
cas des profils HP et VS; le front de désaturation est localisée vers 150 cm. Les autres profils
présentent des évolutions constantes autour d'une valeur approximativement fixe du taux de saturation
avec dans quelques horizons un taux de saturation qui différe de la valeur moyenne de chaque profil
parfois avec un écart de 10 % (cas du profil BF).

Dans le cas du profil HS completement désaturé, les niveaux ol Je taux de saturation est
relativement plus fort, ' correspondent A des zones épargndes de fortes circulations d'eau (Cf,
caractéristiques du profil au chapitre I). Le profil BF en revanche, situé en bas de pente (verrou
morainique), posséde des taux de saturation relativement plus importants. D'apr2s les études des

7{91%@1‘%%&?1’}@1’0dynﬂmiq&%—d6451e&kp{'G—ﬁ—l&d—'altéraﬁ@H—QB@NDLI%LQQ2%BI—ROM19%)1JESMGS—

circulations hydrodynamiques sont observées sur le profil HS présentant un taux de saturation tres
faibles. Les observations in situ dans ce profil confirment ce lessivage trés intense par rapport au
profil BF, ayant un taux de saturation assez €levés, 1'engorgement en eau a provoqué et a favorisé des
conditions réductrices aidant & la formation de taches de rouille du fer (Cf. chapitre I).

Ces variations importantes et brutales des taux de saturation ont été difficiles & interpréter car
dans les travaux actuels, on ne s'intéresse pas au suivi de ces variations. Dans la majorité des travaux
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on se contente de signaler 1'état de saturation. A notre connaissance, seuls, MANSELL et al. (1986) et
SCHULIN et al. (1989) ont mentionné la dépendance entre le taux de saturation des sites échangeables
et les circulations hydrodynamiques; c'est ce qu'ils ont exprimé par le concept de I'eau mobile-eau
immobile. Ainsi, les variations des taux de saturation le long des profils d'altération seront
étroitement liées aux propriétés hydrodynamiques au sein de ces profils d'altérations. Les sites
¢échangeables seront désaturés lorsqu'ils seront soumis 3 de fortes circulations des solutions du sol.
Ces dernieres sont particulitrement acides et riches en aluminium dissous (DAMBRINE et al., 1995).
Les taux de saturation de la terre fine sont ainsi une sorte d'estimation indirecte des structures de
porosité. Ils indiguent en particulier le rapport des proportions de surfaces entre les micropores et
macropores.

Ce concept de !’eau mobile-eau immobile semble bien se vérifier dans le bassin du Strengbach,
car les conductivités hydrodynamiques déterminées par BRENDLE (1992) et BIRON (1994) sont rapides
dans tout le bassin versant, notamment dans les profils HS, et CA qui présentent des complexes
d'échange trés désaturés.

Dans cette étude, 1'absence de neutralisation des solutions de surface dans le sols est liée 3 des
taux de saturation trés bas en relation avec une roche-mare trés pauvre en bases. La dominance des
macropores au sein de la terre fine des profils d'altération favorise les fortes circulations d'eau qui
contribuent 2 maintenir un état de désaturation important. Il est intéressant de suivre 1'évolution du
comportement géochimique des cations basiques (Na, K, Ca, Mg) et de I'acidit€ d'échange (Al3+ et
H*) sous ces conditions hydrodynamiques différentes.

6)- SPECIATION DES BASES ECHANGEABLES

Le role le plus important joué par le complexe d'échange est la rétention de cations basiques qui
constituent 1'essentiel des éléments nutritifs utilisés par les plantes. Or, 1'affinité des différentes bases
pour les sites échangeables dépend de plusieurs facteurs; ainsi, le rayon ionique, la valence, la sphere
d'hydratation et la force ionique sont les principaux paramétres qui contrdlent 1'adsorption
différentielle et compétitive de ces cations basiques (SHOTYK et STEINMANN, 1994). Les réactions
d'échanges influencent la distribution des especes aqueuses entre les solutions du sol et les phases
adsorbantes; en conséquence, la mobilité des esp2ces sera plus au moins li€e au complexe d'échange
dans les profils d'altération (GASTON et SELIM, 1990).

Dans le bassin versant du Strengbach, 1'analyse des différentes esptces de cations du complexe
d'échange de la terre fine dans tous les profils d'altération (fig. 28) montre que la quantité de chaque
base échangeable est tres faible; elles ne dépassent pas 0.2 2 0.3 meq/100g de terre fine dans tous les
profils & l'exception du profil VS. Ce dernier présente une augmentation nette du calcium et du
magnésium qui atteignent des valeurs de 1.5 & 2 meq/100g 2 la base du profil (<180 c¢m). Rappelons
ici que c'est le seul profil ol 1'on ait atteint le substratum granitique lors des prélevements. Le
potassium domine généralement les bases échangeables le long des profils d'altération. En effet, dans
ces sols micacés (>50% d’illites; Cf. paragraphe des argiles) une partie du potassium de structures
peut &tre extraite par échange (NOMMIK and VAHTRS, 1982, BouaBID et al., 1991).

L'évolution des bases le long des profils d'altération est trés variable. Le long des profils CA et
BF et dans 1'aréne du profil HP, le potassium domine les bases échangeables, suivi du calcium qui se
trouve en quantités légérement plus importantes dans les horizons de surface. Le sodium domine les
bases échangeables entre 100 et 200 c¢m dans le profil BF alors que dans le profil VS, il atteint des

valeurs échangeables tres importantes de 0.5 3 1 meq/100g (valeur la plus forte de sodium
échangeable enregistrée sur le bassin).

Ensuite, nous avons suivi I'évolution de ces bases échangeables en relation avec I'acidité des
solutions, représentée ici par 1'aluminium échangeable. Ainsi, dans le profil VS, 1'augmentation du
calcium et du magnésium correspond 2 I'accroissement brutal du taux de saturation que nous avons
observé (fig. 27), 1'aluminium échangeable quant 2 lui est resté constant. Ce n'est pas le cas du profil
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HP ol l'augmentation réguliere du taux de saturation correspond 2 une diminution régulizre de
V'aluminium qui passe de 3.7 2 1.6 meq/100g, alors que les bases échangeables sont restées
constantes. Le profil HS, qui est le plus désaturé, est caractérisé par la teneur la plus élevée en
aluminium échangeable; en effet les deux niveaux d'angmentation du taux de saturation observés (fig.
27) correspondent 4 une chute importante de la teneur en aluminium échangeable et & un
enrichissement relatif en bases échangeables, essentiellement en calcium. Dans le profil CA, le niveau
de diminution du taux de saturation correspond aussi a une augmentation de I'aluminium échangeable.

Ces observations confirment notre interprétation des fluctuations du complexe d'échange par les
variations hydrodynamiques car les zones désaturées correspondent bien & une augmentation de
1'aluminium échangeable. Ce dernier est apporté par les solutions acides, et fixé de préférence sur le
complexe d'échange dont Ia quantité de bases échangeables est indifférente de la quantité d'aluminium
fixée. On note essentiellement une augmentation du sodium et du calcium dans les horizons de
surfaces (< 100 cm). Ensuite entre 100 et 200 ¢m, le calcium échangeable diminue et en méme temps
le sodium est maintenu. Enfin, dans les horizons profonds (> 200 c¢m) le sodium continue & diminuer
a 1'exception du profil HP oii il a augmenté, alors que le calcium échangeable augmente vers le bas de
tous les profils.

L'évolution des caractéristiques géochimiques du complexe d'échange le long des profils
d'altération dépend essentiellement des types d'échantillonnages et de leurs structures de porosité qui
déterminent des régimes d'écoulements hydrodynamiques distincts.

De plus, 1'échange entre les cations basiques et les protons et I'aluminium n'est pas aussi
gvident comme bien suggéré dans de nombreuses études des phénomenes d'acidifications. La
régénération du complexe d'échange en cations est bien nette dans les horizons de surface par les
apports atmosphériques principalement Ca et Na, En revanche, en profondeur, c¢'est ['altération des
minéraux primaires qui fournit ces cations basiques. Ainsi, le calcium et le magnésium sont les
principaux cations apportés par altération. L'augmentation de 1'aluminium échangeable dans les ar2nes
des profils CA et HS est directement liée aux propriétés hydrodynamiques de ces profils ol les
circulations des solutions de sols acides atteignent les argnes profondes.

7- ETUDE DE LA MOBILITE DES SULFATES

Les études des phénomenes d'échanges dans les profils d'altération s'intéressent essentiellement
a I'adsorption des cations basiques sur les charges négatives. En effet, la neutralisation de 1'acidité des
apports atmosphériques par échange est principalement liée 2 la fixation de l'acidité sur le complexe
d'échange. Toutefois, la rétention des anions d'acides forts associés se produit parfois de fagon non
négligeable. Cette rétention d'anions, particulitrement de sulfates, constitue un puits important des
protons et d'aluminium (SINGH, 1984a; FULLER et al., 1985). L'adsorption des sulfates est
essentiellement due 2 la présence des charges positives des oxy-hydroxydes de fer et d'aluminium et
aussi de la matidre organique. Au niveau du bassin versant du Strengbach, la rétention des anions
d'acides forts correspond 2 0.12 Kmoles.ha™.an? de protons retenus dans le bassin, alors que
I'altération et I'échange de cations représente 2.8 Kmoles.ha™.an” (PROBST et al., 1995a).

Dans le bassin versant du Strengbach, les sulfates sont uniquement d'origine atmosphérique
(PROBST et al., 1990a; 1992a). Le granite du substratum ne contient pas de sulfures et la teneur en
sulfates dans la terre fine est faible; elle ne dépasse pas 1g de SO pour 100 g de terre fine. Ces
teneurs en sulfates ne peuvent pas expliquer les quantités de SO exportées calculées pour les bilans
hydrogéochimiques (PROBST et-al.; 1992a) qui sont de 1'ordre de 10 Kg.an"-ha™

Cette exportation de sulfates atmosphériques hors du bassin versant sur ce type de substratum
n'est pas une rdgle générale. Elle suppose une rétention momentanée dans ce bassin et des
exportations ou stockages successifs qui semblent liés aux conditions hydrodynamiques et aux
variations des apports atmosphériques (PROBST et al., 1995a). LELONG et al. (1989) rapportent en
effet que les sulfates sont stockés dans le bassin versant du Mont Loz2re qui est du méme type que le
bassin versant du Strengbach. Les sulfates peuvent étre retenus suite 3 la formation des minéraux
alumino-sulfatés : la basalunite (Al,(OH),,SO,, I’alunite (KAIL;(OH)¢SO,) ou la jurbanite (AI(OH)SO,
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5H,0) (REUSS et JoHNSON, 1986) ou encore du gypse (VANCE et DAVID, 1991). Or, les solutions des
] sols sont souvent en sous-saturation par rapport 3 ces minéraux. Notons aussi que les liguants
i organiques, compétitifs avec les ions SO4* sur les sites d'adsorption, peuvent entrainer un lessivage
des sulfates.

: Dans le bassin versant du Strengbach, les teneurs en matiere organique dans les profils
— d'altération sont tr2s faibles; elles sont comprises entre 5 et 10% dans le sol (BRENDLE, 1992) et
inférieur & 2% dans les ardnes. Malgré ces teneurs trés faibles en matiere organique, le sulfate semble
jusqu'ici exporté hors du bassin, particulitrement lors des années les plus humides. D'autre part,
PROBST et al, (1988) montrent qu'il existe une corrélation positive entre I'exportation du sulfate et du
calcium, ce qui permet de penser que la mobilisation du calcium pourrait étre contrdlée par un
processus d'échange et non par 1'altération.

III)- CARACTERISATION DE LA FRACTION ARGILEUSE DANS LE
BASSIN VERSANT DU STRENGBACH

' L'étude et la caracténisation des minéraux argileux a occupé une place trés importante dés les tous
premiers travaux de ’étude de l'altération météorique (LELONG et MILLOT, 1966; MILLOT, 1964;
JACKSON, 1965; PEDRO, 1966b). Les premiéres études de ces phyllosilicates ont commencé par leur
identification & I'aide de la diffraction par les rayons X (DRX) (BROWN, 1953; GRIM R.E. (1953); Lucas
et al, 1959; BROWN, 1961; LucAs et JEHL, 1961; Lucas (1962); CALLLERE S et HENIN S. (1963);
BRINDLEY et BROWN, 1980; CAILLERE et al., 1982). Aujourd’hui, les études s'intéressent & ces minéraux
‘ complexes en vue de retracer leurs modes de formation et de définir les paramétres physico-chimiques qui
contrdlent leur stabilité.

Depuis longtemps, les couvertures pedologlques constituent pour les géochimistes des modéles
naturels de la dégradation des minéraux primaires en minéraux secondaires argileux (MILLOT, 1964,
TARDY, 1969; PAQUET, 1970; DEJOU et al, 1977; DouGLAs, 1982; TETYENHORST et al., 1990;
BOURGEON, 1991; EGACHIRA, 1992; KITAGAWA et MATSUDA, 1992, AOUDJIT, 1993; EL GH'MARI et a].,
1994). L’analyse des minéraux argileux, dans les arénes et les sols renseigne sur les processus globaux
des transformations des minéraux primaires en phases secondaires, La formation des minéraux argileux
conditionnée par les paramétres physico-chimiques du milieu o elle se produit (drainage, pluviosits,
température, ...), peut avoir lieu au sein des minéraux (TARDY, 1969; TARDY et al., 1969; MEUNIER, 1980;
BANFIELD et EGGLETON, 1988 et 1990) ou bien dans les structures de porosité (EISENKOPF, 1983).
Toutefois, ces microsystémes d'altération sont trés difficiles & caractériser.

A)- GENESE DES MINERAUX ARGILEUX

La formation des minéraux argileux dans les profils d'altération est gouvernée par deux processus
majeurs : _

- la néoformation qui est la genése des minéraux argileux & partir des ions en solutions;

- la transformation qui consiste en une dégradation des minéraux primaires phylliteux et une
organisation des minéraux phylliteux secondaires, accompagnée par une restructuration du réseau silicaté.

La premiére de ces voies de formation des argiles est trés étudiée actuellement; 'analyse des
processus de néoformation ayant évolué de ce fait parallélement aux progrés réalisés dans les domaines
thermodynamiques (par exemple HELGESON et al, 1970; Fritz, 1975; 1981; WOLERY, 1979; WARREN

—EFR:AKNSOM f992*RKNSOMTHEEGESOWI992) WMWWWW

phyllosilicates est aussi I'objet d'études a la fois dans le milieu naturel (HATTON et al.,, 1987; RANGER et
al, 1991; EGACHIRA, 1992; EGACHIRA et MATSUDA, 1992; RAMPAZO et BLUM, 1992) et au laboratoire
(GARBU et al., 1987, ACKER et BRICKER, 1992; TURPAULT et TROTTIGNON, 1994} mais leur étude n'a pas
bénéficié jusqu'a présent des progrés des modélisations thermodynamiques, car les théories descriptives
de ces phénomeénes de transformation restent trés complexes 4 mettre en équations.
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La compréhension des processus de transformation et de néoformation des minéraux argileux
nécessite au départ une bonne caractérisation chimique et cristallographique de chaque type d'argile. Or
aujourd’hui, on sait que les compositions chimiques d'une méme famille d'argile sont trés variables
(LARQUE, 1972; DUPLAY, 1989). C’est ainsi qu’il est apparu important de proposer une precision des
critéres de définition de chaque type d’argiles (VALI et al., 1994).

B)- CRITERES DE DEFINITION DES MINERAUX ARGILEUX

La modélisation des réactions géochimiques des transformations des minéraux primaires en phases
secondaires a l'aide des modéles géochimiques est confrontée au probléme de la détermination des
constantes thermodynamiques de ces phases secondaires. En effet, ces coefficients thermodynamiques
sont directement calculés & partir des compositions chimiques des phases argileuses. Du fait de la
complexité de la chimie des minéraux argileux, FRITZ (1981 et 1985), TARDY et FRITZ {1981) et TARDY
etal., (1981 et 1987) ont traité ces composés comme des solutions solides de 4 a 36 pdles minéralogiques
purs pour introduire cette diversité dans les compositions chimiques.

Cette théorie qui traite les argiles comme des solutions solides est confrontée aux analyses
chimiques réelles des minéraux argileux déterminées par des analyses ponctuelles semi-quantitatives au
microscope électronique 4 balayage (MEB) et 4 transmission (STEM). Or, les variations observées sur ces
analyses nécessitent la définition des domaines distincts de stabilité pour chaque type d'argile. YODER et
EUGSTER (1955) ont introduit des diagrammes de charges; en utilisant ce méme type de représentation,
LARQUE (1972) a constaté que les analyses moyennes des argiles citées dans la littérature, regroupées par
type d’argile, présentent des variations trés importantes. D’autres auteurs comme WEAVER et POLLARD
(1975), BAILEY et al. (1984 et 1986) et KOSTER (1986) ont amélioré la délimitation des champs des
différents types d'argiles dans ces triangles de charges; mais cette délimitation est loin d’étre satisfaisante
car une étude plus récente de DUPLAY (1989) montre que les limites des champs des différents types
d’argile dépassent souvent les limites proposées par ces auteurs. On est donc confronté & un probléme
crucial a propos de la définition exacte des compositions chimiques des minéraux argileux et de celles des
gammes de variations tolérées pour chaque type d’argile analysée.

De plus, a4 cbté de ces phases monominérales, on connait des édifices mixtes a deux pdles
minéralogiques purs. Par exemple, des édifices de type ‘illite-vermiculite’ et ‘chlorite-smectite’ (LUCAS;
1962; BALTTER et al., 1973; CHEVALIER et BECH, 1990), ‘illite-smectite’ (WEAVER, 1956; MATSUDA et
HENMI, 1983; MATSUDA, 1984) ou ‘kaolinite-smectite’ (WIEWIORA et JACKSON, 1955; LUCAS et al,
1975) sont observes Ces minéraux complexes sont interprétés comme des phases transitoires entre les
deux pdles minéralogiques qui les constituent; ils sont communément appelés ‘des interstratifiés’. Les
observations au microscope électronique a transmission (STEM) ont contribué de fagon trés importante a
la compréhension de la nature de ces associations minéralogiques. Sur des coupes ultraminces, on a mis
en évidence des discontinuités cristallographiques qui correspondent & des feuillets d'espéces argileuses
différentes (BANFIELD et EGGLETON, 1990; SRODON et al., 1990; AMONRIC et OLIVES, 1991; BARONNET,
1992).

Les interstratifiés constituent donc une réalité minéralogique confortée par les observations au
STEM, en particulier les interstratifiés illite-smectite. Les études menées sur ces interstratifiés révélent
une incompatibilité entre les analyses chimiques (SRODON et al., 1992) et les calculs thermodynamiques
(RANSOM et HELGESON, 1992). Cette incompatibilité remet en question la réalité des interstratifiés comme
phases minéralogiques. Certains auteurs (MACKINNON, 1987; PEACOR, 1992; WARREN et RANSOM, 1992;
VALI et al., 1993) indiquent que la présence d'impuretés associées aux argiles limite la précision des
analyses chimiques. NADEAU et al. (1984) et SRODON et al., (1992) proposent que la caractérisation des
interstratifiés soit basée essentiellement sur la diffraction (RX) et sur les mesures des épaisseurs des
—ﬁmmﬁmmmEmewwrpmmmﬁmﬁnnm ases

argileuses soit basée 3 la fois sur les critéres minéralogiques et chimiques.

Ainsi, est-il permis de se demander si les variations des compositions chimiques des phases
argileuses reflétent bien des variations des paramétres physico-chimiques des microsystémes de
Jformation ou si elles sont simplement représentatives de variations statistiques des analyses chimiques?
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Enfin, les analyses chimiques et cristallographiques des minéraux argileux ne doivent pas étre
dissociées des caractéristiques physico-chimiques de leurs milieux de formation, surtout lorsqu’il s’agit de
microsystémes différents (TARDY, 1969; MEUNIER, 1980). En effet, les compositions chimiques des
minéraux argileux, en particulier les remplissages octaédriques, dépendent des paramétres physico-
1 chimiques de leurs milieux de formation (PAQUET et al., 1983; DUPLAY, 1989), mais également de la

i disponibilité des éléments chimiques dans ces milieux de formation de ces argiles.
41 Cette esquisse permet de se rendre compte des difficultés de la définition et de la caracténsation
chimique et thermodynamique des minéraux argileux .

Ce chapitre est consacré a la caractérisation des minéraux argileux rencontrés sur le bassin versant

du Strengbach. En effet, I’étude des minéraux argileux nous est apparue indispensable pour caractériser
les processus d'altération en cours dans ce milieu ou circulent des solutions acides. De cette maniére, la
caractérisation précise des minéraux argileux présents dans les profils d'altération devrait nous permettre
par la suite d'écrire les réactions chimiques de transformation des différents minéraux primaires en phases
secondaires. Ces réactions sont & la base des déterminations des bilans d’altération (VELBEL, 1985). Or,
dans la plupart des études actuelles, ces réactions d’altération sont définies suivant des cas théoriques de
transformations des minéraux primaires en phases secondaires, souvent sans préjuger précisément des
types d’argile réellement présents dans les profils d’altération.
— D'apreés les études des bilans hydrochimiques réalisés par PROBST et al., (1990a et 1992a), il est
apparu qu'une part importante de cations basiques (surtout Ca) était exportée en solution hors du bassin
du Strengbach. Cette exportation a été mise en relation avec la neutralisation des protons atmosphériques
incidents par des processus d'altération et d'échanges, surtout efficaces dans l'aréne granitique.

Dans ce contexte, il était fondamental aprés avoir étudié les caracténstiques pétrographiques et
: pétrophysiques du substratum de ce bassin, de nous intéresser 4 la caractérisation des phases secondaires
- présentes en particulier dans I'aréne granitique. C'est donc principalement cette partie que nous étudierons
ici, les argiles de la partie du sol sensu stricto étant étudiées par FICHTER (thése en préparation, INRA de
Nancy). :

l'étude des minéraux argileux du bassin versant du Strengbach est présentée de la fagon suivante:
Dans un premier temps, les minéraux argileux sont caractérisés par diffraction aux rayons X, puis par
type morphologique sous le microscope électronique & transmission (MET); les compositions chimiques
de ces phases argileuses sont déterminées par des analyses ponctuelles au STEM, Puis, l'estimation de la
composition semi-quantitative des minéraux argileux, ainsi que la caractérisation des types
minéralogiques d'argiles notamment les interstratifiés sont réalisées a ’aide du modéle NEWMOD de
REYNOLDS (1985). Enfin, les domaines de stabilité de ces phases argileuses sont précisés grice i des
diagrammes de stabilité thermodynamique.

C)- ETUDE PAR DIFFRACTION DES RAYONS X (DRX)
1)- METHODOLOGIE

Le diffractométre utilisé est équipé d'un tube 4 anode de cuivre. Les diagrammes de diffraction sont
enregistrés soit sur une table tragante XY, soit sur un ordinateur PDPXI faisant appel a un logiciel de
traitement (APD 1730). Chaque échantillon a donné lieu 4 quatre types d'enregistrements classiques:

- Normal (N), les lames d'argiles sont séchées 4 température ambiante a l'air ibre sans traitement ;

- Chauffage (Ch), les lames d'argiles sont chauffées pendant 4 heures & 490°C; cette température

entraine la destruction de la kaolinite et la fermeture de la vermiculite en respectant la chlorite
(Lucas et JEHL, 1961).

- Glycol (3), les lames d'argiles sont placées une nuit dans un dessicateur en atmosphére d'éthyléne
glycol; ce traitement est spécifique pour faire "gonfler" les minéraux argileux de la famille des
smectites.

- Hydrazine (H), spécifique de la détermination de la kaolinite (WADA et WAMADA, 1968). Les
lames d'agiles sont placées une nuit dans un dessicateur en atmosphére d'hydrazine-monohydrate.

Dans certains cas, des traiterents spécifiques dont nous parlerons en temps utile, ont été appliqués
aux argiles avant la confection des lames d'argiles orientées. Les procédures et les modalités de ces

73



prétraitements sont détaillées dans la note technique (LARQUE et WEBER, 1978) du Centre de Géochimie
de la Surface.

2)- MINERAUX ARGILEUX DE LA TERRE FINE DES PROFILS D'ALTERATION

La DRX est réalisée sur des lames de pates orientées de la fraction granulométrique inférieure a 2
um, Cette fraction est extraite des échantillons de sols et d'arénes dispersés dans de I'eau distillée par
sédimentation. On précise que chaque échantillon de terre fine prélevé couvre un rayon de 10 cm. Les
études de DRX ont été effectudes systématiquement le long des arénes des différents profils, avec des
échantillons de référence dans le sol.

" Dans l'étude qui suit, les diagrammes de DRX sont choisis & partir de séries d'analyses des
échantillons représentatifs pour illustration.

Dans un premier temps, seule la matiére organique des argiles est détruite par H2O,. II faut noter
que la qualité des diffractogrammes RX est variable d’un profil 4 l'autre dans le bassin. Le long de tous
les profils, on distingue I'illite (10 &), et des traces de kaolinite (10.5 A & I'hydrazine) et de chlorite (14 A
au chauffage). Les minéraux gonflants (16-17A au glycol) sont identifiés dans les profils VS, CA et HS,
alors que dans les profils BF et HP, ils n'apparaissent pas (fig. 29 a, b et ¢).

En 1969, HETIER et TARDY avaient signalé la présence, dans des sols vosgiens, d'intergrades
alumineux dans la vermiculite, la smectite et la chlorite. Pour mettre en évidence la présence éventuelle de
ces phases, un traitement au citrate de sodium (TAMURA, 1957) a été appliqué 4 la fraction argileuse. Ce
traitement spécifique consiste & évacuer les hydroxydes d'aluminium et de fer en position interfoliaire qui
bloquent les feuillets des argiles rendant inefficace les traitements classiques de la détermination des
argiles. Tl consiste en une attaque au citrate de sodium & 80 °C pendant une heure. Outre le but recherché,
extraction des hydroxydes de fer et d'aluminium des espaces interfoliaires, ce traltement provoque leur
saturation en sodium de sorte que pour faciliter la détermination des smectites aux DRX, on a réalisé un
échange CaCl,. On désignera, par la suite, le traitement au citrate de sodium suivi par I'échange au
calcium par : 'Citrate+Ca'.

De fait, nous avons constaté que suite a ce traitement 'Citrate+Ca’, les argiles traitées, bloquées
auparavant par les hydroxydes en positions interfoliaires, passent a 17 A aprés glycolage : la fraction
argileuse contient donc des minéraux argileux gonflants (fig. 30a, b et c). On retrouve le méme cortege
minéralogique dans tous les profils sur granite mais pas dans le profil sur gneiss. La fraction argileuse
dans les profils sur granite est composée des minéraux suivants :

- la kaolinite en trace dans tous ces profils étudiés; elle est caractérisée par un pic a environ 7,154,
au normal qui passe & 10.5 A aprés traitement & l'hydrazine ;

- la chlorite également en trace, est caractérisée par un pic 4 environ 7.05 et surtout un pic & 14A
qui ne disparait pas aprés chauffage a 490°C.

- l'illite en proportion importante, est caractérisée par un pic 4 10 A inchangé 4 tous les traitements ;

- les argiles "gonflantes" en proportion aussi importante que les illites, sont caractérisées par un
déplacement de leur pic vers 17A aprés traitement a I'éthyléne glycol.

En fait dans ces profils, ce dernier traitement est inefficace car nous avons affaire & des intergrades..
Cependant, un traitement préalable au citrate de sodium permet a ces argiles de réagir a I'éthyléne glycol.
Dans cette catégorie sont regroupés différents minéraux : smectite ou différents interstratifiés a feuillets
smectitiques qui sont étudiés de fagon spécifique dans un paragraphe suivant. Il faut noter que la présence
de tels minéraux "gonflants" est inhabituelle si on se référe aux travaux de BAIN et al. (1990 et 1993) BAIN
et FRASER (1994), et CALVO et MACIAS (1993) menés sur des profils d'altération dans les mémes
conditions acides.

Le profil sur gneiss ne renferme pas de minéraux "gonflants”. La kaolinite n'est présente qu'en trés
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terre fine de ce profil.
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3)- CARACTERISATION DES ARGILES A INTERGRADES PAR LE CITRATE DE SODIUM

Dans I'¢tude minéralogique des argiles des profils d'altération du bassin versant du Strengbach,
l'utilisation du traitement au citrate de sodium s'est révélée déterminante pour la détermination de
J'existence des minéraux & feuillets smectitiques donc pour leur identification. Une étude de la fiabilité de
ce traitement a donc semblé nécessaire. Pour suivre les modifications introduites par ce traitement, et la
détermination des types de ces intergrades, une succession de lavages au citrate est effectuée sur une
fraction argileuse < 2um. Les argiles extraites de I’aréne du profil HP, sont soumises 4 trois cycles de
lavages au citrate de sodium et & deux cycles de lavages 4 I’eau distillée. Le dosage de 1'aluminium, du fer
et de la silice dans les eaux de lavage des argiles montrent que I'aluminium est extrait en quantité plus
importante que le fer et la silice. De plus, ces quantités d'aluminium sont extraites dés les deux premiers
cycles de lavage (fig. 31). Les intergrades identifiés dans la fraction argileuse sont donc des intergrades
alumineux. Les quantités d'aluminium, de fer et de silice, cumulées et normalisées & 100 g d'argile, sont
respectivement de 6.16 et 0.45 meq /100 g pour Valuminium et le fer, la silice par contre est de 0.35
mmoles/100g d’argiles.

Ce traitement nous a donc permis d'enlever tous les oxy-hydroxydes alumineux en positions
interfoliatres des minéraux argileux gonflants. La structure de ces argiles est respectée car les extractions
de silice sont trés faibles méme aprés trois cycles d'attaque (en routine deux cycles sont pratiqués).

On peut donc conclure que :

- les structures des argiles ne sont pas dégradées par le traitement au citrate de sodium.

- les minéraux "gonflants" identifiés dans les profils d'altération sur granite sont des intergrades

alumineux.
T [ 1 ! 1
& Al
v Fe
4 lavages aux lovages N ® S
citrates de a eaw
o sodium
Q
S
~ 3 ~
o
Q
g 2+
1 |
0

0 1 2 3 4 5 6
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Fig. 31- Evolutions des teneurs en aluminium, fer et silice dans 'eau des lavages successifs des
argiles par le citrate du sodium.
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4)- CARACTERISATION DES MINERAUX ARGILEUX DES BLOCS DE GRANITE

Dans cette étude des terres fines, on ne peut pas réellement juger de l'importance relative de
l'altération hydrothermale et de l'altération météorique, en particulier quant 4 la formation des minéraux
gonflants. C'est pourquoi nous avons étudié la composition minéralogique des blocs de granite des arénes.
Les blocs concassés, dans de l'eau distillée, sont soumis aux ultrasons afin d'extraire les minéraux argileux
par désagrégation plus compléte.

La fraction argileuse des granites et des gneiss hydrothermalisés est essentiellement constituée
d’illite et de trés peu de kaolinite. Les blocs de roches non hydrothermalisées, apparemment peu atteints
par laltération météorique, renferment le méme cortége de minéraux argileux. Les argiles gonflantes
apparaissent lorsque ces roches granitiques en sont & des stades d’altération météorique plus avancés. De
plus, on remarque que la présence des minéraux argileux gonflants est étroitement lige & la présence de la
biotite dans la roche-mére. En effet, le microgranite & muscovite et les gneiss & chlorite pour le méme
stade d'altération météorique que le granite qui contient de la biotite, ne présentent pas de minéraux
gonflants.

Ces observations montrent que les minéraux argileux gonflants rencontiés dans les profils
d'altération du bassin versant du Strengbach n’ont pas une origine hydrothermale. Ils semblent bien
produits par 1'altération météorique des biotites.

5)- EVOLUTION DES MINERAUX ARGILEUX DANS LES ARENES DES PROFILS
D'ALTERATION

Aprés avoir mis en évidence la formation des argiles gonflantes au cours de l'altération météorique,
on suivra dans cette étude I'évolution des différents minéraux argileux identifiés ci-dessus et en particulier
celle de ces argiles gonflantes le long des profils d'altération. L'analyse des évolutions des minéraux
argileux le long des six profils d'altération du bassin versant du Strengbach nous a permis de distinguer
trois types d'évolutions différentes sur granite et une évolution sur gneiss. En effet, les profils sur granite
VS, HP et CA présentent un méme type d'évolution, alors que le profil BF, sur moraine granitique, et le
profil HS, sur granite tectonisé, présentent tous les deux des évolutions différentes.

a)- Profils non perturbés (VS, CA et HP)

L'évolution des argiles le long des profils non perturbés est décrite pour le profil VS qui en est
caractéristique (fig. 32). De la surface jusqu'a une profondeur de 150 cm (Sol sensu siricto et une partie
de l'aréne), c'est seulement par la comparaison des diffractogrammes RX traités 'Citrate+Ca' que 'on peut
etablir la présence d'intergrades alumineux dans la terre fine. Plus bas, méme sans traitement 'Citrate+Ca’,
la présence de minéraux "gonflants" est décelable, mais leur détermination est beaucoup plus aisée aprés
traitement (fig. 32a et b). '

Aprés le traitement 'Citrate+Ca', le suivi d'évolution du pic principal vers 17A des argiles gonflantes
montre que ces minéraux diminuent du bas vers le sommet de la couche d’aréne, entre 250 et 100 cm de
profondeur, pour réaugmenter dans le sol 4 une profondeur de 30 ¢m (fig. 325).

Dans I'aréne, les minéraux "gonflants” sont caractérisés par un pic vers 16.66A au glycol associé &
un pic de deuxiéme réflexion i 832 A (fig. 32b). Par contre, les minéraux gonflants du sol sont
caractérisés par un pic 4 26.45 A associé 4 un épaulement vers 13.68 A (pas de pic 4 8.32) (fig. 32b). Or,
ces raies de réflexion ne correspondent pas 4 des spectres de diffractions de smectites, mais correspondent
plutdt a des interstratifiés a feuillets smectitiques. Les interstratifiés dans le sol sont des smectite-illite
réguliers (présence des "surstructures" & 24.45 A). Par contre, dans l'aréne, les minéraux gonflants ne

diffractogrammes est en deg¢a de 8.5A qui est la limite inférieure de ce pic pour la smectite ou les

interstratifiés smectite-illite, Deux types d'interstratifiés peuvent étre alors envisagés : un interstratifié
smectite-chlorite ou un interstratifié smectite-kaolinite.
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Fig. 32- Diffractogrammes RX des argiles dans le profils (VS) :
a- Diffractogrammes des argiles d'aréne 4 150 cm ;

b- Diffractogrammes des argiles, traités 'Citrate+Ca’ & différents horizons du profil VS ;
¢- Diffractogrammes des argiles, traités 'Citrate+K110°C', 4 différents horizons du profil

VS§;

d- Diffractogramme simulé des argiles de I'aréne & une profondeur de 250 cm.
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i)- Smectites de hautes charges et smectites de basses charges

Selon (ROBERT et BARCHAD, 1972) les smectites de hautes charges sont issues de la transformation
des minéraux phylliteux, les smectites de basses charges sont par contre des argiles néoformées a partir
des ions en solution. Auquel de ces deux types d'argiles appartiennent les feuillets smectitiques des argiles
"sonflantes" des arénes étudiées ici. Suite 4 ce traitement au KCl swvi d'un chauffage a 110°C, le pic
(001) des différentes smectite se trouve 4 10A aprés glycolage, ce pic passe & 17A pour les smectites de
basses charges mais reste a 10A pour les smectites de hautes charges. Notons que, avant de faire ce
traitement, dans le cas des argiles a intergrades, il est nécessaire de chasser les hydroxydes (d'aluminium
et/ou de fer) qui sont en position interfoliaire, donc de faire un traitement au citrate de sodium. L'ensemble
ce ces traitements citrate de sodium suivi du KCl sera désigné ici : 'Citrate+K 110°C.,

ii)- Résultats

Le traitement 'citrate+K110°C' de la fraction argileuse des profils étudiés (fig. 32 a) montre que la
proportion de smectites de hautes charges est relativement plus élevée que celle de 1a smectite de basses
charges dans les arénes. Cette smectite diminue du bas vers le haut de l'aréne granitique et disparait dans
le sol (fig. 32¢). Seule la smectite de hautes charges est présente dans les horizons de surface.

La plupart des feuillets smectitiques proviennent donc de la transformation partielle des micas, &
I'exception d'une faible fraction qui est néoformée a la base de l'aréne granitique.

iii)- Modélisation des interstratifiés

Pour mieux caractériser ces interstratifiés, une simulation théorique des interstratifiés smectite-illite
et smectite-chlorite a été effectuée a l'aide du modéle NEWMOD (REYNOLDS, 1985). Au cours de ces
simulations les caractéristiques chimiques des smectites et des illites sont tirées des analyses chimiques
réalisées au microscope électronique a transmission (STEM). Le caractére ferrifére a été établi par
diffraction RX sur des biotites chloritisées séparées a partir de 1a roche mére.

Si on compare le diffractogramme de l'aréne du profil VS 4250 cm et les diagrammes simulés (fig.
33 a, b ef ¢), on remarque que les interstratifiés des arénes granitiques s'apparentent a des interstratifiés
smectite-chlorite désordonnés 4 85 % de smectite. En revanche, les interstratifiés dans le sol
correspondent plutdt 4 des interstratifiés illite-smectite réguliers & 50 % de smectite. Les argiles
"gonflantes” de ces profils se répartissent entre les interstratifiés smectite-chlorite dans l'aréne et les
interstartifiés smectite-illite dans le sol.

Outre la modélisation des diagrammes RX des interstratifiés, le logiciel NEWMOD permet de
simuler des spectres RX de différents minéraux pris en proportions choisis, La comparaison entre
diffractogramme RX d'échantillons naturels et les diagrammes RX simulés, permet de déduire la
composition minéralogique de chaque échantillon naturel.

Le diffractogramme simulé des argiles de I'aréne du profil VS a 250 cm est donné 2 titre d'exemple
(fig. 32d). La composition minéralogique des argiles dans l'aréne est de 2% de chlorite, 3% de kaolinite,
50% d’illite et 45% d'interstratifiés smectite-chlorite. Vers la surface, dans le sol la composition est de 2%
de chlorites, 3% de kaolinites, 55% d’illite, 17% d’interstratifiés smectite-chlorite et de 23%
d'interstratifiés smectite-illite.

b)- Profil sur granite cataclasé (HS)

Dans ce profil, les diffractogrammes des argiles de I'aréne sont trés différents de ceux des profils

décritsprécédemment. Contrairement aux profils précédents, la proportion-de kaolinite-est relativement ——————

plus importante dans Ja fraction argileuse au sein de l'aréne de ce profil. On note aussi la présence d'un
palier entre 9 et 7 A (fig. 34a). Ce palier ne peut pas é&tre expliqué uniquement par une association
d'interstratifiés smectite-chlorite et/ou smectite-illite. Aucune combinaison entre tous ces cas théoriques
d'interstratifiés smectite-chlorite ou smectite-illite ne permet la reconstitution de ce palier. L'existence des
pics décalés vers les grands angles entre 8.32 A et 7.11 A suggére I'existence d'interstratifiés smectite-
kaolinite.
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Fig. 33- Diffractogrammes RX simulés des interstratifiés smectite-illite et smectite-chlorite :
a et b- Interstratifiés smectite-illite respectivement réguliers et irréguliers, avec :
(A= 80 % sm, B= 70 % sm, C= 60 % sm, D= 50 % sm, E= 40 % sm, F= 30 % sm, et G=20 % sm).
¢- Interstratifiés smectite-chlorite irréguliers, avec :
(A= 90 % sm, B= 85 % sm, C= 80 % Sm, D= 70 % sm, E= 60 % sm, F= 50 % sm)
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Fig. 34- Diffractogrammes RX du profil (HS) sur granite cataclasé.
a- Eyoluﬁon des minéraux argileux, traités 'Citratet+Ca/, le long du profil HS;
b- Diffractogramme RX simulé des argiles (250 cm) des arénes de ce profil.
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Les simulations par le modéle NEWMOD confirme effectivement la présence d'interstratifié
smectite-kaolinite désordonné a 50 % de smectite.

La composition minéralogique semi-quantitative de la fraction argileuse dans ’aréne de ce profil
déduite du spectre RX simulé (fig. 34b) est de 7.5 % de kaolinite, 58 % d'illite, 14 % d'interstratifiés
smectite-chlorite et 20 % d'interstratifiés smectite-kaolinite.

L’évolution de ce cortége minéralogique vers le sol est marquée par la disparition d'interstratifié
smectite-kaolinite, la diminution de la proportion de la kaolinite et I’apparition d'un interstratifié smectite-
illite comparable & celui rencontré dans les sols des profils précédents. La composition minéralogique de
la fraction argileuse du sol est alors de 5 % de chlorite, 5 % de kaolinite, 30 % d’illite, de 30 %
d'interstratifiés smectite-chlorite et 30 % d'interstratifiés smectite-illite.

On remarque que la fraction argileuse dans ce profil est caractérisée par une diminution de la
kaolinite vers le haut du profil accompagnée par la disparition de l'interstratifié smectite-kaolinite. Ceci
pourrait &tre du 4 la variation du régime hydrodynamique le long du profil. TARDY et al. {(1973) ont montré
que la distribution de la kaolinite dans les sols vosgiens est étroitement lide au régime hydrodynamique au
sein des profils d'altération. La kaolinite se forme généralement dans les zones A fortes circulations d'eau.
De plus, la cataclase tectonique relativement plus marquée du granite dans ce profil (Cf. chapitre I), 2
conduit & I'individualisation de drains préférentiels suivant la fracturation. Ces circulations rapides ont
aboutt a l'individualisation des zones fortement lessivées riches en kaclinite au niveau de l'aréne
granitique.

L'augmentation de la proportion de la kaolinite dans l'aréne de ce profil est due a l'individualisation
des conditions locales caractérisées par de fortes circulations d'eau.

¢)- Profil sur moraine glaciaire (BF)

Dans ce profil, les intergrades alumineux se trouvent jusqu'a une profondeur plus importante que
dans les profils précédemment étudiés (fig. 35a). Les argiles gonflantes sont bloquées par des hydroxydes
d'aluminium et le traitement "Citrate+Ca" permet de mettre en évidence l'existence des minéraux
smectitiques. Au glycol, ces argiles présentent un pic 2 17A mais n'ont pas la raie (002) entre 9 et 7 A
(fig. 35b). A la base du sol (90 cm), on remarque aussi, I'absence des pics de surstructure vers 26 A et de
I'épaulement vers 14 A qui apparaissent & la méme profondeur dans les autres profils.

Le traitement 'Citrate+K 110°C' montre que les minéraux gonflants de ce profil sont tous des
feuillets smectitiques de hautes charges (fig. 35¢).

Les modeéhisations des diffractogrammes de ces interstratifiés montrent qu'il s'agit d'interstratifiés
smectite-illite désordonnés a 50% de smectite.

La composition minéralogique de la fraction argileuse dans 1'aréne déduite également par
modélisation est de 5% de chlorite, 3% de kaolinite, 35% d'illite et de 57% d’interstratifiés smectite-illite.
Dans le sol, cette composition reste sensiblement la méme; on note seulement une diminution de l'intensité
des pics des différents minéraux.

d)- Profil sur gneiss (GA)

Les diffractogrammes RX des minéraux argileux ne montrent pas d'évolution importante tout au
long de ce profil. La fraction argileuse sera ici représentée par les DRX de laréne 4 150 cm de
profondeur. Celle-ci ne renferme pas d'argiles gonflantes; on distingue aisément Pillite et des traces de
kaolinite et de chlorite (fig. 36).

La composition minéralogique semi-quantitative de la fraction argileuse comprend : 7 % de chlorite,
3 % de kaolinite, et 90 % d’illite. L’absence des minéraux argileux gonflants des profils sur gneiss
pourrait étre due 4 l'absence de la biotite

e)- Conclusion
Les argiles présentes dans les arénes granitiques du bassin versant du Strengbach sont constituées

d'environ 50 % d'illite et de 40 % des minéraux "gonflants" qui sont essentiellement des interstratifiés
smectite-chlorite. Ces demiers, une fois mis dans des conditions particulidres de drainage, sont remplacés
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par des interstratifiés smectite-kaolinite (HS). Le cortége argileux est profondément modifié lors du
passage dans le sol; en effet, les interstratifiés smectite-chlorite sont partiellement détruits et remplacés
par des interstratifiés smectite-illite réguliers. Ces derniers sont présents dans tous les profils d'altération
du bassin sauf, dans le profil sur moraine granitique. La proportion de ces minéraux argileux dans les
profils d'altération du bassin du Strengbach est donnée dans le tableau 10. Les smectites sont
essentiellement dérivées de la transformation des micas, de ce fait elles sont toutes de haute charge &
I'exception d'une faible fraction qui se trouve a la base des arénes.

Tableau 10- Composition minéralogique moyenne de la fraction argileuse
dans l'aréne et le sol dans le bassin du Strengbach.

il.  kao. chl. sm/chl smill sm/ill  sm/kao
R=0 R=1 R=0 R=0

Aréne

A2 50 3 2 45 0 0

HS 58 8 <1 14 0 0 20
BF 35 3 5 0 0 57 0
GA 90 3 7 0 0 0 0

Sol

VS - 55 2 17 23 0 0
HS 30 5 5 30 30 0 0
BF 30 10 3 0 0 57 0
GA 90 3 7 0 0 0 0

ill.=illite, kao.=kaolinite, chl.=chlorite, sm/chl=interstratifi¢ smectite-chlorite
sm/ill=interstratifié smectite-illite, sm/kao=interstratifié smectite-kaolinite
R=0 interstratifi¢ désordonné, R=1 interstratifi¢ ordonné,

6)- ORIGINE DES MINERAUX ARGILEUX DANS LE BASSIN DU STRENGBACH

La caractérisation des séquences des minéraux argileux des arénes et de la roche dans le bassin
versant du Strengbach étant établie, c'est l'origine de chaque minéral qui doit étre discuté.

a)- La chlorite

Ce minéral est hérité de la roche mére, il est formé suite a la déstabilisation lors des altérations
hydrothermales (LELONG et MILLOT, 1966) des minéraux primaires ferromagnésiens. Dans le bassin du
Strengbach, les biotites des gneiss et du granite sont altérées en chlorites au cours de l'altération
hydrothermale (Cf. Chapitre II). La teneur en chlorite de la fraction argileuse est trés faible. Ce minéral est
généralement instable dans les conditions de surface (TARDY, 1969; RHIGI et al., 1993); cependant, il peut
aussi subsister dans certains endroits mal drainés (ROLFE et JEFFRES, 1953; GAC, 1968; TARDY et GAC,
1968).

b)- L'illite

Ce pdle micacé dont la chimie est relativement simple, pose jusqu'a présent des problémes de

définition exacte en raison des difficultés d'analyses et d'observations A coté de lillite, on évoque les

séricites dont le nom est employé surtout dans le domaine de la pétrologie des roches ignées. Dans ce
travail, on a retenu la définition de MILLOT (1964) qui a utilisé le terme dillite pour désigner les minéraux
bétis sur le type micas, présents dans la fraction fine des sols et des sédiments; cette définition est reprise
et complétée par TARDY (1969). Ainsi, le mot "illite” désignera, dans les profils d'altération, 'ensemble
des micas hérités des roches méres (biotites, muscovites et séricites). Dans notre cas d'étude, sous climat
tempéré de montagne, lillitisation correspond & une dégradation physique des biotites, muscovites et
sericites.
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¢)- Les minéraux gonflants: la smectite et les interstratifiés a smectites
i)- La smectite

Les voies de formations de la smectite ont été évoquées par TARDY et al. (1969) .
- - les smectites issues des micas;
‘ - les smectites issues des feldspaths;

- les smectites néoformées & partir des ions en solutions des sols.

La premiére et la troisiéme voie de formation sont connues et bien établies dans la littérature alors
que la deuxiéme est plus discutable du fait de la présence quasi générale des séricites a l'intérieur des
feldspaths. TARDY et al. (1969) avaient écarté la formation des smectites a partir des séricites. En
revanche, récemment AROCENA et al. (1993) ont montré que la séricite des feldspaths peut étre a I’ongine
des argiles gonflantes dans les altérations supergénes. D'autre part, les observations au STEM confirment
que la néoformation de ces phyllosilicates 4 partir d'autre silicates, & réseau non phylliteux, est possible
(FGGLETON et BUSECK, 1984; BANFIELD et BARKER, 1994). Comme les feldspaths sont souvent associés
4 des séricites, il reste donc trés difficile de faire la part entre les néoformations directes & partir des
feldspaths ou a partir des séricites. De plus, dans les conditions physico-chimiques des sols étudiés, qui
sont soumis & des précipitations importantes et & une acidité marquée des solutions de sol, la néoformation
des smectites qui nécessite un confinement des solutions est peu probable dans ces conditions (PAQUET,
1970).

La formation de smectite de transformation dans ces conditions est obtenue par soustraction
& aluminium des phyllosilicates accompagnée d'un apport de silice (BURMAN et al., 1976; DOUGLAS,
1982; WILSON, 1987; FORDHAN, 1990; RIGII et MEUNIER, 1991; EGACHIRA et IWASHITA, 1992b; HYMAN,
1993). C'est le cas dans les profils étudiés ici ou le milieu, trés acide facilite le lessivage de I’aluminium et
accélére la dissolution des minéraux en libérant la silice. Mais la transformation des phyllosilicates est
incompléte, et les minéraux gonflants n'atteignent pas le stade de smectites vraies et on reste au stade des
interstratifiés smectitiques dans le sol et dans l'aréne.

ii)- Les interstratifiés a feuillets de type smectite

Le but de notre étude n'a pas 6té d'effectuer une étude détaillée des mécanismes de formation de ces
interstratifiés mais plutdt de caractériser les types d'interstratifiés rencontrés et de discuter nos
observations par rapport aux hypothéses énoncées actuellement dans la littérature.

Pour analyser en détail la transformation des micas en interstratifiés 4 feuillets smectitiques,
I’évolution de la fraction argileuse le long du profil a été étudiée dans le profil CA. Des prélévements trés
rapprochés (tous les 10 cm) ont été réalisés afin d'avoir un profil complet nécessaire pour comprendre les
mécanismes et établir un schéma global de I'évolution des interstratifiés dans cette altération supergene.
L'étude de I'évolution des argiles dans les sols des autres profils d'altération du bassin sera effectuée en
détail par FICHTER (thése A paraitre, INRA de Nancy).

Les diffractions aux RX des argiles sans traitement chimiques préalables (fig. 37a) montrent que
par rapport aux argiles des arénes, les minéraux gonflants du sol sont bloqués par des hydroxydes
d'aluminium jusqu'a la surface. Seules les illites, les kaolinites et les chlorites sont identifiables. On note la
présence d'un pic & 12.05 A, accompagné d'un pic probablement de surstructure 4 23.65 A et d'un pic &
13.55 A dont l'intensité croit vers la surface. L'interprétation de ces diagrammes est trés délicate, car les
taux de remplissage interfoliaire de ces argiles en hydroxydes d'aluminium sont inconnus et aléatoires.

Aprés le traitement 'Citrate + Ca', cet aluminium interfoliaire est €liminé et remplacé par le calcium,
les minéraux argileux retrouvent leurs propriétés de gonflement 4 {'éthyléne glycol (fig. 37b). Les pics a

""""‘2&67TTﬁfﬁ‘ﬂ?ﬁiﬁiﬁ&jﬁ&yﬂﬁﬁéqﬁwﬁwmnmﬁ#%%?ﬂ%riﬁﬁﬂfm%£%4&&f££$pk5%¥kkkebi346A.

' correspondent 4 un interstratifié ordonné smectite-illite. Le pic & 13.46 A (fig. 37a), qui pourrait étre
confondu 2 celui de la vermiculite, passe aprés traitement et glycol & 16.84, il s'agit bien d'un interstratifié
smectite-illite irrégulier.
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Les minéraux argileux gonflants sont tous des intergrades alumineux, en particulier, l'interstratifié
smectite-illite irrégulier qui se développe vers la surface (fig. 37b). Ce demnier peut étre facilement
confondu avec la vermiculite si 'on n'effectue pas le traitement 'Citrate+Ca’ aux argiles du sol.

De plus, le traitement 'Citrate+K110°C' montre que tous les feuillets de smectites des interstratifiés
smectite-illite dans le sol sont également de haute charge (fig. 37¢). La fermeture 4 10 A du pic principal &
16.81A au traitement ‘Citrate+K110°C', permet l'apparition d'un pic & 13.674A (fig. 38). Ce pic correspond
4 1a chlorite car il persiste au chauffage a 490°C.

L'évolution des différents types d'interstratifiés dans le profil CA est résumée dans le tableau 11.
Les interstratifiés smectite-chlorite dominent la fraction argileuse dans la partie basse des areénes. Leur
teneur diminue brusquement & partir d'une profondeur de 150 cm, toutefois ils subsistent jusqu'a une
profondeur d'environ 80 cm ol ils sont remplacés par des interstratifiés smectite-illite ordonnés. Ces
derniers ont des teneurs plus importantes a partir de 15 cm dans les horizons de surface. Les interstratifiés
smectite-illite désordonnés qui n'apparaissent qu'a la profondeur de 30 cm augmentent réguliérement pour
atteindre un maximum au sommet du profil (2 cm).

Tableau 11: Evolution des interstratifiés le long du profil CA

évolution des argiles gonflantes
Sm/Chl (R=0) Sm/Ill (R=1) Sm/lII (R=0)

Profondeur(cm)

2

4
10
15
30
50
80
100
150
250

N
o aattd

$+++a:||||

Sm/Chl = smectite-chlorite; Sm/Ill = smectite illite.

Les smectites, dans les interstratifiés irréguliers smectite-chlorite, pourraient étre dues a une
transformation des biotites ou bien 4 une transformation partielle des chlorites. Cette derniére voie de
transformation est peu probable du fait de I'absence d'argiles gonflantes dans le profil sur gneiss, ou la
chlorite est également représentée. Il nous semble donc que les interstratifiés smectite-chlorite soient
plutdt le résultat d'une transformation partielle des feuillets de biotites en smectites dans les biotites
partiellement chloritisées. Dans le sol, les illites et séricites se transforment en interstratifiés smectite-illite
réguliers (50 % de smectite), qui évoluent vers la surface en interstratifiés smectite-illite irréguliers (80
%).

Par ailleurs, on peut noter que les interstratifiés smectite-kaolinite ne sont rencontrés que dans des
endroits particuliers du bassin. La kaolinisation des interstratifiés smectite-chlorite est favorisée par de
fortes circulations d'eau dans l'aréne du profil tectonisé (HS). Il en résulte des lessivages trés intenses
favorisant la formation de la kaolinite qui est accompagnée d'un enrichissement relatif en illite résiduelle.

7}- DISCUSSIONS - CONCLUSIONS

Si globalement Ja composition minéralogique des altérations des granifes vosgiens est connue
depuis longtemps (TARDY et GAC, 1968; GAC, 1968; TARDY, 1969; HETIER et TARDY, 1969; TARDY et
MEILLAC, 1970 a et b; TARDY et al., 1973), la détermination des différents types d'interstratifiés existants
qui fait I'objet d'une part importante de ce travail et est déterminante pour expliquer les mécanismes de
V'altération supergene, n'avait pas été suffisamment détaillée.

Dans les arénes, on peut considérer que les interstratifiés désordonnés smectite-chlorite sont formés
dans des conditions plus basiques que les interstratifiés smectite-illite  smectite de haute charge et que la
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transformation des illites en smectites est la seule voie de formation liée a I’acidité du milieu. La présence
de ces interstratifiés smectite-illite de haute charge est bien liée & 'acidification des eaux de surface
(RAMPAZZO et BLUM, 1992). Dans le bassin versant du Strengbach, on a pu montrer que la distribution de
cet interstratifié est en étroite corrélation avec celle de I’acidité des eaux de surface. Cette corrélation est
également vénfide verticalement le long des profils d'altération : 'acidité des arénes augmente vers la
surface, de méme que la proportion de l'interstratifié smectite-illite.

En conclusion, dans le bassin versant du Strengbach la fraction argileuse est constituée d’argiles
héritées de la roche meére (l'illite et la chlorite), de minéraux issus de la transformation des micas
(interstratifiés smectite-chlorite et smectite-illite). Dans certaines situations ou la circulation d'eau est
particuliérement importante, de la kaolinite et des interstratifiés smectite-kaolinite peuvent
exceptionnellement se former.

D)- ETUDE DES MINERAUX ARGILEUX AU MICROSCOPE ELECTRONIQUE
(MET ET STEM)

L’étude des argiles par diffraction aux rayons X reste le moyen le plus performant pour
I'identification les différents types d’argiles. Cependant, cette méthode reste qualitative et I'écriture des
réactions chimiques nécessite une caractérisation chimique des différents types de minéraux argileux. La
détermination de la composition chimique précise de chague phase minérale argileuse se heurte aux
problémes de la séparation de phases monominérales pures. Les séparations granulométriques (LAIRD et
NATER, 1993) ou la séparation sous des champs magnétiques (RIGHI et JADAULT, 1988) ne peuvent pas
isoler des phases pures d'argiles. Devant l'impossibilité d'obtenir des phases monominérales, on a eu
recours 4 une méthode d’analyse ponctuelle au STEM. Cette méthode est la plus adaptée actuellement
pour I’étude chimique de la fraction argileuse, car elle permet de réaliser des analyses chimiques
ponctuelles de particules individuelles dans une population de minéraux argileux (TIXIER, 1979,
CHAMPNESS et al., 1982; DUPLAY, 1982; DUPLAY, 1989; TESSIER, 1984; WILLIAMS, 1984; EL GH MARI,
1992; Aoupi, 1993). ‘

En premiére phase, I'étude microscopique est réalisée sous microscope électronique 3 transmission
(MET) afin de caracténiser la morphologie des particules argileuses. En seconde phase, le microscope
électronique & transmission avec unité de balayage (STEM) munie d’une sonde électronique a été utilisé
pour effectuer des analyses chimiques ponctuelles des argiles. De plus, on a mené une étude
cristallographique des particules argileuses au STEM sur coupes ultraminces, essentiellement pour la
caractérisation des interstratifiés.

Une bréve description des rappels des principes physiques du fonctionnement du MET et du STEM
ainsi que les modalités des analyses ponctuelles est donnée par DUPLAY (1989). Toutefois, avant de
décrire les résultats de nos observations, nous donnerons le mode de préparation des échantillons ayant
servi 4 la caracténisation morphologique et chimique des argiles dans notre étude.

1)- PREPARATION DES ECHANTILLONS

L’étude microscopique est réalisée seulement sur la fraction argileuse (fraction <2um). Les argiles
sont extraites par sédimentation et préparées sur grilles en cuivre carbonées. Ensuite, du fait de la

. présence d’intergrades alumineux, une étude comparative sur des échantillons avant et aprés traitement

'Citrate+Ca’ a été réalisée. Cette étude est effectuée sur des coupes ultraminces des particules argileuses.
L’observation et la caractérisation des organisations des argiles 4 1’état de gonflement a toujours été

un probleme difficile & traiter (TESSIER, 1984; AoUDIT, 1993). En effet, la réalisation de coupes

ultraminces nécessite une consolidation préalable des particules argileuses par imprégnation de résines.

Lorsque ces imprégnations sont réalisées sous vide les échantillons subissent une déshydratation; fes ———

feuillets de smectite ou de vermiculite se ferment 4 10 A et ne se distinguent plus des feuillets d’illites ou
des micas en général. Une méthode a été mise au point 4 I'INRA de Versailles qui s’inspire de celle
développée par SPURR (1969); cette procédure est appliquée avec succés aux particules argileuses. C'est
cette méthode que nous avons suivi ici. Les imprégnations de résine ont été réalisées au laboratoire
d'analyses microscopique a I'INRA de Versailles.

Dans le but de préserver les échantillons d’argiles des contraintes physiques qui pourraient les
affecter durant la procédure d'imprégnation, nous les avons enrobées d'agar-agar qui aprés polymérisation
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constitue un squelette protecteur. Cette gélose, qui est microporeuse ne bloque pas les transports de
fluides & l'intérieur des échantillons. Ces demniers sont, ainsi, maintenus 4 un méme potentiel aqueux
(pF=1.5) pendant vingt-quatre heures. Les échantillons sont donc dans un état de gonflement maximal
avant d'étre soumis a l'imprégnation a la résine.

A cause de 'immiscibilité entre la résine et I’eau, le remplacement direct de 'une de ces phases par
l'autre est trés difficile. On utilise donc I'acétone comme intermédiaire de remplacement entre I’eau et la
résine. En effet, I’eau des échantillons est remplacée progressivement par l'acétone, qui & son tour est
remplacée par la résine. Ces remplacements se font sans modifications de la structure d'organisation des
argiles. Aprés polymérisation de la résine, les échantillons sont coupés a l'ultramicrotome 4 1’aide d’un
couteau en diamant. Les coupes inférieures & 50 um sont récupérées sur des grilles en cuivre carbonées
pour observation et analyse.

2)- CARACTERISATION MORPHOLOGIQUE DES ARGILES

Cette caractérisation est réalisée a l'aide du MET. Les différentes argiles ont été classées dans un
premier temps par type morphologique. Les critéres de classement microscopique sont inspirés des
descriptions des argiles dans la littérature; on citera ici essentiellement les travaux de SUDO et al., (1981)
et de LANSON et CHAMPION (1991).

Les argiles des différents profils sur granite présentent des morphologies identiques. Cependant, de
la base vers le sommet des profils, la taille des argiles diminue {p/. 8; photos 4, B et C). Cette diminution
est due a la microdivision des minéraux argileux vers les horizons de surface des profils. Les argiles du
profil sur gneiss ont par contre des morphologies différentes (pl. 8; photo D) de celles des argiles dans les
profils sur granite. _

L'illite se présente sous deux types morphologiques suivant son origine; ainsi, les illites en lattes
plus ou moins épaisses sont le résultat de la dégradation des biotites et muscovites (pl. 9; photo A). Les
formes trapues polyédriques correspondent aux séricites des feldspaths. La chlorite se distingue
difficilement des illites mé&me dans le profil sur gneiss : elle présente la méme morphologie que les illites
trapues et polyédriques (pl. 9, photo B). Les kaolinites, petites et mal cristallisées, sont trés rares; elles
sont reconnaissables d'aprés leurs microdéchirures dues & l'effet du faisceau d'électrons (pl. 9; photo C).

Malgré la morphologie typique des smectites, la reconnaissance des différents types d'interstratifiés
est trés délicate. Ainsi, les smectites-chlorites apparaissent sous forme de baguettes diffuses et de
particules floconneuses 4 bords plissés (pl. 9 et 10). Cependant, les interstratifiés smectite-illite se
présentent sous forme de baguettes & bords plissés en rouleaux (pl. 10; photos A et B). Les clichés de
diffraction de ces interstratifiés montrent que les coeurs de ces particules sont encore micacés alors que
les bords tendent vers des organisations turbostratiques. Les interstratifiés en baguettes diffuses ont des
caractéres turbostratiques relativement plus marqués. Ces morphologies d'interstratifiés sont aussi décrites
par KITAGAWA et MATSUDA (1994). Enfin, les interstratifiés smectite-kaolinite sont facilement
reconnaissables par leurs parties kaoliniques (pl. 9; photo D et pl. 10; photo C).

Les observations des coupes ultraminces permettent de distinguer facilement les illites des
interstratifiés smectite-illite. En effet, les illites se présentent sous formes de 10 & 12 feuillets compacts de
10 A d'épaisseur (pl. 11; photos A et B). En revanche, les interstratifiés smectite-illite sont en feuillets
plissés (pl 11; photo C). Dans les interstratifiés & smectite, les feuillets de smectite sont toujours en
bordure des particules (pl. 11; photo D). Cette morphologie correspond aux interstratifiés smectite-illite
en baguettes 4 bords plissés décrites ci-dessus. Malheureusement, nous n'avons pas pu réaliser de clichés
exploitables d'interstratifiés smectite-chlorite et smectite-kaolinite.

3)- ANALYSES CHIMIQUES PONCTUELLES AU STEM

Les analyses chimiques ponctuelles sont effectuées, dans un premier temps, sur des particules
entiéres non traitées; le choix des particules a été réalisé suivant les types morphologiques définis au
MET. Ensuite, dans un deuxiéme temps, les analyses sont effectuées sur des coupes ultraminces de
particules argileuses. Le choix des particules dans ce cas est basé sur les caractéristiques de structures.
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Fig. 39- Caractéristiques de I'évolution des compositions chimiques des argiles gonflantes dans des
diagrammes (M"-48i-2R") de MEUNTER et VELDE (1989), analyses sur coupes ultraminces.
; a- argiles du sol ;
N b- argile de I'aréne.
: Avec : (Chl.= chlorite, Biot.= biotite, cette ¢tude; Mont.+, et Mont.-, Beid.+ et Beid- et {ll. sont
respectivement montmorillonite de haute et de basse charge, la beidellite de haute et de basse
charge et I'illite théorique de MEUNIER et VELDE (1989).
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Fig. 40- Caractéristiques de I'évolution des compositions chimiques des ?Igileg gonﬂar‘lte_s dans cczies
diagrammes triangulaires (K20, CaO, (Al203)/3) avant et aprés traitement Citrate+Ca),
analyses sur coupes ultraminces.

a- argiles du sol ;
b- argile de l'aréne.
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a)- Composition chimique des argiles de type mica

Nous avons choisi, dans cette étude, d'analyser des argiles de 'aréne & 250 cm de profondeur des
profils VS, CA, HS et GA. ' '

Les résultats d'analyses sont présentés en annexe 9. Les compositions chimiques des illites sur
granites montrent une variation de la teneur du potassium allant de 5.9 a 9.42 g d'oxyde pour 100g
d'argile. Elles sont trés pauvres en calcium et en magnésium. ‘

Les illites analysées dans le profil sur gneiss (Annexe 9b) présentent des variations de la teneur en
potassium également trés importantes. Elles varient de 3.33 & 8.37g d'oxyde pour 100 g d'argile. Ces
résultats montrent que les illites ont subi au cours de I'arénisation du granite et des gneiss des pertes
importantes de potassium.

b)- Composition chimique des argiles gonflantes non traitées : analyses sur
particules

Les analyses chimiques des argiles gonflantes des profils sur granites sont reportees en annexe 10a.
Les formules structurales de ces argiles ne seront pas calculées car la présence de I'aluminium interfoliaire
entraine une surestimation de l'aluminium octaédrique. On constate aussi que par rapport aux
compositions de smectites pures (LARQUE, 1972), ces minéraux gonflants sont relativement riches en
potassium, en silice et en aluminium. Le caractére potassique de ces argiles gonflantes est due a la
présence d'intrestratification avec les feuillets de types illite. Si les analyses chimiques sont fiables pour les
minéraux argileux de forte charge comme les illites, les analyses des. gonflants, qui se présentent
généralement sous forme de fines particules, sont relativement moins précises. Notons qu'une
surestimation de 1a silice est relevée.

¢)- Composition chimique des argiles gonflantes : analyses sur coupes
ultraminces '

Pour éviter de risquer d'analyser non pas une particule unique mais plusieurs particules
rassemblées, des analyses ont été effectuées également sur des coupes ultraminces.

Les analyses chimiques des particules gonflantes, avant et aprés traitement 'CitratetCa’, sont
données en annexe 10b et 11. Les formules structurales ne sont calculées que pour les argiles traitées
'Citrate+Ca' (annexe 11).

Les analyses des coupes ultraminces d'argiles traitées 'Citrate+Ca’ extraites des arénes et des sols
sont regroupées dans un diagramme de MEUNIER et VELDE (1989) (M+-4Si-2R+) (la définition de ces
paramétres est donnée au chapitre II), (fig. 39a et b). Les argiles gonflantes du sol sont en majorité plutdt
du cdté de la montmorillonite alors que celles des arénes se distribuent entre les montmorillonites et les
beidellites. D'un autre cbté, on a aussi suivi les changement des occupations des sites interfoliaires apres
ce traitement. En effet, dans un triangle (K;0-CaO-(AL,03)/3) les argiles du sol qui présentaient des
espaces interfoliaires saturés en potassium et en aluminium, avant le traitement 'Citrate+Ca’, voient leurs
espaces interfoliaires partiellement échangés en calcium (fig. 40a et b). Les argiles gonflantes du sol fixent
relativement plus de calcium que les argiles de I'arene.

Enfin, les formules structurales moyennes, calculées & partir des analyses sur coupes ultraminces
aprés le traitement 'Citrate+Ca' des argiles "gonflantes” dans le sol et dans l'aréne sont les suivantes:

- argiles gonflantes du sol
- aprés traitement: Si; gsAlp 1pAl 63F€020MZ0.17K0.13C0.10

- argiles gonflantes de l'aréne :
- aprés traitement : Si; g4Alp 16Al) 6sFe0.11M20,17K0.15C0.20
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E)- DOMAINES DE STABILITE DES ARGILES DU BASSIN
1)- DIAGRAMMES D'EQUILIBRE THERMODYNAMIQUE

Dans le bassin, la composition minéralogique de la fraction argileuse est dominée par les illites
et les minéraux gonflants; la kaolinite et la chlorite n'apparaissent qu'en traces. Mis 2 part les
minéraux hérités (illites et chlorites), les minéraux gonflants sont les principaux minéraux qui se
forment au cours des processus d'altération météorique. La kaolinite, quant 2 elle n'a €t€ observée que
dans certaines zones exceptionnellement lessivées. La différence de teneurs entre les argiles gonflantes
et la kaolinite pourrait étre expliquée par leurs stabilités respectives par rapport 2 la composition
chimique des eaux de surface.

En effet, dans les diagrammes d'équilibre thermodynamique du systtme (Na,0-Si0,-AlL0;-
H,0) 225°C et 1 atm, les solutions de sol et les eaux de ruisseau du bassin versant de Strengbach, se
situent dans le domaine de stabilité de 1a kaolinite (fig. 41). Pourtant, la kaolinite ne se trouve qu'en
traces dans la fraction argileuse de ce bassin. Cette différence entre les résultats des calculs des
¢équilibres thermodynamiques théoriques et la réalité de la nature des argiles rencontrées sur le terrain
peut étre expliquée de différentes fagons :

- les argiles gonflantes 2 intergrades alumineux peuvent avoir le méme contrdle géochimique des
eaux de surface que la kaolinite ;

- la kaolinite peut exister sous différentes formes crypto-cristallines (CALvo et MAcIAs, 1993);
elle peut n'avoir qu'une tr2s faible réponse aux RX et de ce fait étre sous estimée. En outre, la
formation de la kaolinite bien cristallisée a partir de ces formes crypto-cristallines est tres lente aux
basses températures (SPOSITO, 1983) ;

- les cations utilisés comme variables représentent uniquement 1'altération des roches du bassin.
En effet, les concentrations en sodium et en calcium ne traduisent pas nécessairement des degrés
d'avancement des réactions d'altération météorique puisque ces éléments pourraient étre apportés par
les dépdts atmosphériques. '

Dans un deuxi®me temps, pour écarter 1'effet des apports des cations atmosphériques, la stabilité
thermodynamique des phases secondaires est étudiée dans un systtme (8i0,-AL0;-H,0) 2 25 °Coet 1
atm (fig. 42). On peut alors discuter ici, de la stabilit¢ thermodynamique des eaux de surface par
rapport aux différentes formes de kaolinites et aux phases aluminosilicatés transitoires (imogolite et
halloysite), ainsi que par rapport aux phases alumineuses (gibbsite, microgibbsite et bayerite) (fig. 42).
On peut constater que les solutions prises dans le sol & des profondeurs de -5cm et -10cm sont saturées
vis & vis de la gibbsite et de Ia kaolinite, En revanche, les solutions 2 -30 et -60 cm de profondeur
arrivent A saturation par rapport 2 la gibbsite, mais restent & la limite de saturation vis-a-vis de la
kaolinite (fig. 42). Toutes les eaux comprises entre -70 cm et -200 cm et les eaux de sources du ruisseau
en hautes-eaux (CR*, RS*, fig. 42), arrivent 2 saturation 2 la fois par rapport 2 toutes les kaolinites et 3
la gibbsite tout en restant trds proches du domaine de I'imogolite et de 1'halloysite. Ce domaine de
saturation n'est clairement atteint qu'avec des compositions d'eaux de ruisseau et de sources en
condition de basses eaux (i.e. c'est dans ces conditions que ces eaux de surface refletent le mieux les
processus d'altération 2 l'intérieur du bassin). On constate que ce diagramme d'équilibre nous permet
de mieux suivre les évolutions de la stabilité des eaux par rapport aux phases secondaires argileuses. En
effet, dans les horizons de surface (< 10 cm), ¢'est I'augmentation de la silice en solution qui ramene
les eaux 2 la stabilité avec la kaolinite, 1'aluminium n'est pas contrdlé par la formation de la gibbsite
mais—plutdt—par—d'autres—processus—telle—que—safixationdans les espaces—interfoliairesdesargiles
gonflantes. Les solutions percolant les ar2nes (-70 & -200 cm), les eaux de ruisseau et celles des sources
sont contrdlées par la précipitation des phases aluminosilicatées surtout en conditions de basses eaux.

En 1968, TARDY avait introduit le terme de "kaolinisation apparente” et récemment AOUDIT
(1993) a montré que le rapport molaire entre la silice et l'aluminium des intergrades alumineux est
identique a celui des kaolinites. Mais, le fait que les eaux de surface soient en équilibre par rapport a
la kaolinite alors qu'on ne la trouve qu'en traces dans la fraction argileuse montre que ce sont les
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minéraux argileux gonflants 2 intergrades alumineux qui contrdlent l'évolution géochimique de
I'aluminium des eaux de surface. ‘

2)- COMPORTEMENT GEOCHIMIQUE DE L'ALUMINIUM LE LONG DES PROFILS
D'ALTERATION

Au cours de Faltération météorique des minéraux silicatés, les cations basiques sont les premiers
éléments qui quittent le réseau cristallin, la destruction compléte des minéraux n'intervenant que lorsque la
silice et l'aluminium sont aussi exportés hors du réseau cristallin. La mobilisation de la silice est
essentiellement lide aux propriétés hydrodynamiques du milieu d'altération (WILLIAMS et al., 1986).
L'aluminium est, au contraire, dans la plupart des cas, retenu sur place du fait de la néoformation des
argiles, Dans les milieux acides, cet élément est lessivé des profils d'altération par les solutions du sol vers
les eaux de surface. Lorsque la concentration en aluminium dissous atteint des concentrations élevées
dans les eaux de surface (MASSABUAU et al., 1995), il devient toxique pour les espéces aquatiques.

Dans les Vosges notamment, MASSABUAU et al. (1987) ont montré la présence d'un ruisseau acide
ou la concentration en aluminium dissous était élevée. Par la suite, PROBST et al. (1990a) dans une étude
étendue a l'ensemble du massif vosgien, ont montré qu'une vingtaine de ruisseaux sur 39 échantillonnés
avaient un pH < 5.6 et des teneurs en aluminium dissous qui dépassaient 200 pg/l {concentration
maximale admissible pour l'alimentation en eau potable fixée par la Commission des Communautés
Européennes) et pouvaient atteindre dans certains cas 800 pg/l. L'acidification et la perte d'alcalinité de
ces ruisseaux ont été mises en relation avec deux facteurs de l'environnement (PROBST et al., 1990b;
1995c¢) : la végétation et le type de substrat rocheux. En effet, les foréts de résineux en particulier sont de
véritables pidges de particules solides atmosphériques, ces dépbts secs constituant des apports importants
de polluants et d'acidité au sol (PROBST et al., 1990a; 1995b). Dans les Vosges, ces apports acides, qui
transitent & travers des sols généralement développés sur des roches pauvres en bases, ne sont pas
complétement neutralisés. C'est ainsi que les eaux de surface deviennent acides et que la mobilisation de
I'aluminium se produit hors des profils d'altération vers les ruisseaux (JOHNSON et al., 1986; REUSS et al.,
1986; BRICKER et RICE 1989; CLAYTON et al., 1991a; ERICKSON et al., 1992; SVERDRUP et WARFVINGE,
1992; PROBST et al, 1995a).

GERKE (1994) a montré que les substances humiques sont les principaux facteurs qui contrdlent la
mobilité de I'aluminium dans les solutions de sol. BOTTERO et BESSILLON (1989) ont montré de leur c6té
que cette complexation de l'aluminium avec la matiére organique est plus stable que les complexations
monomeériques, :

Or, leffet des argiles gonflantes sur la mobilité de l'aluminium est complexe : d'une part la
formation des intergrades alumineux permet de fixer I'aluminium dans les espaces interfoliaires, et d'autre
part, la présence de ces intergrades empéche la formation de la gibbsite. Ainsi, JACKSON (1963a} a donné
a ces intergrades alumineux le nom d' "anti-gibbsite". Récemment, HUANG et VIOLANTE (1986) et
VIOLANTE et al. (1993) ont montré que dans les solutions du sol, une certaine compétitivité entre les
liguants organiques et la montmorillonite peut modifier le devenir de I'aluminium dans les solutions de sol.
Ils ajoutent que la présence des liguants organiques de grandes affinités a l'aluminium favorise la
formation des intergrades de minéraux gonflants comme décrit au paragraphe précédent.

Dans le bassin versant du Strengbach les intergrades contrélent l'aluminium; cette état de fait est
d'autant plus marqué que la présence des argiles gonflantes est maintenue jusqu'au sommet le long des
profils d'altération. Or, la formation de ces intergrades est favorisée plutdt dans les milieux bien drainés
(JACKSON, 1963a; HUANG et LEE, 1969). Dans ce bassin, les profils d'altération apparaissent bien drainés
(BIRON, 1994; DAMBRINE et al., 1995), ce qui limite les accumulations de la matiére organique et la
formation par la suite de complexes alumino-organiques. Il est souvent admis que la mobilité de
l'aluminium-est contrdlée par la gibbsite ou des complexes aluminosilicates, ¢'est le cas dans les modéles
de simulation de l'altération comme PROFILE (SVERDRUP et WARFVINGE, 1988).

11 ressort de notre étude que, dans le bassin versant du Strengbach, la mobilité de l'aluminium est

essentiellement contrdlée par la formation des intergrades alumineux 2 partir des interstratifiés smectite-
chlorite dans l'aréne et des interstratifiés smectite-illite dans le sol. Cette formation d'intergrades
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alumineux n'est pas vraiment "antigibbsite", mais elle est prioritaire sur la précipitation dhydroxydes
d'aluminium figurés (gibbsite).

F)- FILIATION DES MINERAUX ARGILEUX

L'écriture des réactions géochimiques d'altération des minéraux est basée sur la détermination
des filiations entre les minéraux primaires et secondaires. Ces réactions géochimiques sont 2 la base
des calculs des bilans d'altération météorique (VELBEL, 1985 et 1992). Ce calcul sera développé dans
le chapitre VI .

Les minéraux argileux du bassin versant du Strengbach proviennent des micas par fragmentation
et/ou transformation. Dans ce contexte trés acide, les biotites et les séricites sont partiellement
transformées en smectites, et restent sous forme d'interstratifiés. Ces transformations entrafnent
'oxydation du fer octaédrique, la libération essentiellement du potassium en position interfoliaire, le
lessivage de l'aluminium et 1'augmentation de la silice tétraédrique. Les principales réactions qui
pourraient décrire 1'origine des minéraux argileux se présentent comme suit :

. Dans le sol :
illite-smectite régulier (R=1) —> smectite-illite irrégulier (R=0j).
séricite > smectite-illite (R=1);
Dans l'arene :

> smectite-chlorite;
> llite.

biotite et chlorite
muscovite et séricite

On peut affirmer de fagon certaine qu'au cours de ces transformations, les plagioclases et les
orthoses fournissent la silice nécessaire 2 1a formation de ces phases secondaires. Mise a part la
kaolinite observée au MEB dans les fissures des feldspaths, aucune autre phase argileuse n'a pu étre
distinguée.

IV)- CONCLUSIONS

Dans le bassin versant du Strengbach, le sol sensu stricto a une épaisseur de 1 m, en revanche la
couche de transition entre le sol et la roche mere est d'une épaisseur trés variable; elle se situe entre 1
et 9m, Cette couche offre A l'investigation de 1'observateur le résultat des activités glaciaires du
quaternaire qui a modelé une couverture pédologique ancienne, probablement d'dge tertiaire.
Actuellement 1'arénisation du granite se fait soit directement sur le granite en place, soit a partir des
dépdts morainiques. L'étude des évolutions granulométriques confirme cette diversité du matériel
originel sur lequel se développe 1'argne actuelle. Ainsi, l'arénisation du granite en place est
caractérisée par la transformation du granite en sable grossier, qui est & son tour transformé en argiles
et en limons fins. Par contre, I'arénisation des dép0ts glaciaires est caractérisée par une réorganisation
des fractions granulométriques anciennes, comme le montre le suivi granulométrique, les argiles et
limons fins étant issus de la transformation des sables fins et non pas des sables grossiers. En
complétant notre démarche par 1'utilisation des bilans de silice annuels (PROBST et al., 1992a), les
profils d'altération actuels (sol-arzne) développés sur une épaisseur de 3 m, nous révelent un 4ge de
10000 ans.

Le suivi de la mobilité des éléments chimiques de la terre fine, en utilisant le titane comme
— ¢lément invariant, montre que le long des profils d'altérations, le calcium est T'élément e plusfessivé
suivi en cela par la silice. Le magnésium quant 2 lui est accumulé dans les ar2nes puis lessivés dans le
sol. Par ailleurs, 1'évolution du sodium et du potassium est perturbée par 1'hétérogénéité introduite par
I'altération hydrothermale du granite. L'évolution des proportions des minéraux primaires dans la
terre fine associée 4 ces mobilités d'éléments chimiques, montre s'il en est, que seuls les plagioclases
et les biotites présentent des diminutions de leurs teneurs vers le haut des profils. Le quartz et les
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micas blancs, s'enrichissent dans les horizons de surface, L'orthose par contre, ne présente pas de
variations significatives et sa teneur est restée relativement constante le long des profils d'altération.

De plus, les bilans d'altérations estimés 2 partir des pertes au sein des profils, comparés aux
bilans hydrochimiques (PROBST et al., 1992a), montrent que seul le bilan de la silice peut étre expliqué
par l'altération des minéraux. Voila pourquoi les pertes en cations basiques (Na, K, Ca et Mg) dans
les profils d'altération sont trds faibles comparées aux bilans hydrogéochimiques (PROBST et al.,
19923).

Comme cela avait été montré pour le sol (PROBST et al., 1990a et DAMBRINE et al., 1995), le
complexe d’échange de I'argne granitique du bassin du Strengbach est trgs acide et pauvre en cations
basiques. Notons que I’aluminium est I’élément dominant du complexe d’échange. La régénération des
sites échangeables en cations basiques par altération ne s'effectue qu'en profondeur au contact du
substratum granitique. Il est 2 retenir que les dépbts atmosphériques en sodium, calcium et magnésium
(respectivement 8.2, 10.4 et 2 Kg.hal.an®, Probst et al., 1995a) constituent un apport non
négligeable pour 1'alimentation des sites échangeables. Toutefois, la demande nutritionnelle de ces
éléments (surtout le calcium et le magnésium) par la végétation (PROBST et FRITZ,, 1994 et 1995¢;
DAMBRINE et al., 1995) est telle que ces éléments restent minoritaires sur le complexe d’échange.

D'autre part, la désaturation du complexe d'échange le long des profils d'altération semble étre
étroitement liée au régime hydrodynamique au sein des profils; plus le systéme est poreux plus le
complexe d'échange parait désaturé et plus le front de désaturation est déplacé vers les horizons -
profonds.

L'étude de la fraction argileuse montre que les horizons ayant des taux de saturation faibles sont
caractérisés par la présence d'intergrades alumineux. Ces argiles contrdlent la mobilité de 1'aluminium
dans le bassin versant du Strengbach. Cette rétention d'aluminium est facilitée par la présence de
minéraux gonflants. Ainsi, la fraction argileuse dans les arenes granitiques est constituée en moyenne
de 50 % d'illite et de 45 % de minéraux gonflants; la kaolinite et la chlorite sont en traces, et ne
dépassent pas en moyenne 5%.

D'un autre c6té, la transformation des micas est a la base de la formation des minéraux argileux
gonflants du bassin. Dans 1'argne, les biotites chloritisées sont transformées en interstratifiés smectite-
chlorite désordonnés alors que dans le sol, les micas blancs sont transformés en interstratifiés
smectite-illite. '

La kaolinite est dans la majorité des cas, héritée de la roche mere. Elle est formée pendant une
phase d'altération ancienne dans les fissures des blocs de granite. En revanche, sa formation actuelle
n'est observée que dans le profil HS qui présente de fortes circulations d'eaux.
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CHAPITRE IV

ETUDE EXPERIMENTALE DE )
L'ALTERATION DU GRANITE ET SON ARENE

INTRODUCTION

La complexité des phénomenes d'altération dans la nature a poussé les géochimistes  réaliser
d'abord des études trgs simples et ponctuelles de ces processus en conditions expérimentales. Les
premiers travaux ont débuté selon des protocoles trds simples comme ceux de DEMOLON et BASTISSE
(1930) qui ont laissé évoluer des roches fraiches en milieu naturel. Ces expériences ont été étalées sur
des périodes trzs longues. Les études expérimentales qui ont suivi cette époque se sont attachées a
introduire des modifications dans les paramgtres physico-chimiques pour accélérer les processus
d'altération. TaMM (1930) et GARRELS et HOWARD (1959) ont réalisé des expériences en systeme clos
et ont mis des minéraux broyés au contact d'une certaine quantité d'eau acidifiée non renouvelée, Ces
expériences ont montré que 1'hydrolyse des minéraux est caractérisée par une augmentation du pH de
la solution due 2 une libération des cations basiques (K, Na, Mg, Ca). C'est ce que STEVENS et
CARRON (1948) ont appelé "le pH d'abrasion des minéraux”. Dans une telle perspective, GRANT
(1969) a montré que plus les roches sont altérées plus leurs pH d'abrasion seront abaissés et qu'en
systeme clos, les réactions d'hydrolyses atteignent assez rapidement 1'équilibre avec les minéraux qui
se dissolvent. Pour sa part, CORRENS (1961) a montré que, si par contre, les roches et les minéraux
sont soumis 2 une percolation, il s'agit 12 d'un renouvellent d'eau, les réactions peuvent se poursuivre
plus longtemps et restent cependant toujours loin de I'équilibre. Ces travaux ont signalé déja les
différences de deux protocoles expérimentaux distincts qui sont : la macération et la percolation.

PEDRO (1964) a réalisé des expériences d'altération en percolation 2 60°C par un extracteur
appelé "soxhlet". Les études qui ont suivi sont de plus en plus raffinées car elles en contrOlent les
paramatres physico-chimiques (pCO,, Température, Vitesse de percolation, ...) qui jouent un rdle
fondamental dans les phénomenes d'altération. C'est ainsi que MassarRD (1980) a réalisé des
expériences d'altération en syst2me fermé en contrélant les pressions partielles de CO,.

Au cours des dernidres années, 1'importance des dépdts atmosphériques acides apportés aux
écosystemes terrestres a incité les géochimistes 2 comprendre leurs effets sur les processus d'altération
météorique. C'est ainsi que le premier facteur qui a été suivi est le pH. La premitre question qui se
pose est la suivante :

Quel sera l'effet d'une augmentation de l'acidité des solutions dans les écosystémes sur les
processus et la dynamique d'altération des roches & court et @ long terme?
La deuxi2me question qui découle de la premitre est alors :

Par quels moyens la neutralisation des protons mczdents s'effectue-t-elle dans les écosystémes
terrestres?

Les €léments de réponse a ces questions sont alors recherchds dans les études hydrochimiques
des bassins versants naturels. Mais les études des altérations dans les milieux naturels sont trés
difficiles & interpréter du fait de la complexité des processus en jeu et du manque de contrdle des
parametres géochimiques et hydrogéochimiques (FROGNER, 1990; STAUFFER, 1990; Casey et al.,
1993a; BRANTLEY et al., 1993; DREVER et FINLEY , 1993; RICE et BRICKER, 1993; VELBEL 1993).
Devant ces difficultés 2 suivre les processus d'altération dans ces observatoires naturels, les
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géochimistes ont finalement souvent recours aux études en laboratoire pour tenter de reproduire ces
phénomenes naturels.

Les processus fondamentaux entrant dans la neutralisation des protons atmosphériques sont
principalement 1'échange et l'altération des roches de l'écorce terrestre comme l'ont montré de
nombreuses études (CRESSERET et al., 1986; GiovanoLi, 1988; FROGNER, 1990; ScHNOOR, 1990;
BROWN et LUND, 1991; PROBST et al., 1992a; STAUFFER et WITTCHEN, 1991; BRowN, 1993; JONES et
GrAHAM, 1993). Dans le but de mieux comprendre les effets de 1'acidité des solutions sur 1'altération
des roches, des études expérimentales sur des fractions monominérales ont été surtout développées
(HOLDREN, 1987; NESBITT et MUIR, 1988; BLuM et LasaGa, 1991; AMRHEIN et SUAREZ, 1992;
WOLLAST et CHoU, 1992; CASEY et al., 1993b; WELCH et ULLMAN, 1993; ANBEEK et al., 1994; XIE
et WALTHER, 1994). Paralltlement 2 1'étude des effets acide/base sur les processus de dissolutions
FURRER et STUMM (1983), Guy et SCHOTT (1989); BLUM et LAasaGa (1988), OXBURGH et al. (1994)
et XIE et WALTHER (1994) se sont aussi penchés sur I'étude et l'analyse de l'effet de 1'affinité
chimique des réactions sur les cinétiques de dissolution des différents minéraux. Les plagioclases ont
été étudiés par DEVIDAL et al. (1992), WOLLAST et CHoU (1992), OELKERS et al. (1993) et OXBURGH
et al. (1994), la kaolinite a été suivie par NAGY et al. (1991) et NAGY et LASAGA (1992) et enfin, la
gibbsite a été étudiée par NAGY et Lasaca (1990 et 1992). Récemment, OELKERS et al. (1993) et
ScHOTT et OELKERS (1993) ont montré qu'au cours de la dissolution de I'albite et de la kaolinite, la
vitesse de dissolution est fortement influencée par la concentration et la spéciation de 1'aluminium dans
les solutions altérantes. ‘

Dans cette étude expérimentale on a suivi la dissolution du granite et de son ar2ne en macération
ou en mode de percolation. On a réalisé une macération du granite broyé afin de déterminer les
quantités d'éléments chimiques que peut fournir ce granite par altération. Ce potentiel de réserve en
éléments chimiques permet de mieux comprendre les bilans hydrochimiques établis par PROBST et al.
(19952). Par la suite, on a suivi les comportements géochimiques, lors de la dissolution du granite
broyé, des différents éléments chimiques en fonction des conditions imposées au systeéme. On a étudié
en particulier 1'effet de I'acidité et de 1'affinité chimique sur les processus de dissolution. Par rapport
aux études de dissolution monominérales présentées ci-dessus, dans notre étude la dissolution de tous
les minéraux du granite simultanément, a présenté plus de difficultés pour 1'interprétation des
comportements géochimiques en particulier pour les éléments chimiques qui peuvent étre libérés par
plusieurs phases minérales. Le calcul des vitesses d'altération n'est alors possible, dans notre cas, que
pour l'albite (le seul minéral qui contient du sodium). Enfin, les différences entre les vitesses de
dissolution de 1'albite, calculées dans différentes conditions expérimentales et sur le terrain, sont ainsi
discutées.

I- ETUDE EXPERIMENTALE DE LA MACERATION DES GRANITES

A- INFLUENCE DU pH DE LA SOLUTION ALTERANTE

Pour tenter de reproduire les conditions d'altération prévalant dans le bassin du Strengbach qui
recoit des précipitations-acides et dont les solutions du so! sont acides, nous avons réalisé deux types
de conditions altérantes du granite du Brézouard broyé. Nous avons ainsi considéré une solution
neutre diluée d'une part et une solution d'acide fort (H,SO,) qui simule la solution naturelle acide qui
réagit avec ce granite.

D'apres les travaux de HELGESON et al. (1984), Chou et WoLLAST (1985), KNAUSS et WOLERY
(1986 et 1988) et ScHOTT (1990), les courbes des vitesses d'altération des minéraux silicatés, & des
températures fixes, sont en forme de "U" en relation avec le pH. En effet, les vitesses d'altération
augmentent de part et d'autre d'un intervalle de pH d'environ 2 2 8 2 25 °C (KNAUsSS et WOLERY,
1988). Ces résultats montrent donc que dans le milieu naturel, la vitesse d'altération ne dépend
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— Toutefois, apres ces augmentations brutales des concentrations des éléments chimiques.. aLLdébut—

pratiquement pas du pH. C'est dans le but de vérifier cette conclusion qu'une étude comparative de la
dissolution du granite & différents pH a été réalisée.

1- PROTOCOLE EXPERIMENTAL

La macération du granite a été effectuée d'une part dans de l'eau distillée et d'autre part dans
I'eau acidifiée a 1'acide sulfurique d'un pH de 3.55. Ce dernier est équivalent au pH des
pluviolessivats et des solutions du sol dans le bassin versant du Strengbach. Par souci de comparaison,
le méme rapport eau-roche (400ml/25g) a été adopté dans les deux expérimentations, Dans cette
expérience de macération, on n'a pas contr0lé les surfaces spécifiques des granites broyés.
Remarquons que le granite utilisé dans cette expérience est un granite hydrothermalisé, Aprgs broyage
de ce granite, celui-ci est tamisé sous 1'eau supra-pure pour €liminer les fractions fines au dessous de
50um. Ces fractions fines peuvent perturber les premitres étapes de la dissolution (VELBEL, 1985).
On a retenu dans cette expérience une fraction granulométrique d'un diametre allant de 50um a 2mm.
L'agitation a été réalisée & la main 3 & 4 fois par jour et ces dissolutions ont été effectuées & Pgop
atmosphérique et & température ambiante. Dans cette expérience, on a surtout suivi la cinétique de
neutralisation des protons de la solution initiale et la libération des éléments chimiques au cours de la
dissolution du granite. Le suivi de cette expérience a ét¢ étalé sur une période de 40 jours. De fait, les
échantillons d'eau de dissolution ont été prélevés (suivant une progression géométrique, 14 h, ljour, 3
Jjour, ...), puis ont été filtrés 2 0.45 pym pour 1'analyse chimique.

Toutes les analyses chimiques ont été effectudes au laboratoire d'analyses du CGS a Strasbourg.
Les cations (calcium, magnésium, potassium et sodium) sont analysés par spectrophotométrie
d'absorption atomique a flamme. Chlorures, nitrates et sulfates sont dosés par chromatographie
ionique (Dionex). Ammonium et silice sont dosés par colorimétrie (A la chaine automatique
Technicon). L'alcalinité est dosée par titrimétrie (mémotitrateur automatique Mettler) ou par la
méthode de GRAN pour les eaux acides. Les dosages d'aluminium ont été effectués par
spectrophotométrie d'absorption atomique au four a graphite (KREMPP, 1988),

2)- RESULTATS

L'évolution de la composition chimique de l'eau réactante (fig. 43) est caractérisée par deux
étapes trés marquées. En premier licu, le début du contact de 'eau acide ou non avec le granite (ici
aprds 14 h) est caractérisé€ par une évolution trés rapide de son chimisme initial. En effet, la
conductivité A 20 °C de 1'eau acidifiée a chuté brutalement passant de 110 2 57 us/cm. Cette chute de
conductivité de 1'eau acidifiée est accompagnée surtout par une brutale augmentation du pH, qui est
passé de 3.6 a 6.1. Ceci correspond a une neutralisation quasi immédiate de la solution acide au
contact du granite, CHOU et WOLLAST (1985) et WoLLAsST et CHou (1992) ont mis en évidence le
méme type d'évolution au bout d'un temps relativement plus court de 1'ordre de10 mn.

Parallelement & cette augmentation du pH, on observe aussi une libération trds importante de
cations basiques : sodium, calcium, potassium et magnésium et aussi de 1'aluminium. Le contact du
granite broyé avec l'eau distillée montre le méme type d'évolution qu'avec i'eau acidifiée, mais
souvent de fagon moins nette. On note de méme une légére augmentation du pH, du sodium, du
potassium et du sulfate; ainsi qu'une augmentation similaire pour 1'aluminium. En revanche, dans les
deux cas (eau acide ou non) de macération, la silice n'a que légérement augmenté durant le premier
contact de 1'eau acidifiée avec le granite.

de I'expérimentation, seuls la silice et le potassium ont continué i étre libérés en solution de fagon
régulidre et continue au cours de l'avancement de I'expérience. D'autre part, la libération du
potassium a été beaucoup plus importante dans 1'eau acidifiée que dans l'eau distillée, alors que la
quantité de silice libérée a été sensiblement la méme dans les deux cas. Le comportement du sodium
est identique dans les deux cas de l'expérience; la concentration en solution a €té légérement
supérieure dans 1'eau acidifiée. Le calcium et le magnésium ont évolué d'une facon parallzle dans
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Fig. 43- Comparaison de 1'évolution des concentrations en éléments chimiques au cours de la
macération dans granite par de !'eau distillée (cercles pleins) et dans de 1'eau acidifiée par

H,SO, (cercles vides).
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chacune des expériences, mais leur comportement a évolué selon 1'acidité de la solution initiale. En
effet, dans 1'eau distillée leurs concentrations sont restées nulles jusque vers Ia fin de I'expérience (30
jours), ol quelques pmoles ont alors pu &tre détectées. En revanche dans I'eau acidifiée, aprés le
premier pic de libération lors du début du contact eau-roche, comparable aux autres éléments, leurs
concentrations diminuent progressivement et régulizrement et passent de 20 & 1 pmoles pour le Ca et
de 6 2 1 umoles pour le Mg. L'aluminium a aussi évolué différemment dans les deux expériences. En
effet, dans 1'eau distillée, il a continué 2 augmenter progressivement en solution malgré les valeurs de
pH assez élevées (pH entre 6.5 et 7). Par contre dans 1'eau acidifiée, aprés la premitre augmentation
brutale mentionnée ci-dessus, la concentration en aluminium a chuté brusquement et régulitrement
dans la solution, pour légérement augmenter 2 nouveau vers le 30°™ jour. Le sulfate, du fait de sa
concentration importante dans 1l'eau acidifiée, montre une légere diminution au départ de la
dissolution, puis une augmentation régulidre pour retrouver 2 la fin sa concentration initiale. Dans
l'eau distillée, le sulfate a augmenté au début de 1l'expérience pour se stabiliser autour d'une
concentration de 15 pmoles 2 partir de 10 jours, jusqu' la fin de 1a macération.

Enfin, la diffraction des rayons X des matigres en suspension recueillies sur les filtres au cours
de 1'expérience montre que ces matidres sont constituées essentiellement d'illites associées a des traces
de kaolinite, aucune phase argileuse gonflante n'a été détectée.

3)- DISCUSSION

A partir de cette expérience relativement simple, on a pu constater que les phénomenes
d'échanges 2 la surface des minéraux assurent la neutralisation de I'acidité des solutions altérantes.
L'adsorption des protons 2 la surface des minéraux s'accompagne d'échanges entre les protons et les
cations basiques, ainsi qu'entre les protons et I'aluminium. En conséquence, les quantités de cations
basiques échangés des le début du contact eau/roche sont dépendantes du pH.

Par la suite, aprés ces modifications rapides initiales de la composition chimique de la solution,
1'évolution des différents cations au cours de la macération varie en fonction de la nature du cation, de
celle de la phase minérale qui le contient et de 1'acidité de la solution altérante. Ainsi, la concentration
en potassium est doublée par rapport 2 la concentration libérée par échange au début de 1'expérience.
Le sodium voit sa concentration diminuer 1égérement mais reste jusqu'a la fin de 1'expérience proche
d'une concentration équivalente & celle libérée au début par les processus d'échanges. Le calcium et le
magnésium, libérés au début de 1'expérience avec 1'eau acidifiée, sont par contre aussitdt repris de la
solution altérante. Ce comportement du calcium, du magnésium et du sodium vis-2-vis des protons
confirme la réversibilité des réactions d'échanges mises en évidence sur des albites par WOLLAST et
CHou (1992), ANBEEK ¢t al. (1994) et Xie et WALTHER (1994). On remarque que la réversibilité des
complexes protonés i la surface des minéraux est complete pour le calcium et le magnésium. En
revanche, la réversibilité du sodium n'est que partielle. Le potassium par contre ne présente pas de
réaction de réversibilité. Les complexes protonés formés 2 la surface des micas sont relativement plus
stables que ceux des plagioclases. Ainsi, dans cette expérience on s'apercoit que l'ordre de
réversibilité est: Ca=Mg>Na>K. On constate ainsi que cet ordre de réversibilité dépend de la
valence de chaque cation, les cations bivalents étant les mieux échangés. La structure
cristallographique des sites contrfle aussi ces phénomenes d'échanges, les sites interfoliaires des
micas étant plus stables que les sites silanols (Si—O—H) a la surface des plagioclases.

L'aluminium est lui aussi échangé d&s le début du contact eau/roche; ensuite il continue 2 étre
libéré dans 1'eau distillée méme 2 des pH relativement hauts car les concentrations sont trop faibles

pour former des hydroxydes d'aluminium.

Cette expérience montre que I'effet du pH sur la dynamique de dissolution du granite est surtout
marquée par les échanges entre les protons et cations basiques et 1'aluminium 2 la surface des
minéraux des le début du contact eau-roche. Cependant, la réversibilité de ces processus d'échanges
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dépend des caractéristiques des cations échangés (rayon ionique, valence, ...) et des propriétés des
sites d'échanges (silanols, sites interfoliaires, ...).

Si on rapporte la dynamique de la dissolution du granite 2 la libération de la silice, on constate
qu'elle est indépendante du pH initial de la solution altérante, En effet, la libération de la silice a €té
pratiguement identique dans les deux types de macération (fig. 43). Le comportement de 1'aluminium
est d'avantage contrdlé par la présence d'anions d'acides forts, ici SO4.

Enfin, la dissolution du granite du Brézouard par des eaux neutres ou acides montre que ce
granite est une source potentielle de silice, de sodium et de potassium pour les eaux de surface.
Cependant, le calcium, le magnésium et le sulfate ne sont libérés qu'en trés faibles quantités. Si on
augmente 1'acidité de la solution réactante, on augmente la libération des cations par échange 2 Ia
surface des minéraux, mais on ne produit quasiment aucun effet sur la dynamique de la libération de
ia silice. La réversibilité des réactions d'échanges 2 la surface des minéraux contrdle la concentration
du calcium, du magnésium et en moindre degré celle du sodium. Le potassium est échangé de fagon
irréversible, il est probablement issu des sites interfoliaires des micas, et dans son cas 1'acidité des
eaux altérantes joue un réle important.

B)- INFLUENCE DU FACIES GEOCHIMIQUE DU GRANITE

Dans 1'expérience ci-dessus on a utilisé un faci®s granitique légérement hydrothermalisé, or
dans le bassin du Strengbach le substratum granitique est constitué de plusieurs facids géochimiques
du granite du Brézouard. En effet, comme décrit au chapitre II, le granite de ce bassin a été affecté
par une altération hydrothermale plus au moins intense accompagnée ou non d'un broyage tectonique.
L‘altération hydrothermale a essentiellement pour role de provoquer la formation de facies de granites
trés pauvres en bases, alors que le broyage tectonique, par 1'augmentation des surfaces réactives,
facilite 1'altérabilité des facies cataclasés.

Pour examiner les rapports entre les potentiels géochimiques de réserves en bases de chaque
facits de ce granite, une macération comparative des différents facids granitiques en présence, a été
réalisée 2 1'eau distillée. On a préféré utiliser dans cette étude 1'eau non acidifiée pour éviter les
phénomenes d'échanges initiaux mis en évidence dans 1'expérimentation précédente. D'autre part,
nous avons choisi un rapport eau-roche qui est relativement plus important que celui utilisé dans
I'expérience déja vue.

1)- PROTOCOLE EXPERIMENTAL

Quatre facies géochimiques différents du granite du bassin versant du Strengbach ont été choisis
selon leur degré d'altération hydrothermale et leur intensité de cataclase tectonique. En effet, dans la
classe du granite peu hydrothermalisé, on a choisi le granite du site VS qui est 3 un stade d'altération
météorique moins important que le granite HP. Ensuite, la classe des facids de granite
hydrothermalisé, est représenté ici par le granite CA. Enfin, le granite du site HS représente le facis
granitique cataclasé. Ces granites ont été broyés et lavés 2 1'eau distillée supra-pure. On a ensuite
réalisé une macération sans agitation pendant 10 jours dans de l'eau distillée. Le rapport eau-roche
dans cette expérience a été de (250 ml/500g). Seule la fraction inférieure & 50um a €té €liminée
initialement de la roche broyée :

2)- RESULTATS

Ce nouveau rapport eau-roche nous a permis d'obtenir dans la solution altérante des
concentrations plus importantes qui sont du méme ordre de grandeur que celles mesurées dans le
ruisseau et les sources du bassin. Dans cette expérience, on a suivi uniguement la composition
chimique en cations basiques et en silice dans la solution altérante. Ainsi, le sodium, le potassium, le
calcium et le magnésium ont été dosés dans l'eau de macération aprés 10 jours de contact eau
distillée/roche (fig. 44). L'altération des quatre différents facits de granite ne peut pas fournir des
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iz,

concentrations de calcium et de magnésium équivalentes a celles du ruisseau. Seule 1'eau au contact
des granites des sites HP et HS présente une concentration trés faible en calcium. En revanche, la
libération du potassium dépasse largement celle enregistrée dans le ruisseau : le granite HS, tr2s
cataclasé, libere quatre fois l1a concentration en potassium du ruisseau; celui-ci est suivi par le granite
HP, qui est & un stade d'altération météorique plus avancé. Les deux faciés de granite CA et VS ont
libéré des concentrations en potassium inférieures & celles du ruisseau. Tous ces facizs granitiques ont
produit des concentrations en sodium qui dépassent celles du ruisseau & 1'exception du granite
fortement hydothermalisé CA. L'altération hydrothermale de plagioclase (ici 1'albite) a limité la
réserve en sodium dans ce facies de granite.

3)- DISCUSSION-CONCLUSIONS

Ces résultats montrent que l'altération hydrothermale a produit des facids de granite qui ne
peuvent plus libérer de cations basiques comme le sodium et le calcium en relation avec la disparition
des plagioclases. Cependant, le broyage tectonique et la fragmentation par altération météorique
ancienne semble faciliter 1a production des cations basiques. Les concentrations en sodium de ces
solutions altérantes dépassent celles du ruisseau et sont dues au rapport eau-roche plus faible que celui
qui peut exister réellement sur le bassin. La libération du sodium a été plus importante dans le cas du
granite HP. Ce dernier présente toutefois une microporosité des plagioclases bien développée.

Cette expérience permet de réaffirmer que tous les faci®s du granite du Brézouard présents dans
le bassin versant du Strengbach contiennent des réserves potentielles en calcium et en magnésium trds
faibles par rapport au sodium et au potassium capable d'expliquer la composition géochimique des
eaux de surface. Toutefois, les blocs de granites, compte tenu de leurs porosités trds importantes,
peuvent contribuer aux compositions chimiques en calcium et en magnésium de ces eaux dans le cas
de faibles rapports eau/roche pour des temps de résidence importants.
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Fig. 44- Comparaison des réserves en cations basiques des différents facigs géochimiques du
granite par macération a l'eau distillée. A titre indicatif, les concentrations dans les eaux du
ruisseau du Strengbach ont €té reportées (droites discontinues).
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C)- INFLUENCE DE LA COMPOSITION DE LA SOLUTION ALTERANTE

L'objectif de cette expérimentation est de faire réagir les solutions naturelles rencontrées dans le
bassin versant du Strengbach avec le granite du substratum. Cela nous permettra d'une part, de
comprendre les processus qui r2glent la neutralisation des solutions acides incidentes au contact des
minéraux du granite et d'autre part, d'analyser l'effet de la composition chimique de la solution
altérante sur la cinétique de ces processus d'altérations. Pour cela deux types d'eau ont été choisies :
une solution de sol d'un lysimetre & -60 cm et une eau de source (-200 c¢m). En vue d'inhiber la
prolifération des micro-organismes lors des macérations on a jouté quelques pg de sel mercurique
dans 1'eau de source; Ia solution de sol quant 2 elle n'a pas subi ce traitement. Notons que les pH des
deux solutions sont acides; 1'eau de source est légérement moins acide et plus chargée que la solution
du sol. Le pH est respectivement de 4.36 et de 4.77 pour la solution de sol et 'eau de source. Le
granite qui est utilisé dans cette expérience est le granite (HPT) qui provient du "tore”. Le choix de ce
granite qui est défini comme granite de référence du fait qu'il est relativement plus "sain" que les
autres, permet d'écarter les effets de la porosité, cataclase tectonique et altération hydrothermale sur la
dynamique de la dissolution. Gréce 2 cette expérience nous étudierons les cinétiques de dissolution des
minéraux du granite; dans ce but, le granite broyé a subi des préparations minutieuses avant la
macération. '

1)- PREPARATION DU GRANITE BROYE

C'est la fraction entre 100-200pm de ce granite (HPT) broyé qui a été utilisée ici. Cette fraction
a ét& obtenue par tamisage 2 sec du granite broyé 2 1'aide d'un concasseur mécanique. Contrairement
aux expérimentations précédentes, trois cycles de lavage successifs & I'eau acidifiée (acide nitrique,
0.1N), suivis d'un passage pendant un quart d'heure aux ultrasons, ont été réalisés sur ce broyét.
Ensuite, un ringage abondant a l'eau distillée 2 été pratiqué jusqu'd atteindre un pH neutre. Ce
traitement 2 l'eau acide est classiquement utilisé pour éliminer les fractions fines de surface qui
peuvent perturber les dynamiques de dissolution (VELBEL, 1985).

La surface spécifique de cette fraction a été déterminée, aprds ces traitements, 3 la BET en
utilisant 1'azote au Laboratoire d'Environnement de Minéralurgie (L.E.M./CNRS) de Nancy.
Précisons que la surface spécifique est de 1.17 m?/g. Le rapport eau-roche utilisé est de 250ml/17.1g,
soit une surface réactive théorique de 80 m?/l. Ce rapport eau-roche a été choisi afin d'avoir
suffisamment d'eau et de matidre pour les études qui suivent 1'expérience de dissolution proprement
dite. Pour conserver ce rapport eau-roche constant durant 'expérimentation, on a pratiqué 10
répétitions de 1'expérience en utilisant 10 bouteilles en polyéthylene dans lesquelles, nous avons mis
les mémes quantités de solide, carté A 1'avance pour éviter les variations qui pourraient venir de
I'hétérogénéité des échantillons. Chacune des bouteilles, fermée durant I'expérience, a été ouverte
apres un temps de macération bien précis. Apres filtration A 0.45 um, I'eau de macération a éte
stockée pour 1'analyse chimique des éléments majeurs et du strontium (teneur et signature, Cf.
chapitre V). Le granite broyé aprés filtration a été mis 2 l'étuve pour observations au microscope
électronique 2 balayage et pour diffractions aux rayons X. Entre temps, les matidres en suspension
retenues sur les filtres ont aussi été récupérées pour la réalisation d'analyses par diffraction des rayons
X. _
Les solutions altérantes ont été analysées A des temps d'interaction correspondant & une
progression géométrique allant de 1 4 80 jours au cours de la macération. Au cours de la dissolution,

les mélanges eau-roche ont évolué en mode d'agitation rotatoire durant une période alfant de 1280
jours. Ce mode d'agitation a été préféré a 1'agitation par les barreaux magnétiques car il n'entraine pas
de modification granulométrique, la surface spécifique des minéraux n'est pas perturbée par des effets
de broyages mécaniques (EL GH'MARI, 1991).
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- 2)- CHOIX DU TEMPS D'INTERACTION EAU-ROCHE

Les temps d'interaction eau-roche pris en compte dans les différentes études expérimentales,
reportés dans le tableau ci-dessus, montrent une diversité tr®s importante. Ainsi, les temps
d'interaction varient de I'ordre de 1'année a quelques heures. Cette durée d'expérimentation varie en
fonction du phénomene naturel & reproduire, mais en méme temps elle refldte la difficulté de
reproduire ces temps d'interaction eau-roche qui prévalent dans les milieux naturels.

Dans notre cas, le choix du temps d'interaction a été effectué a la lumitre des résultats d'une
étude préliminaire en utilisant le modele KINDIS couplé aux isotopes du strontium (RICHARD, 1993;
cette étude Cf. le chapitre V). Le temps de résidence des eaux de surface dans l'argne du bassin
versant du Strengbach a été supposé étre de 1'ordre de 1 a 2 mois. Ainsi, notre expérience a été menée
sur une durée de 81 jours, ce qui constitue un temps d'interaction moyen par rapport aux données de
la littérature (Tab. 12).

Tableau 12- Temps d'interaction eau-roche dans les différentes
études expérimentales de dissolution.

Auteur

Durée en jours
PAUWELS et al. (1989) 350
AFIFI et al. (1985) 350
SwoBODA-COLBERG et DREVER (1993) 80, 120, 320
ACKER et BRICKER (1992) 208
ANBEEK et al. (1994) 200

Durée en jours
HoLDREN et SPEYER (1985) 33 et 100
OXBURGH et al. (1994) 83
Cette étude 81
MUIR et NESBITT (1992) 72
VELBEL (1985) 50
AMRHEIN et SUAREZ (1992) 40
BROWN et LUND (1991) 40

_ Durée en heures

XIE et WALTHER (1994) 25
MassarD (1980) 22
PETIT et al. (1989) 9
WELCH et ULLMAN (1993) 6
TALMAN et NESBITT (1988) 2
MACINNIS et BRANTLEY (1993) : 20
WRIGHT et al, (1988) 12
Guy et ScHooT (1989) 8
TRANTER et MILLS (1989) 6

3)- RESULTATS DE LA MACERATION

Le suivi des éléments chimiques en solution au cours de la macération (fig. 45) montre les
mémes types d'évolution que ceux observés dans I'expérience précédente de macération dans 1'eau
acidifiée. En effet, malgré le lavage ici 2 1'eau acidifiée avant I'expérience, la libération brutale des
cations basiques au début de 1'expérience est observée dans les solutions altérantes acides naturelles.
{fig. 45). Le pH et I'aluminium présentent par contre des évolutions différentes de celles observées
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Fig. 45- Comparaison de 1'évolution des concentrations en €léments chimiques libérés au cours

de la macération du granite du tore (HPT) par l'eau du lysimdtre & -60 cm (cercles vides,
échelle de gauche) et par 1'eau de source & -200 cm (cercles pleins, échelle de droite).
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précédemment. Effectivement, en raison de sa présence ici dans les solutions de départ, 1'aluminium
est instantanément fixé  la surface des minéraux du granite. En début d'expérience, le pH est resté
constant {fig. 45), contrairement 2 son augmentation trés brusque dans le cas de la macération du
granite dans 1'eau acidifiée (fig. 43).

Pour comparer les dynamiques d'altération du granite HPT par la solution du sol et 1'eau de
source, on a superposé les évolutions respectives des éléments chimiques sur les mémes graphiques
(fig. 45). Cette superposition a été réalisée en respectant les mémes pas 2 des échelles différentes pour
comparer graphiquement les vitesses de libérations des différents €léments chimiques. L'eau de source
est au départ relativement concentrée par rapport 2 I'eau du lysimatre 2 -60 cm 2 1'exception de Al, K,
S0,, et NO;.

On constate que la vitesse de libération des éléments chimiques issus de 1'altération du granite,
est relativement plus rapide en présence de la solution du sol qu'en présence de I'eau de source. Les
réactions d'échanges rencontrées dans les expériences précédentes sont reproduites ici au cours de ces
deux types de macération. En effet, le calcium et le magnésium libérés instantanément lors du contact
initial diminuent progressivement jusqu'a atteindre en fin d'expérience leurs concentrations initiales.
En revanche, le sodium et le potassium continuent d'augmenter régulitrement et lindairement de facon
similaire dans les deux expériences, mais plus rapidement dans le cas de 1'eau de sol. La silice
présente également le méme type d'évolution linéaire. Le pH a montré une évolution nette 3 partir du
35-40°™ jour o, il passe de 4.56 & 5.40 2 la fin de la macération. Les sulfates n'ont pas présenté
d'évolution importante, contrairement aux nitrates qui ont régulitrement diminué au cours de la
macération en raison des phénom2nes de nitrification. Le comportement de 'aluminium suit celui du
PH dans les deux types de macération. Dans le cas de 1'eau de source, apres la diminution initiale, sa
concentration est relativement stable jusqu'au 40°™ jour, puis on assiste & une légére diminution qui
peut &tre lide A une remontée du pH. Dans 1'eau de sol, aprés la diminution initiale de 1a concentration
en aluminium, on assiste 2 une diminution continue 2 partir du 20" jour que 'on peut également
associer a une remontée simultanée et progressive du pH.

4)- DISCUSSION

L'effet de la composition initiale de I'eau naturelle est essentiellement observé sur la dynamique
de libération de la silice, du sodium et du potassium. En effet, au début de la macération a l'eau de
source, la vitesse de libération de la silice est comparable 2 celle de la macération par I'eau du -
lysimetre (fig. 45). Ensuite, une lég2re rupture de pente de la droite de libération de la silice survient
apres 20 jours de macération dans 1'eau de sol. Dans la macération 2 1'eau de source, 1'évolution de la
silice est plutdt linéaire avec rupture de pente au 11°™ jour, puis survient une rupture de pente plus
marquée, semblable & celle évoquée auparavant dans le cas de 1'eau de sol, qui se produit aussi aux
environs du 20°™ jour. Ces résultats montrent que la vitesse de dissolution des silicates évolue en
phases saccadées, linéaires en relation avec la saturation progressive des différents minéraux en
présence.

De plus, la libération des cations basiques suit également cette différence de dynamique
d'altération. Ainsi, les quantités de sodium, de potassium, de calcium et de magnésium libérées sont
relativement plus importantes dans le cas de la macération avec 1'eau du lysimetre par rapport A l'eau
de source. La réversibilité des réactions d'échanges vis-3-vis du calcium et du magnésium est
également observée.

Certes, dans ces solutions altérantes naturelles, contrairement 3 celles utilisées jusqu'ici, la
présence de I'aluminium dans les solutions de départ a influencé les compositions géochimiques des
solutions d'altération. Les diminutions instantanées des concentrations en aluminium montrent en effet
que cet €lément est échangé a la surface des minéraux avec les cations basiques (Ca, Mg, K et Na),
En effet, le pH a ét¢ maintenu constant au cours de ces échanges, la fixation de I'aluminium ayant
donc empéché celle des protons. De méme, la fixation en retour des cations basiques monovalents
semble étre inhibée par la présence de 1'aluminium 2 la surface des minéraux cela de fagon moins
spectaculaire que dans les expériences précédentes. L'aluminium a donc un effet inhibiteur sur la
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réversibilité des réactions d'échange entre protons et cations basiques, en particulier pour les
monovalents.

Pour ce qui se passe lors de ces échanges cationiques en dehors des mécanismes de leurs
formations (GUY et SCHOTT, 1989, ScHOTT, 1990; WoLLAST et CHOU, 1992), on ignore le réle joué
par ces échanges cationiques 2 la surface des minéraux dans la dynamique d'altération.

5)- FORMATION DE MINERAUX SECONDAIRES AU COURS DE LA MACERATION

Les filtrations successives des solutions altérantes n'ont présenté des quantités importantes de
particules en suspension qu'a partir du 22°™ jour de macération. En outre, la quantité de matidre en
suspension était plus abondante dans le cas de la macération 2 1'eau du lysimetre a -60 ¢m par rapport
a I'eau de source. L'étude par diffractions RX de ces matitres a mis en évidence la présence d'argiles
gonflantes, de chlorite, d'illite et de matidres amorphes (fig. 46). En effet, ces argiles gonflantes se
referment apres traitement au KCl suivi d'un chauffage 2 110°C. Elles rappellent le comportement des
argiles gonflantes observées dans les ardnes du bassin (Cf. chapitre III). Par contre, les particules en
suspension obtenues dans le cas de la macération du granite avec 1'eau de source, ne présentent pas de
— ‘ formation de minéraux argileux gonflants. Cette fraction est seulement constituée d'illite, de chlorite
et d'amorphes.

Dans le but de s'assurer de la formation de ces argiles gonflantes au cours de I'expérimentation,
on a réalisé des diffractions aux RX de la biotite avant et aprés 1'expérience. Comme on peut Ie
constater (fig. 47), la biotite ne renferme pas de minéraux gonflants. Par conséquent, la formation de
ces argiles gonflantes observées dans les matitres en suspension est due notamment 2 la
transformation des particules tres fines libérées au cours de la macération, et non pas & 1'évolution des
feuillets de biotite in situ. Ces résultats seront complétés par 1'observation des minéraux 2 différents
stades de dissolution sous microscope électronique A balayage (MEB), notamment en ce qui concerne
les biotites altérées.

6)- ETAT D'ALTERATION DES MINERAUX PRIMAIRES

Le granite broyé utilisé dans cette expérience a été séché 2 1'étuve aprds filtration. Il a été
ensuite observé au MEB avant et aprés expérimentation. L'examen au MEB nous permettra de
controler 1'état initial des surfaces des minéraux primaires et leurs évolutions au cours de la
dissolution de fagon qualitative. Les particules, recouvertes d'une fine couche d'or sont montées sur
support en cuivre pour observation au MEB.

Les différents cristaux du granite broyé sont sous forme monominérales; on distingue des grains
de biotite, de plagioclases, d'orthose et de muscovite. Malgré le traitement 2 l'eau acidifide
accompagné du passage aux ultrasons, des particules fines de 1um de diametre ont pu étre observées a
la surfaces des minéraux (pl. 12; photos A et E). Néanmoins, ces particules disparaissent au cours de
la dissolution (pl. 12; photos C, D, et F).

Les observations des différents minéraux avant la dissolution montrent que les plagioclases sont
les seuls grains qui présentent une microporosité initiale sous forme de nids d'abeille de 1 um de
diamztre. 11 est possible d'affirmer que cette micoporosité est associée A des fractures qui pourraient
avoir éé générées lors du broyage (pl. 12; photos A et B). Les surfaces des biotites sont ainsi
relativement lisses. Les bords sont plus ou moins tordus par le broyage mécanique (pl. 13; photo A).
Les orthoses et les muscovites présentent des surfaces trés lisses, avec quelques plans de cassures

— mécaniques dues au broyage (pl. 12; photo Eet pl. 13, photo By,

La morphologie des surfaces a été observée apr2s la macération; les variations les plus
significatives ont été observées essentiellement aux stades de macération les plus avancés. Les
descriptions reportées ci-dessous sont celles observées apres 81 jours de macération.

A ce stade, les figures de dissolution 2 la surface de ces minéraux rappellent celles que 1'on a pu
observer 2 la surface des minéraux des ar2nes du bassin du Strengbach (Cf. chapitre V, pl. 14). A
l'exception des muscovites (pl. 13; photo F), tous les autres minéraux présentent des trous de
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dissolutions bien développés. La surface des plagioclases présente des creux de dissolution de 10pm
de profondeur développés de manitre homogene sur toutes les faces des grains des plagioclases (pl.
12; photos C et D). En revanche, les trous de dissolution dans les orthoses sont plus développés sur
les surfaces 010 que sur les surfaces 001 (pl. 12; photo F). Les biotites quant 2 elles, présentent des
trous de dissolution sur les faces 001 qui sont peu profonds (2um) {pl. 13; photo B). D'autre part, sur
les faces 001 des cristaux de biotite, on observe également un développement de particules fines (pl.
13, photo C). Celles-ci forment de petits agrégats & la surface des biotites et semblent provenir de leur
dégradation (pl. 13; phoro D). Ces dernidres particules, d'environ 1um pourraient correspondre aux
particules argileuses gonflantes observées dans les particules en suspension extraites au cours de la
macération. Les observations au MET de cette fraction argileuse confirme le caractére micacé de ces
minéraux gonflants.

Les observations directes au MEB permettent de montrer que méme les traitements 2 l'eau
acidifiée proposés et effectués avant l'expérimentation restent peu efficaces pour le nettoyage de
surfaces des minéraux apres les broyages. Ces fines particules sont probablement fixées par des forces
électrostatiques créées par le broyage.

Il est vrai que les surfaces microporeuses mises en évidence par la BET se justifient par la
présence d'une forte microporosité des plagioclases qu'il faut intégrer dans les calculs des vitesses
expérimentales de dissolution de ces minéraux. De plus, on a pu constater que la formation des argiles
gonflantes s'effactue 2 partir de 1'évolution de fines particules qui se détachent de la biotite.

Les observations au MEB montrent que les surfaces des grains ont toutes augmenté par rapport
a la surface originelle au cours de la macération, Les calculs de vitesse de dissolution doivent donc
tenir compte de ces changements. Ces calculs seront développés dans le paragraphe qui suit.

7)- CALCUL DE LA VITESSE DE DISSOLUTION DES ALBITES

Au cours de la dissolution du granite, seul le suivi de la dissolution de 1'albite est rendu possible
par l'intermédiaire de sodium, car cet élément est libéré uniquement par 1'albite. Son suivi, au cours
de la macération, nous renseigne notamment sur la vitesse de dissolution de 1'albite.

a)- Détermination des surfaces réactives

Comme on a pu l'observer, les calculs des vitesses de dissolution des minéraux dans les
conditions naturelles ou dans les conditions expérimentales se heurtent au probléme de la définition de
la surface réactive réelle. En effet, dans l'expression de la vitesse, les quantités de matigres libérées au
cours d'un intervalle de temps sont rapportés A une surface réactive (moles/m?2.s).

La surface réactive ne correspond pas a la surface totale des minéraux déterminées par
différentes méthodes de calcul. D'une part, les modeles géométriques (RIMSTIDT et BARNES, 1980;
SIEGEL et PFUNKUCH, 1984) assimilent les cristaux 2 des spheres ou 2 des cubes. Les surfaces sont
alors calculées en appliquant des formules mathématiques de surfaces géométriques. D'autre part, les
surfaces totales des grains peuvent &tre déterminées indirectement par BET (BRUNAUER et al. 1938).
Dans cette méthode, les surfaces sont déterminées par I'adsorption de gaz inertes : azote, krypton et
CO,. Cette dernidre méthode englobe a la fois la surface externe et la surface développée par la
microporosité des minéraux. Le plus souvent les surfaces mesurées par BET sont trés nettement
supérieures aux surfaces calculées. Jaycock et PARFITT (1981) ont de ce fait défini un facteur de
rugosité des surfaces des minéraux :

{
4 = Zmes.
Scalc.
Le facteur de rugosité (A) permet ainsi d'estimer !'écart entre la surface mesurée (Mp,,) par
BET et la surface calculée (S, ) par les méthodes géométriques. Ce paramdtre n'a pas de sens dans le
cas de solides totalement microporeux (Cases, communication orale). Dans notre étude, son
application reste possible car les plagioclases ont une microposité et une surface externe importante
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Les valeurs de rugosité rencontrées dans la littérature sont trgs variables. SVERDRUP (1990) a
donné & ce facteur une valeur allant de 1.5 & 71 pour différents silicates. ZHANG et al. (1993) ont
attribué des valeurs de 8.7 2 32 dans une étude de la dissolution d'une amphibole & 25°C et pH=4.
De son cdté, ANBEECK (1992a) a montré que ce facteur est trds élevé pour des feldspaths s'altérant
dans des environnements géochimiques naturels (130 2 2600). Enfin, BARNES (1993) a mentionné une
valeur de 100 pour ce facteur,

Le coefficient de rugosité rend donc compte de la différence entre les calculs de surfaces
supposées lisses et non microporeuses et les surfaces réelles qui tiennent compte de la microporosité
quand elle existe. Cette microporosité est d'autant plus importante que les minéraux développent des
puits de dissolution comme a pu 1'observer ANBEECK (1992a).

En conséquence, la variation de la surface totale estimée par les deux modeles de calcul ne
permet pas de progresser A propos de la détermination de la surface effectivernent réactive.

Pour avancer dans cette détermination, RIMSTIDT et BARNES (1980) et Lasaca (1984) ont posé
le probleme autrement, en utilisant le rapport (A/M) de la surface de la roche (A) sur la masse du
fluide réactant (M). Cette méthode s'inspire des méthodes de I'adsorption des gaz, méthodes utilisées
pour les mesures par BET. Malheureusement, au contact de 1'eau, les surfaces changent au cours des
dissolutions et le rapport A/M n'est pas conservé, HELGESON et al. (1984) et CASEY et al. (1589)
montrent que les surfaces des feldspaths augmentent avec la progression de la dissolution. Ceci est dd
au fait que la dissolution des silicates débute toujours au niveau des clivages, des microfractures et des
dislocations des minéraux (BERNER et al., 1985; BLUM et Lasaca, 1988). Ces défauts cristallins
contrdlent donc 1'altération tout au début de la dissolution (HOLDREN et SPEYER (1985). En revanche,
la coalescence de ces puits de dissolution et la disparition des particules fines entrainent une
diminution des surfaces spécifiques des minéraux (MACINNIS et BRANTLEY, 1993).

On conclut done qu'il est difficile de tenter I'application ob la validation des modeles de calcul
de variation des surfaces des minéraux au cours des dissolutions (MACINNIS et BRANTLEY, 1993;
GRANTZ et BRiD, 1993). Néanmoins, les observations de 1'état des surfaces des minéraux et leur
gvolution donne des idées sur 1'ampleur et les évolutions de surfaces réelles de dissolutions. Ce
probléme est rendu encore plus difficile lorsque les vitesses de dissolution sont controlées par les
réactions de surface; tel est d'ailleurs le cas de la plupart des minéraux aluminosilicatés.

Le coefficient de rugosité estimé pour le granite utilisé dans cette expérience est de 100, il est
identique 2 celui estimé par BARNEs (1993). Toutefois, cette différence entre les surfaces
géométriques et les surfaces déterminées 2 la BET est essentiellement due 2 l'existence de la
microporosité des plagioclases des granites.

b)- Calcul de la vitesse expén'mentale de dissolution de l'albite

La détermination expérimentale des vitesses de dissolution des plagioclases a fait 1'objet de
plusieurs études (Tab. 13). Dans potre cas, la vitesse de dissolution de l'albite a €té calculée en
attribuant chaque mole de sodium libéré 2 une mole d'albite détruite (SVERDRUP, 1990). Cette
hypoth&se suppose une altération congruente des albites et non affectée par les échanges en surface.
La constante de. dissolution a été déterminée graphiquement 3 partir de la pente de la courbe
d'évolution du sodium ‘en fonction du temps conformément 2 la méthode de calcul des vitesses de
dissolution de VELBEL (1985). Dans notre expérimentation (fig. 45), les quatre premiers points ne sont
pas pris en compte, car les phénomenes d'échanges sont dominants. Les autres points sont tous bien
alignés sur des droites dans les deux cas (fig. 45). Les vitesses d'altération calculées sont a la fois

rapportées par rapport  la surface calculée et par rapport a celle déterminée par la BET (Tab. 13).

On remarque que la vitesse de dissolution de I'albite dans 1'eau du lysimetre & -60cm est de 1.5
fois plus grande que celle calculée pour 1'eau de source pour une méme surface spécifique. D'autre
part, la vitesse d'altération de 1'albite déterminée dans notre étude a ét€ comparée 2 d'autres vitesses
déterminées expérimentalement par d'autres auteurs (7ab. 13). Les vitesses que nous avons
déterminées, rapportées 2 la surface calculée, sont du méme ordre de grandeur que celles de la
littdrature. En revanche, lorsque la vitesse est rapportées & la surface déterminée par BET, nos
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résultats donnent des vitesses d'altération 100 fois plus faibles. Cette différence correspond en fait &
I'ordre de grandeur du coefficient de rugosité calculé pour ce granite.

De plus, on constate que les vitesses d'altération des plagioclases que nous avons établies en
systtme fermé sans contrdle du pH, en présence d'autres minéraux silicatés (orthose, biotite,
muscovite), different peu de celles établies par MAST et DREVER (1987) en systtme ouvert avec
contrdle du pH sur plagioclases seuls.

Tableau 13 : Comparaison des vitesses d'altération des plagioclases

vitesse d'altération des
plagioclases (mol.cms™)

Albite
Cefte étude
Surface
de laBET eau du lysimétre 3.20107°
eau de source 2.20107°
géométrique eau du lysimétre 3.2010¢
eau de source ' 2.20107°
NIKEL (1973) 1.60 10
HOLDREN et BERNER (1979) 420107
HELGESON (1984) 318107
SVERDRUP (1990) 1.60 107
Oligoclase
BUSENBERG et CLEMENCY (1976) 2.6010™
MAST et DREVER (1987) 1.00 1076
HOLDREN et SPEYER (1987) 6.49 10°°
KIRKWOOD et NESBITT (1991) 1.63107¢

¢)- Evolution de l'indice de saturation des minéraux au cours de la macération

Pour suivre l'effet de 1'affinité chimigue sur les vitesses de dissolution des minéraux, 1'indice de
saturation des eaux des deux expérimentations a été calculé pour les différents minéraux en fonction
de I'avancement de 1'expérimentation.

En effet, 1'évolution de 1'indice de saturation des différents minéraux du granite (fig. 48) montre
que les minéraux sont plus proches de la saturation dans le cas de 1'eau de source i -200cm que dans
le cas de I'eau du lysimatre 2 -60 cm. Ceci explique la différence de vitesse de dissolution de 1'albite
dans les deux cas.

Les eaux de sources sont des le départ saturées par rapport au quartz, alors que les eaux du
lysimatre n'arrivent 3 saturation par rapport au quartz qu'a partir du 15*™ jour. Cette saturation du
quartz coincide avec la rupture de pente de Ia libération de silice observé au cours de la dissolution du
granite (fig. 45). L'orthose et 'albite ne présentent pas les mémes indices de saturation; ainsi, en fin
d'expérience, I'orthose est relativement plus proche de la saturation par rapport & l'albite qui reste
encore sous-saturée. La saturation de l'orthose est influencée par le potassium qui peut venir

i : i micas, essentiellement de la biotite. Cette dernitre est restée en

sous-saturation durant les deux expériences, il en va de méme pour I'apatite. Toutefois, par rapport &
I'eau de sol qui est maintenue sous-saturée vis 3 vis de la muscovite jusqu'au 61°™ jour, l'eau de
source est initialement sursaturée par rapport 2 la muscovite, par la suite entre le 3™ ot le 61°™ jour,
ces eaux sont maintenues légarement sous-saturées par rapport 2 la muscovite.
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Fig. 48- Evolution de I'indice de saturation de I'eau du lysimatre 2 -60 cm (cercles vides) et de
1'eau de source (cercles pleins). par rapport aux différents minéraux du granite du (HPT) au
cours de la macération. (Les constantes d'équilibre sont celles du modele KINDIS (Madé et

al., 1950).
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d)- Calcul de la vitesse de dissolution de | ‘albite sur le terrain

Dgs 2 présent, on peut affirmer que les vitesses de dissolution déterminées expérimentalement
sont souvent plus rapides que celles déterminées sur le terrain (SCHOOR, 1990, SVERDRUP, 1990;
BRANTLEY, 1992; BRANTLEY et al., 1993). Ceci pourrait étre di 2 la différence entre les conditions
— expérimentales au laboratoire et celles du terrain car les conditions physico-chimiques (température,
pCO2, taux de renouvellement de 1'eau, surface réactive, etc. ...) sont plus difficiles 2 contrdler dans
le milieu naturel. La vitesse de dissolution sur le terrain est déterminée 2 partir des calculs des
quantités de minéral détruit par unité de temps et par unité de surface. Ces paramdtres sont plus
délicats & caractériser sur le terrain.

Dans cette étude, on a suivi la dissolution de 1'albite dans le profil VS. Ce dernier a été choisi
suite aux résultats des études pétrographiques et pétrophysiques, et cela en raison du fait qu'il semble
étre le moins perturbé par i'altération hydrothermale et la cataclase tectonique (Cf. chapitre I et II).
On a retenu un 4ge de 10000 ans pour la formation de ce profil d'altération d'une épaisseur d'environ
3 m (Cf. chapitre IIT). Si la quantité d'albite est déterminée par différence entre les teneurs d'albite &
différentes profondeurs déterminées 2 partir des analyses chimiques de la terre fine, la surface
B réactante de ce minéral est beaucoup plus difficile 2 estimer.

En effet, la surface spécifique a été estimée par des calculs de surface géométrique 2 partir de la
composition granulométrique moyenne de chaque horizon, conformément au principe d¢ SWOBODA-
COLBERG et DREVER (1993). C'est ce que SVERDRUP (1990) exprime par le formule empirique
suivante :

] Sca]c. = 1_0% (8% arg. + 2'zt%)lim. +03% sab.)

Ol p est la densité de la terre fine et les %, %lim et %sab. correspondent respectivement aux

pourcentages des teneurs granulométriques d'argiles, limons et sables. La vitesse de dissolution
d'albite déterminée dans le profil VS est de .

| , v=3.2 10 mol.cm'zs'1

Cette vitesse est beaucoup plus faible que celle déterminée en se rapportant soit 2 la surface
géométrique soit 2 la surface déterminge par la BET (7t ab. 13).

Cette différence peut étre imputée a la méthode de calcul des surfaces des grains. En effet, les
compositions granulométriques sont déterminées apres destruction des agrégats. Le calcul des surfaces
a partir de ces compositions granulométriques surestime donc les surfaces réellement exposées aux
solutions altérantes. De plus, le fait de supposer que toutes ces surfaces sont vues par I'eau
d'altération, en postulant une saturation des profils d'altération (SwoBoDA-COLBERG €t DREVER,
1993), introduit encore des erreurs plus importantes dans 1'estimation des surfaces réactantes, Surtout
dans ce bassin versant od BIRON (1994) a déterminé des vitesses de circulation hydrodynamique trés
importantes.

Les erreurs de calculs faites sur les vitesses de dissolution expérimentales ou in sifu, sont du
méme ordre de grandeur que les erreurs faites sur le calculs des surfaces réelles réactantes. Ainsi,
dans cette étude, on se référant aux valeurs de vitesse de dissolution des albites citées dans la
littérature (Tab. 13), les erreurs faites sur la vitesse de dissolution expérimentale de 1'albite est de
~ lordre de ient de rugosité qui est ici voisin de 100. La vitesse de dissolution
- déterminée sur le terrain est encore plus faible d'environ 300 fois. Cette différence est amplifice par
1'augmentation de l'incertitude sur les calculs des surfaces réactantes sur le terrain. Les paramatres,
autres que les parametres physico-chimiques énumérés par BRANTLEY (1992), dont la température et
la chimie des solutions de sol, ne nous semblent pas jouer ici un rfle trés important dans cette
différence. 1l est évident que ces deux paramdires, peuvent influencer les vitesses de dissolution;
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néanmoins, sur le bassin versant du Strengbach compte tenu des conditions hydrodynamiques, du
temps de résidence (Cf. chapitre VI), le facteur déterminant est celui des surfaces réactantes.

Les différences entre les vitesses expérimentales et les vitesses sur le terrain n'auront
d'interprétations valables que lorsque I'on contrdlera les caractéristiques hydrogéochimiques au sein
des profils d'altération (WHITE et PETERESON, 1990; DREVER et SwoBoDA-COLBERG, 1991;
BRANTLEY, 1992; CASEY et al. 1993b; SWoBODA-COLBERG et DREVER, 1993; RICE et BRICKER, 1993;
VELRBEL 1993).

Actuellement, il est trés difficile de quantifier cette différence de vitesse entre Je laboratoire et le
terrain; toutes les études menées dans ce sens restent vraies pour chaque cas étudié car cette différence
est relative aux propriét€s du matériau et aux caractéristiques physico-chimiques de chaque milieu

naturel. La discussion présentée par BRANTLEY (1992) sur ce probleme est passée rapidement sur le

role des surfaces spécifiques en signalant que WHITE et PETERSON (1990) et Packs (1983) ont montré
que la surface géométrique est relativement faible par rapport  la surface de BET. Alors qu'en réalité
les surfaces réactives sont déterminantes dans les estimations des vitesses d'altérations.

C'est ainsi, qu'aujourd'hui la détermination des vitesses de dissolution sur le terrain 2 partir des
études de puits de dissolutions 2 la surface des minéraux (BRANTLEY et al., 1993) est un moyen qui

‘nous semble actuellement le plus proche de la réalité. Cette approche présente aussi des limites que

nous n'allons pas discuter ici.
D)- DISSOLUTION DES ARENES GRANITIQUES BRUTES

Les études de dissolution des granites broyés ont eu 1'avantage de nous donner le potentiel de
libération des éléments chimiques de la roche au contact d'une solution naturelle ou artificielle. En
revanche, elles peuvent introduire des artefacts qui perturbent les études des phénomenes de
dissolutions telle que 'introduction des surfaces fraiches, dues aux broyages mécaniques. Pour mieux

- se placer dans les conditions de terrain, dans I'expérience qui suit on a utilisé la terre fine brute (<

2mm) de l'ar®ne sans prétraitement ni extraction d'argiles. Cette approche est différente de celle
suivie par AFIFI et al. (1985) qui ont utilisé des fractions granulométriques bien définies, et qui ont
traité et lavé les échantillons avant la dissolution,

De ce fait, pour estimer le pouvoir de neutralisation des profils d'altération vis A vis des
solutions altérantes acides circulant dans le bassin du Strengbach, on a fait réagir la méme solution de
sol (-60 cm) que précédemment avec 1'ar2ne 2 des profondeurs de 1 et 2 m. Le protocole expérimental
est le méme que précédemment. Le rapport eau-roche a aussi été respecté; il est de 250ml/17.1g. Par
ailleurs, les surfaces spécifiques des différents minéraux restent ici difficiles 2 estimer du fait de la
présence des argiles. Afin d'éviter la prolifération des micro-organismes on a ajouté quelques pmoles
de mercure a I'eau du lysimetre. On a pu ainsi, comparer cette étude de dissolution de la terre fine
avec celle du granite broyé.

1)- RESULTATS

Les évolutions des concentrations des éléments chimiques des deux horizons d'arénes au cours
de la macération avec la solution de sol ont été superposées & celles du granite broyé (fig. 49). On
remarque que le pH des solutions ayant réagi avec les ar®nes n'a subi que quelques fluctuations tr2s
faibles (< 0.5 unité pH) et qu'il est resté a niveau constant durant la macération. Toutefois, des
réactions d'échanges telles que celles observées précédemment dans le cas de la macération du granite,

ont également €t€ observées lors des premiers contacts entre 1a solution de sol et ['argne granifique.

En effet, le sodium et le potassium présentent des augmentations brusques de concentrations
semblables 2 celles observées pour le granite broyé. La terre fine de 1'ar2ne profonde (-2m) échange
plus de potassium et de sodium que la terre fine de 1'ar®ne peu profonde (-1 m), et que le granite
broyé. En contre partie, le magnésium et le calcium ne présentent pas de libération rapide par échange
telle que celle observée pour le granite. Le magnésium est resté globalement constant au cours de la
macération. Le calcium par contre, a subi une légare fixation au début de la macération. Puis sa
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concentration est maintenue sensiblement constante pour diminuer 2 partir du 45™ jour, mais ceci est
moins spectaculaire que dans le cas du granite broyé (fig. 49). Les sulfates sont par contre libérés d2s
le premier contact entre la solution de sol et les argnes alors que dans le cas du granite broyé, la
concentration était restée constante, L'ar¢ne peu profonde libere plus de sulfates que 1'aréne profonde.
L'aluminium est également libéré dés le début de la macération de I'ar®ne peu profonde avec la
solution du sol, contrairement a la macération du granite broyé ol il était fixé. Par contre, dans le cas
de I'argne profonde (-2m) la libération de 1'aluminium reste tr2s faible. La concentration en nitrate n'a
pas bougé au cours de I'expérience.

Apres les premitres phases de contact eau/matidre, 1'évolution du potassium au cours de la
macération est globalement identique dans les trois cas de figure (ardne A 1m, A 2m et granite broyé).
Sa concentration a augmenté régulitrement jusqu'a la fin de I'expérience. Contrairement au granite
broyé, la concentration en sodium est stable jusqu'au 45°™ jour puis évolue dans le cas des deux
arenes. Toutefois, 1'artne peu profonde en libdre moins. Les concentrations en sulfates présentent une
légere augmentation entre le 20°™ et le 40°™ j Jour de macération, puis ils ont tendance a diminuer vers
la fin. La concentration de 1'aluminium est restée constante tout au long de la macération.

La libération de la silice a été plus importante au contact de 1'argne peu profonde par rapport 2
I'artne profonde, toutefois, les quantités de silice libérées n'atteignent pas celles libérées par le granite
{fig. 49). Les vitesses de libération ne semblent pas fondamentalement différentes dans les deux cas.
En revanche, I'allure de 1'évolution de la concentration de la silice tout le long de la macération differe
dans les cas de macération de 1'ar®ne. En effet, la libération de la silice par I'aréne profonde est
lingaire jusqu'a la fin de I'expérience. Cependant, dans le cas de 1'ar2ne peu profonde, la libération de
la silice est trds rapide durant les 15 premiers jours de macération, ensuite, la cinétique de libération
7 diminue tout en restant linéaire. Cette évolution en deux temps est aussi observée dans le cas du
' granite broy€, mais d‘une fagon moins marquée que ce qui est décrit pour 1'aréne peu profonde.

2)- DISCUSSION

La présence des argiles, dans le cas de la macération des arnes avec la solution du sol, rend
plus difficile I'interprétation des évolutions des éléments chimiques et plus particulizrement celles des
cations basiques. En effet, ces derniers, peuvent étre aussi contrlés par les phénomenes d'échanges
sur les argiles.

Néanmoins, l'augmentation de la silice dans la solution altérante est un bon indicateur de
I'altération de minéraux présents. L'ar®ne peu profonde présente une dynamique d'altération
légerement plus rapide que I'artne profonde, en particulier du 30*™ au 60°™ jour de macération.
Cette différence pourrait étre due a la variation de 1'état des surfaces réactantes des minéraux de ces
arenes. En effet, dans l'artne peu profonde (Im), si 1'on tient compte du fait que les stades
d'altération sont plus avancés, les minéraux du granite présentent des surfaces relativement plus
importantes que celles des minéraux de 1'aréne profonde moins évoluée,

Les variations de concentrations en sulfates, d2s le premier contact de ces ardnes avec les
solutions de sol, ne peuvent étre expliquées que par la déstabilisation de complexes alumino-sulfatés
car 'augmentation des concentrations d'aluminium dans les solutions altérantes est proportionnelle 2
la libération des sulfates. Ce fait est particulitrement bien illustré dans 1'aréne peu profonde (1m) (fig.
49).

Des le premier contact entre 1'eau du sol et les ar2nes, on a aussi observé des libérations
instantanées des cations basiques (Na, K). Ces libérations nous semblent étre dues aux échanges entre

—lerprﬁterrreﬁ:efcatmns basiques & la—surface des minéraux du granite. Ainsi, ces phénomenes
d'échange 2 la surface des minéraux ne sont pas uniquement caractéristiques des surfaces fraiches
créées par le broyage mécanique, Les minéraux des ar@nes pris 2 1'état brut sont capables, de cette
fagon de produire par échange 2 leurs surfaces, des quantités en potassium et en sodium équivalentes 2
celles produites par le granite broyé. Cependant, la libération du calcium et du magnésium par
échange 2 la surface des minéraux ne se produit que dans le cas de la macération des granites broyés,
Dans les arenes, le pdle calcique des plagioclases a totalement disparu lors de I'arénisation (Cf.
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Fig. 50- Evolution des caractéristiques du complexe d'échange de l'ardne au cours de la
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(diamants vides) au cours de la macération au contact de la solution de sol 2 -60 cm.
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! chapitre III). Ajoutons que la fraction d'apatite est ici tres faible et ne permet pas de fournir, par
| échange ou par altération, du calcium dans la solution altérante.

Afin de mieux comprendre les comportements géochimiques de ces €éléments au cours de la
macération de l'arzne granitique, ces interprétations sont complétées par le suivi du complexe
d'échange de la terre fine le long de la macération.

-

3)- MODIFICATION DU COMPLEXE D'ECHANGE AU COURS DE LA MACERATION

Dans I'intention de compléter les résultats précédents, on a suivi les modifications géochimiques
subies par le complexe d'échange au cours de la macération. Aprds filtration de 1'eau d'interaction
avec l'artne, celle-ci est mise & sécher dans 1'étuve & 60°C. Selon ce procédé, sur une prise de 5g,
bien homogénéisée, des deux ardnes & 1m et 2 2m de profondeur, on a effectué un échange au
chlorure d'ammonium. Remarquons que le protocole suivi est identique 2 celui qui était suivi pour
I'étude du complexe d'échanges des arénes au chapitre III.

L'évolution des taux de saturation, de 1'aluminium et des cations basiques échangeables pendant
l'expérience est reportée sur la figure 50. Au cours de la macération, le taux de saturation (S/T, défini
au chapitre HI) des deux arenes est trés voisin bien que les argnes proviennent de profondeurs -
différentes. Les variations ponctuelles du taux de saturation au cours de cette expérience peuvent étre
lides & I'hétérogénéité des échantillons malgré le cartage des argnes.

Les évolutions observées restent trés difficiles 2 interpréter, en tous cas difficiles 2 relier avec
I'évolution des éléments en solution lors de la macération (fig.49). En particulier, on peut attribuer Ies
brusques augmentations des concentrations de plusieurs éléments au début de la macération A une
modification significative du complexe d'échange de l'ar2ne. Les variations observées sur le complexe
d'échange de I'ar2ne & 1m et 2 2 m de profondeur semblent &tre plut6t dues 2 1'hétérogénéité de la
terre fine plutdt qu'a une réelle modification de sa teneur en éléments.

II)- ETUDE EXPERIMENTALE DE LA DISSOLUTION DE L'ARENE
GRANITIQUE EN MODE DE PERCOLATION

Toutes les expériences qui sont présentées ci-dessus ont été effectuées en mode de macération en
systtme ferme¢. Les eaux ne sont donc pas en mouvement par rapport aux phases solides. Ce type
d'expérience ne représente que 1'évolution des compositions chimiques d'eaux au contact du solide
sans renouvellements. Or, ceci ne refléte pas vraiment les conditions naturelles ol 1'eau réactante et
sans cesse renouvelée. Nous avons donc entrepris un nouveau type d'expérimentation faisant réagir
I'arzne granitique avec une solution qui est renouvelée en continu en milieu ouvert,

1)- PROTOCOLE EXPERIMENTAL

Un tube en plexiglas a été rempli de terre fine issue de la m&éme ar2ne granitique prélevée a -2m.
On a appliqué a ce tube un flux, du haut vers le bas, d'une solution de sol récupérée 2 -60 cm. Le flux
de cette solution est maintenu par une pompe péristatique.

Si ce type d'expériences se rapproche des conditions naturelles de percolation, il reste cependant
difficile & extrapoler aux conditions rencontrées dans la nature. En effet, d'une part, les remplissages
de la colonne entrafnent une perturbation des structures de porosité originelles des ar2nes, et de ce fait
les circulations hydrodynamiques sont également différentes. S'ajoutant A ceci, la pression partielle de
gaz carbonique, la température, et le temps de résidence different entre le laboratoire et le terrain.

Dans cette expérience, on a simulé l'effet d'une pluie tr2s intense qui provoque une
augmentation des flux d'eau du sol vers 1'argne, qui diminue au fur et 3 mesure dans le temps. Sur le
plan pratique, ce schéma évolutif se traduit par le passage d'un flux important vers un flux de plus en
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plus faible. On a donc diminué le flux progressivement de 1.15 ml/min au départ de 1'expérience a2 0.2
ml/min au 4°™ jour. Suite 2 cela, on a appliqué un flux de 0.18 ml/min jusqu'au 8%™ jour, et enfin un
flux de 0.1 mi/min jusqu'i la fin de 1'expérience que 1'on a stoppée au 18™ jour.
: 2)- RESULTATS-DISCUSSION

L'application d'un flux trés important (1.5 ml/min) de solution du sol sur la colonne d'argne en
début d'expérimentation a entrainé une fixation presque totale de 1'aluminium de la solution et une
libération de quantités importantes de silice, de sodium, de potassium, de chlorure, et dans une
moindre proportion, de sulfate (fig. 57). Effectivement, le calcium et le magnésium de la solution sont
légerement fixés dans la colonne de terre fine, Par ailleurs, ces changements sont accompagnés d'une
trés légeére augmentation du pH.

Par ia suite, la diminution du flux percolant entraine une diminution progressive de la
concentration en silice et en potassium dans les solutions de percolation résultantes (fig. 51). Puis, la
concentration du potassium tend vers la concentration de la solution initiale alors que celle de la silice
reste relativement élevée, en fin d'expérience. Par contre, la décroissance des concentrations en
chlorure et en sodium est tres rapide, et se fait au bout d'un jour de percolation. Ensuite, il y a une
stabilisation 2 des concentrations voisines de celle de la solution initiale, de sorte que le magnésium ne
subit pas de modifications importantes. En revanche, on note que le calcium augmente régulidrement
au cours de la percolation, et donc avec les flux d'eau les plus faibles. L'aluminium de son ¢bté, se
maintient & un niveau de concentration trés bas par rapport 2 sa concentration dans la solution initiale,
_ restant insensible aux changements de débits.

On constate donc qu'il y a trois types de comportement des éléments chimiques au cours de la
percolation, correspondant 3 des débits variables d'une solution de sol dans 1'argne. Ces
comportements sont dus aux propriétés d'échanges des argnes. Ainsi on distingue ;

- les éléments insensibles au passage de la solution et aux variations du débit: le magnésium et le
mangandse (la figure d'évolution du manganese n'est pas montrée ici) ;

- les éléments qui ne sont évacués qu'a 1'occasion de forts débits : les chlorures, le sodium et les
sulfates ;

- les éléments qui sont évacués proportionnellement au débit : le potassium et la silice ;

- I'é1ément qui est inversement proportionnel au débit : le calcium.

- et enfin, I'élément retenu dans 1'argne quelque soit le débit : I'aluminium.

Cette expérience en mode de percolation montre la difficulté de la reconstitution des processus
d'altération in siru. En particulier, il est tr2s difficile de gérer le couplage des processus d'altération et
les circulations d'eaux dans les colonnes d'altération. D'une part, la superposition des phénomenes
d'échange et les processus de dissolution rend plus difficile 1'interprétation des signatures
géochimiques. D'autre part, la notion de temps de résidence des solutions, en faisant la part entre les
eaux mobiles et les eaux immobiles dans la colonne d'argne, est difficile & estimer.

III)- CONCLUSION

Les études expérimentales de I'altération du granite du Brézouard & Aubure et de son aréne ont
—permis de mettre en €vidence |'effet du pH des solutions sur Ies processus d'altération. Emeffet, fes——
réactions d'échanges entre protons et cations basiques sont observées des les premiers contacts eau-
roche. Ces réactions d'échanges se produisent 2 la fois sur des surfaces fraiches aprés broyage et sur
« des surfaces non perturbées prises directement dans les profils d'altération. Nous avons observé que,
lorsque 1'aluminium est présent dans les solutions, les échanges de surface se produisent entre
aluminium et cations basiques. Dans ce dernier cas, les échanges s'effectuent & des pH constants.
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La réversibilité de ces réactions d'échange est possible, elle est dépendante 2 la fois des
propriétés des cations basiques, et des sites d'échanges. Le calcium et le magnésium sont refixés a
100%, quelque soit la solution altérante. Par contre, le potassium est toujours maintenu en solution, il
est indépendant des changements chimigues des solutions. En revanche, la refixation du sodium est
généralement partielle. La présence de 1'aluminium aprés échanges 2 la surface des minéraux bloque
gssentiellement le refixation du sodium.

La libération de la silice est peu dépendante du pH de solution; elle est légérement augmentée
dans le cas de 1'eau acide.

La dissolution expérimentale du granite et de son ar2ne du bassin du Strengbach montre qu'ils
sont une source potentielle de silice, de sodium et de potassium pour les eaux de surface, alors que le
magnésium et le calcium ne sont libérés qu'en tres faibles quantités. L'altération hydrothermale a eu
pour effet de réduire la réserve en calcium et en sodium par altération des plagioclases.

De son cBté, 1'ardne granitique, est aussi une source de silice, de sodium, et de potassium. En
revanche, les réserves en calcium sont nulles. De plus, les dynamiques d'altération des ar®nes, peu
profondes, sont relativement plus rapides que celles déterminées sur les ar?nes profondes. La
différence est essentiellement due a 'augmentation des surfaces spécifiques des minéraux en relation
avec leur stade d'altération plus avancé. Les blocs de granite peu ou non hydrothermalisés controlent
la géochimie des eaux de surfaces, le calcium d'origine lithique provient essentiellement du lessivage
des blocs de granites. Les échanges cationiques dans la terre fine controlent essentiellement
I'aluminium,

Dans le granite et son aréne par contre, les plagioclases et les biotites sont les minéraux
principaux qui contrblent la composition chimique des eaux de surface dans le bassin versant du
Strengbach. Ils constituent les sources essentielles de silice, de potassium, de sodium et & un degré
moindre de magnésium et du calcium.

Enfin, les vitesses de dissolution expérimentales des plagioclases estimées ici par celle de
I'albite, déterminées en systéme fermé, montrent que I'effet de 'affinité chimique et la fixation de
I'aluminium 2 la surface de l'albite sur ces vitesses est trés faible. Notons que la vitesse varie d'un
facteur de 1.5.

En contre partie, ces vitesses de dissolution sont surtout affectées par les variations des surfaces
réactives. Ainsi, dans notre cas, les vitesses de dissolution de 1'albite rapportées aux surfaces
calculées, dépassent celles rapportées aux surfaces de BET. D'aprés ces résultats, 'écart enregistré
entre la vitesse de dissolution expérimentale et celle déterminée sur le terrain est essentiellement due
aux erreurs d'estimation de la surface réactive. La vitesse de dissolution de 'albite est ici 300 fois
plus faible que la vitesse donnée dans la littérature.

La différence de vitesse entre le laboratoire ou le terrain, ou entre différents laboratoires, est
essenticllement due aux différences de détermination des surfaces. En effet, il ne s'agit pas seulement
de comparer les vitesses rapportées 2 une surface déterminée par la BET, mais plutdt de se référer aux
différents types de surfaces développées par divers pores du matériel : une partie de la microporosité
investie par 1'azote dans le cas des mesures 2 la BET, semble surestimer la surface réellement
réactive. Si ANBEEK (1992a) a montré que la vitesse rapportée 4 la surface mesurée par BET ne varie
pas au cours de la dissolution des minéraux. En effet, dans notre expérimentation, le suivi des
surfaces externes par la méthode de Jura () (non effectuée jusqu'ici) permettra d'éclaircir la relation
entre la cinétique de dissolution et la surface externe des solides.
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CHAPITRE V

ETUDE GEOCHIMIQUE DES PROCESSUS
D'ALTERATION : UTILISATION DES ISOTOPES DU
STRONTIUM COUPLE OU NON AU MODELE KINDIS

INTRODUCTION

La détermination directe de la quantité d'éléments chimiques libérés le long des profils
d'altération est une tiche trés difficile. En effet, une estimation des réserves en éléments chimiques
peut étre obtenue par des essais expérimentaux de dissolution au laboratoire (Chapitre précédent).
Toutefois, I'extrapolation directe de ces résultats expérimentaux aux études d'altération sur le terrain
est rendue tres délicate par le fait que dans le milieu naturel, les éléments chimiques (et en particulier
les cations basiques) sont contrdlés par des processus autres que 1'altération (VELBEL, 1986; WHITE et

- PETERSON, 1990; BRANTLEY, 1992; DREVER ET ZOBRIST, 1992; BRANTLEY et al., 1993). De fait, les

échanges cationiques, les prélevements par la biomasse et les précipitations des phases secondaires
sont les principaux processus qui contrélent les évolutions géochimiques des différents éléments
chimiques le long des profils d'altération.

Dans de telles conditions, pour faire la part de ces différents processus et de leurs effets sur les
propriétés géochimiques des eaux de surface, la seule utilisation des éléments majeurs n'est pas
suffisante du fait de leur implication souvent complexe dans ces processus. On a donc considéré un
¢lément trace, le strontium (Sr), dans le but de mieux cerner les mécanismes d'altération. Dans cette
¢tude, on a ainsi utilisé les isotopes du strontium pour quantifier 1'altération du granite dans le bassin
versant du Strengbach. D'autre part, une modélisation géochimique de cette altération a été réalisée en
utilisant le Sr a l'aide du modele KINDIS (MADE et al., 1990; FrITz et al., 1992; RicHARD, 1993;
MADE et al., 1994).

L'utilisation du strontium comme élément permettant d'étudier les processus d'altération
météorique, a fait 1'objet de nombreuses études surtout 2 partir de la fin des années 80 (DascH, 1969;
Brass, 1975; ABERG et al., 1989; JAcks et ABERG, 1989; ABERG et al., 1990; NORTSU et al., 1991;
WICKMAN et JACKs, 1991; WHITE et al., 1992; MILLER et al., 1993; BLUM et al., 1994; ABERG,
1995; BLuM et EREL, 1995). Contrairement aux isotopes stables des éléments 1égers CH, PC et *0),
les isotopes du strontium ne subissent pas de fractionnement lors des prélévements par la biomasse ou
bien lors des précipitations de phases secondaires (BLUM et al., 1994). Les compositions isotopiques
des solutions de surface dans les différents compartiments du bassin reflétent des mélanges entre les
différentes sources de strontium, Le calcul des proportions de mélange entre ces différentes sources de
strontium est d'autant plus précis et significatif que les compositions isotopiques des différentes
sources sont distinctes (GRAUSTEIN, 1989).

%Exuaisamdﬂa,similirudeﬂuompo::temem%éochimiqueﬁ,wstmmiumfet41u4:alcium7(jEuASJet

al. 1982; Jacks et al., 1989; ABERG et al., 1990), le cycle du calcium peut étre abordé par analogie 3
celui du strontium.
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I- MODELISATION CINETIQUE DE L'ALTERATION DU GRANITE DU
BREZOUARD

A)- PRINCIPE DE LA MODELISATION DES INTERACTIONS EAU-ROCHE

Les transformations géochimiques lides 2 1'altération dans les syst®mes naturels peuvent étre
analysées de fagon quantitative & 1'aide des modeles géochimiques simulant les transferts de masse par
lesquels se font ces transformations (HELGESON et al, 1970; Fritz, 1975; 1981). De tels modeles
développés A I'origine sur une base purement thermodynamique, permettent de prévoir 1'évolution
vers 1'équilibre thermodynamique des syst2mes eau-roche se trouvant, a un instant donné, loin d'un
état d'équilibre global. Grace 2 leur évolution récente, ces modeles permettent de tenir compte
actuellement de la cinétique de dissolution et de précipitation des minéraux lors de leur interaction
avec les eaux naturelles pour déerire les processus d'altération et leurs quantification, en fonction du
temps (HELGESON et MURPHY, 1983; MADE et al., 1990; 1994). Développé dans ce sens, le modtle
utilisé dans le cadre de cette étude est le modele KINDIS (MADE et al., 1990; 1994). Ce modzle a été
modifié par RICHARD {1993) afin de simuler le comportement des isotopes du strontium au cours des
réactions géochimiques (FRITZ et al., 1992; PRoBST et al., 1992b). Le détail des équations
thermodynamiques et cinétiques est développé dans RICHARD (1993). On donnera ici seulement
1'équation de la vitesse de dissolution des minéraux considérée dans le modzle KINDIS :

)

er f)

ai
vd, mrj = L] (kg X Smri)a; )(1‘
dt Kmrj

oll dn,,/dt est la variation du nombre de moles du minéral réactant j dans l'intervalle de temps dt,

K, mg est la constante de vitesse de dissolution caractéristique du minéral, S, est la surface de contact
entre le minéral et la solution réactante; a"; est, selon le pH de la solutlon I'activité de 1'ion H™ ou
celle de 1'ion OH, la valeur de 1'exposant n (déterminée expérimentalement) étant comprise entre 0 et
1, enfin (Q,.;/K,.) correspond au degré de saturation de la solution vis-2-vis du minéral mrj.

B)- INTRODUCTION DES ISOTOPES DU STRONTIUM DANS LE MODELE
KINDIS

La composition isotopique du strontium dans les eaux et les phases secondaires, est utilisée dans
de nombreux travaux afin de mettre en évidence les processus géochimiques liés aux interactions eau-
roche. A ce propos, ce traceur géochimique a ¢té utilisé dans le cadre d'études des systzmes
hydrothermaux (STETTLER et ALLEGRE, 1978; FRITZ et al., 1982; GORZAWSKI et al., 1989), des
milieux diagénétiques (CHAUDHURI et al. 1987; 1992; LAND et FICHER, 1987; McNuTT et al., 1987;
NAKANO et al., 1989), des interactions A basse température entre fluides salins et roches cristallines
(FRITZ et al., 1987; CLAUER et al., 1989; Liet al., 1989; FRANKLYN et al., 1991; FRrITZ et al., 1992),
et enfin des altérations météoriques (CLAUER et TARDY, 1971; COLLERSON et al., 1988; ABERG et al.,
1989, PROBST et al. 1992b, WHITE et al., 1992; MILLER et al., 1993; BAIN et BACON, 1994; BLUM et
al. 1994; ABeRrG, 1995; BLUM et EREL, 1995).

Au moment de leur cristallisation, les différents minéraux d'une roche acquitrent des

compositions isotopiques initiales identiques 2 celles du magma originel. Cependant, I'incorporation

du rubidium et du strontium dans chaque minéral varie en fonction de ses propriétés
cristallographiques. Le rubidium est constitué de deux isotopes le ¥Rb et le *Rb; seul le *'Rb conduit
a 1a formation du ¥'Sr suivant Ia réaction de désintégration suivante :

8T Rb—87Sr+ f +v+Q
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1)- EVOLUTION DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE DU St AU COURS DE LA DISSOLUTION
EXPERIMENTALE DU GRANITE

Le protocole expérimental et I'évolution géochimique des éléments majeurs ont été donnés au
chapitre IV. Les évolutions du rapport isotopique et de la teneur en strontium au cours de la
macération du granite sont représentées sur la figure 52,

Au cours du premier jour de contact eau-roche, le rapport isotopique *’Sr/*®Sr a subi une
augmentation brusque de 0.71954 (valeur de 1'eau de sol initiale) 2 0.73389. Ensuite, le rapport est
resté constant jusqu'au quinzime jour de macération {fig. 52a). La teneur en strontium a également
augmenté brutalement ds les premiers contacts entre le granite et 1a solution du sol (fig. 52b). Entre
le premier et le dixidme jour de contact, contrairement aux rapports isotopiques, la teneur en
strontium a augmenté régulitrement dans la solution altérante. Aprds quinze jours de macération, le
rapport isotopique *’Sr/*°Sr a augmenté régulitrement jusqu'a la fin de notre expérience (81 jours),
alors que la teneur en strontium dans la solution décroit pour atteindre en fin d'expérience une
concentration inférieure 2 celle de la solution de départ.
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Fig. 52- Evolution du rapport isotopique et de la teneur en strontium au cours de la macération du granite
(HPT) dans l'eau de sol a -60 ¢m.

Remarquons que cette évolution de la teneur en strontium, au cours de la macération, est
parfaitement identique & celle du calcium (Cf, chapitre IV).

Comme dans le cas du calcium, la diminution de la concentration en strontium est ici aussi due
aux phénomenes d'échanges entre des protons de la solution initiale et des cations basiques des
réseaux cristalling des minéraux primaires (chapitre IV). L'évolution du rapport isotopique *’Sr/**Sr
au cours de la dissolution du granite, montre que d2s les premiers stades de dissolution, les échanges 2
la surface des plagioclases font évoluer la composition isotopique de la solution vers une valeur

proche de la leur. Progressivement, cet échange est relayé par une dissolution de ces plagioclases, qui
contrblent le rapport isotopique entre le premier et le quinzidme jour. On observe alors que la
déstabilisation des biotites, relativement plus altérables que les orthoses (ACKER et BRICKER, 1992;
BLUM et al., 1994) provoque une augmentation relativement importante du rapport isotopique du Sr
vers la fin de la macération.
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ol B~ représente une particule béta, v est un antineutrino et Q est I'énergie libérée au cours de la
désintégration. Progressivement, cette réaction de désintégration conduit au cours du temps & une
différentiation des rapport *'Sr/*Sr des différents minéraux d'une méme roche. Les minéraux ayant
incorporé beaucoup de rubidium et peu de strontium lors de la cristallisation, en dehors des
transformations hydrothermales ou métamorphiques, sont généralement caractérisés par des rapports
7Sr/*Sr plus élevés,

En outre, au cours des interactions eau-roche, chaque minéral libdre en solution des quantités
variables d'isotopes du strontium ( *® Sr, *’Sr et **Sr) qui dépendent :

- de sa composition isotopique en strontium ;

- de sa teneur en strontium ;

- de sa vitesse de dissolution;

- de son abondance dans la roche.

Si les isotopes du strontium sont reconnus comme étant de bons indicateurs des interactions eau-
roche, la conjugaison des quatre facteurs cités ci-dessus rend difficile l'utilisation des compositions
isotopiques du strontium des eaux naturelles pour quantifier de telles interactions.

Afin de tenir compte de 1'ensemble de ces parametres, au cours de I'interaction eau-roche, pour
expliquer la composition isotopique en strontium des eaux de surface, des modifications ont été
apportées au modele géochimique KINDIS (Fritz et al., 1992, RicHARD, 1993). De nouvelles
équations ont de ce fait été introduites dans le modele en tenant compte pour chaque minéral des
caractéristiques évoquées ci-dessus. On peut ainsi, simuler le comportement géochimique des isotopes
de strontium lors de la dissolution des minéraux réactants, et la précipitation des minéraux
secondaires.

Dans ce modele, une premitre hypothése stipule que la libération des isotopes de strontium
s'effectue de facon stoechiométrique conformément aux études de NESBITT et al. (1980) et PAUWELS
et al. (1989). Une deuxizme hypothése implique que 1'incorporation des isotopes du strontium dans les
phases secondaires, telles que les carbonates et les argiles correspond 2 la formation de solutions
solides avec les poles des phases pures de strontium (ex CaCO; - SrCO,).

C)- SIMULATION DU COMPORTEMENT DES ISOTOPES DU STRONTIUM AU
COURS DE LA DISSOLUTION EXPERIMENTALE DU GRANITE DU
BREZOUARD PAR LE MODELE KINDIS COUPLE AU Sr

Pour étudier les premi2res phases d'altération du granite lors des premiers contacts eau-roche
qui ne sont pas contrdlées sur le bassin, nous avons entrepris une étude expérimentale en laboratoire,
Cela nous permettra de confronter les résultats obtenus par la modélisation & ceux obtenus par I'étude
expérimentale et de micux comprendre la simulation du comportement des isotopes du strontium dans
'expérimentation et par la suite a I'échelle du bassin versant.

- Dans le cas de 1'expérimentation, contrairement aux milieux naturels, les parametres physico-
chimiques de I'altération peuvent é&tre relativement bien contrdlés. L'observation des évolutions
géochimiques qui s'operent au cours de 1'expérimentation est actuellement le moyen le plus efficace
pour valider les hypoth2ses et les approximations faites dans les modeles.

Néanmoins, des différences parfois importantes entre les résultats expérimentaux et ceux
obtenus en milieu naturel peuvent étre observées et restent difficiles 2 interpréter (Paces, 1986;
VELBEL, 1985, SCHNOOR, 1990; SwoBoDA-COLBERG €t DREVER, 1992; BARNES, 1993; BRANTLEY et

———al;1993;-WiLLiaMs-etal.; 1993).

L'objectif principal de la modélisation est de pouvoir prédire les évolutions dans le milieu
naturel 2 court et  long terme. Avant méme de modéliser le comportement géochimique des isotopes
du Sr a I'échelle du bassin versant, on a cherché a confronter le modele KINDIS couplé au Sr a une
étude expérimentale ol 1'on a essayé de contrdler le mieux possible les paramdtres physico-chimiques
au cours de I'interaction eau-roche.
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Par ailleurs, la biotite ayant une signature isotopique en strontium trés élevée, améne le rapport
isotopique des solutions de macération vers des valeurs relativement €levées. Au cours de la
macération, 1'augmentation de la déstabilisation de la biotite est confirmée par la formation d'argiles
gonflantes qui proviennent de sa transformation a partir du 15" jour de macération (Chapitre IV). La
détection de la présence de ces argiles en quantité significative coincide avec 1'augmentation du
rapport isotopique et aussi avec la diminution brutale de la concentration en strontium dans la solution.
Toutefois, 1'incorporation du strontium dans les minéraux gonflants formés nous semble peu probable.
En effet, la réversibilité d'échange du calcium a été mise en évidence dans une expérience précédente
de macération, sans formation de minéraux argileux (Chapitre IV). Du fait de I'analogie géochimique
entre le calcium et le strontium, on peut penser qu'il en va de méme pour le strontium.

A ce sujet, au cours d'une macération des plagioclases a 180 °C, PAUWELS et al. (1989) ont
observé une évolution identique 2 celle rencontrée dans notre expérience. Certes, la diminution de
concentration en strontium dans leur étude a principalement ét€ imputée 2 la précipitation de la calcite
secondaire et de la montmorillonite observées au STEM. Toutefois, dans notre cas, 3 Ia température
considérée (20°C), et compte tenu des concentrations de calcium libérées, on peut penser que le
strontium et le calcium sont essentiellement repris suite aux processus d'échange. Dans 1'expérience
effectuée par PAUWELS et al, (1989), aprés 81 jours de macération, ces auteurs constatent une
réaugmentation de la concentration en strontium et en calcium dans la solution d'altération. Sur la base
d'une autre expérimentation, nous nous sommes arrétés a 81 jours de macération sans observer
d'augmentation de la concentration semblable a celle observée par PAUWELS et al. (1989). Le choix de
notre temps d'expérimentation est discuté dans le chapitre IV.

2)- SIMULATION DE LA DISSOLUTION CINETIQUE DU GRANITE BROYE
a) Compositions isotopiques des minéraux primaires du granite

A l'exception du quartz, tous les autres minéraux du granite contiennent du strontium.
Cependant, le dosage de la teneur en strontium et la composition isotopique 7Sr et ¥Sr de chaque
minéral nécessite la séparation de chacune des phases minérales. Les séparations ont été effectuées sur
une fraction de granite broyé dont les particules ont un diametre compris entre 100 et 200pm, 2 1'aide
d'un séparateur magnétique (FRANTZ) et grice 2 la liqueur dense. Le passage du granite broyé dans
un champ magnétique faible a permis la partition des minéraux diamagnétiques (le quartz, 1'orthose et
plagioclase) ainsi que celle des minéraux paramagnétiques, dont la biotite et la muscovite, Le partage
entre la muscovite et la biotite est obtenu par un deuxi®me passage de cette fraction dans un champ
magnétique plus élevé. Au cours de ce développement, la séparation des phases minérales de la
fraction diamagnétique a été effectuée a 1'aide de la liqueur dense. Ainsi, compte tenu des densités {d)
trés voisines des plagioclases (2.61) et du quartz (2.64), et & degré moindre de 1'orthose (2.55), on a
essayé de séparer les plagioclases et le quartz d'une part, et 1'orthose d'autre part. Pour cela, on a
préparé une colonne de liqueur d'une densité de 2.6. Le passage de la fraction diamagnétique dans la
liqueur a permis la séparation d'une fraction de densité nettement supérieure 4 2.6, d'une fraction de
densité bien inférieure 4 2.6 et d'une fraction de densité voisine de 2.6. L'identification par diffraction
RX a montré que la fraction la plus dense (d>2.6) était constituée de quartz et de plagioclases, que la
fraction 1égdre (d <2.6) contenait de 1'orthose et des plagioclases et enfin que la fraction de densité
égale 2 2.6 correspondait & un mélange de plagioclases, de quartz et d'orthoses. En fin de compte, on
s'est apergu que la séparation des orthoses d'avec les plagioclases restait trés difficilement saisissable

sous la loupe binoculaire car ces derniers présentent tous la méme couleur. Par précaution, omadece

fait écarté les méthodes de coloration des feldspaths car elles peuvent introduire des contaminations
dans les échantillons. De plus, on a prélevé I'orthose sur les phénocristaux du granite, éléments que
I'on a broyés et purifiés des inclusions sous la loupe binoculaire, Pour finir, les plagioclases ont aussi
été séparés du quartz sous la loupe. Chacune des fractions obtenues a ensuite été contrflée par
diffraction aux RX et par analyse au MEB.
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Les mesures des compositions isotopiques du Sr ont &té effectudes au laboratoire de géochimie
isotopique au Centre de Géochimie de la Surface 3 Strasbourg; les rapports isotopiques et les teneurs
en Sr des minéraux séparés du granite HPT sont reportées dans le tableau 14.

Ces compositions isotopiques montrent clairement que 1'albite présente un rapport relativement
€levé par rapport 2 ceux habituellement rapportés dans la littérature (McNUTT et al. 1987a, L1 et al.,
1989; BLUM et al., 1994). En réalité, cette valeur élevée est due au caractire sodique du magma
originel qui possede des teneurs trés faibles en calcium et par conséquent en **Sr. Précisons que, le
dosage du strontium de la biotite a posé quelques problémes car les biotites sont partiellement
transformées en chlorites, et ainsi la présence des oxydes de fer et de titane peut géner I'atteinte de la
précision voulue. La signature isotopique de l'apatite a été déduite de I'isochrone du granite du
Brézouard établie par BONHOMME (1965) (voir plus loin). La teneur en strontium de 'apatite est
choisie arbitrairement égale 2 celle déterminée par BLUM et al. (1994) pour une granodiorite de

Californie.

Tableau 14- Compositions isotopiques des minéraux du granite du Brézouard.

Teneur (ppm) *'Sr/*°Sr *'Rb/°Sr
Orthoses 102.73 0.782738+5 22.42
Albites 45.58 0.742029+5 7.78
Muscovites 4.44 7.496365+7 -
Biotites 7 5.4 -
Apatite 500 0.709 -

b)- Détermination des surfaces réactives

Rappelons que 1'importance des surfaces spécifiques dans le suivi des processus d'altération est
discutée dans le chapitre IV. En effet, dans la modé¢lisation géochimique de 1'altération météorique du
granite du Brézouard, la difficulté de déterminer la surface réactive réelle du granite en raison de Ia
présence d'une microporosité bien développée (fig. 53), nous a poussé 2 utiliser dans un premier
temps la surface externe (sans tenir compte de Ia microporosité) des minéraux comme surface

réactive.

Fig. 53- Diagramme ¢ de BOER de
ladsorption de I'azote sur le
granite broyé (HPT).

Volume adsorbé {cm’/q)

S.mc = O?5m2/g (5<d<203)
Smacr = 057m2/g (d >205)

1 2 3 ; 5 6
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La surface de chaque minéral a été calculée proportionnellement 2 sa teneur volumique dans le
granite. La prise en compte de la surface microporeuse de chaque minéral est trés difficile car d'une
part, la surface spécifique est déterminée sur un mélange de grains & structures de microporosité
différentes, et d'autre part, on ne sait pas jusqu'a quel diametre la surface microporeuse intervient
! dans les phénomznes de dissolution. Il sera utile de savoir que les surfaces macroporeuses et
] microporeuses sont déterminées par le méthode dite #-plot (fig. 53).

En tenant compte de la masse du granite utilisé dans la dissolution expérimentale (17.1 g), on
peut déduire la spéciation des surfaces spécifiques 2 partir de la figure 53. Ces valeurs de surface sont
données dans le tableau 15.

Tableau 15- Surface spécifique (m”) déterminée par BET et z-plot
pour 17.1¢g de granite broyé

Sper 20

Sl—plal' 21.7
S mier 12.8
S e 9.74

Les modélisations géochimiques de la dissolution du granite broyé sont effectuées en respectant
les mémes conditions que celles utilisées dans les expérimentations, Les constantes de vitesses de
dissolution et les surfaces spécifiques utilisées dans la modélisation sont données dans le tableau 16.
Les surfaces spécifiques ont été calculées a partir des surfaces externes. Les constantes de vitesse sont
_ issues de la littérature. Dans le cas de la biotite, on a retenu deux vitesses de dissolution : celle de
: ACKER et BRICKER (1992) et celle de VELBEL (1985). Etant donné les écarts trds importants entre ces
deux valeurs de vitesses, on a comparé ces deux vitesses 2 celles données dans le cas de nos essais.

Tableau 16- Constantes des vitesses de dissolution et surfaces spécifiques
des minéraux utilisés dans la modélisation géochimique

; Minéral vitesse (mole/m?.an) Surface externe (m?)
quartz 1053 3.15
orthose 0% @ 2.14
plagtoclase 10t @ 3.21
muscovite 10763 @ 0.29
biotite 1074 8. 1033 @ 0.58
apatite 104 © 0.04

™ MurpHY et HELGESON (1989); © HELGESON et al. (1984); ® KNAUSS et WOLERY (1989); @
VELBEL (1985); ® Acker et BRICKER (1992); © HuLL et HuLL (1987).

| c)- Résultats de la simulation de la dissolution du granite broyée

Au cours des simulations de la dissolution du granite HPT par I'eau du sol (-60cm), dont la
composition chimique est donnée dans 1'annexe 12, 2 1'aide du mod2le KINDIS, on a testé 2 la fois
I'influence de la vitesse de dissolution de la biotite et 1'effet de la prise en compte de la formation
d'argiles sur les évolutions géochimiques des solutions. Tout au long des procédés de dissolution, la
Wmmmnmmrﬁmm%eﬂuﬂu%mﬁﬁmmedesi
minéraux argileux gonflants au cours de la macération du granite (se référer au chapitre IV), on a
autorisé dans la modélisation la précipitation d'une smectite magnésienne.
Dans une premigre simulation, on a de ce fait utilisé la constante de dissolution de la biotite de
VELBEL (1985). Le rapport isotopique du Sr simulé en solution reste alors relativement faible : il
n'atteint méme pas le rapport isotopique des plagioclases (fig. 54). En revanche, les concentrations en
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Fig. 54- Comparaison de I'évolution du rapport isotopique 875r/*68r, du sodium, de la silice, et du calcium
au cour dé la macération (cercles pleins) et de la simulation cinétique utilisant la constante de
vitesse de la dissolution de la biotite de VELBEL (1985) (traits continus); avec (a) et (b):
respectivement des simulations avec et sans formation d'argile.
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silice et en sodium simulées atteignent des valeurs relativement plus élevées que celles mesurées lors
de la macération du granite. Les quantités de calcium libérées lors de la simulation augmentent de
fagon régulitre mais restent faibles. De plus, les concentrations en sodium et le rapport isotopique
¥7Sr/*°Sr augmentent lors de la précipitation de la smectite.

Par ailleurs, ces décalages observés entre la modélisation géochimique et 1'expérimentation de la
dissolution du granite par une solution acide sont dus a la présence de phénomenes d'échanges entre
les cations et les protons au cours de la macération (Chapitre IV). L'influence des processus
d'échanges est maximale dans le cas du calcium, car la réversibilité des réactions d'échanges a la
surface des plagioclases entraine une baisse trés importante de la concentration en calcium vers la fin
de la macération. Les résultats de la modélisation géochimique de la dissolution du granite confirment
que la réserve en calcium dans le granite reste tr2s limitée; cette réserve est totalement extraite par
échange, et cela ds les premiers contacts—entre 1'eau et le granite. Méme si la réversibilit€ d'échange
est moins importante dans le cas du sodium, ce dernier présente tout de méme une évolution différente
de celle de 1'expérimentation surtout dans les premiers stades d'altération.

On a donc constaté, en comparant expérimentation et modélisation, que la constante de vitesse
de dissolution de la biotite déterminée par VELBEL (1985) est faible. BLUM et al. (1994) avaient aussi
constaté cette sous-estimation de la vitesse de dissolution de Ia biotite par VELBEL (1985).

Dans une deuxidme simulation, on a utilisé 1a constante de vitesse de dissolution de la biotite
déterminée expérimentalement par ACKER et BRICKER (1992). Outre 1a comparaison entre les résultats
de la simulation et les résultats expérimentaux (fig. 55) qui montrent ici les mémes évolutions de la
concentration en silice et en calcium rencontrées au cours de la premitre simulation. Une légére
amélioration de 1'évolution du sodium peut étre observée dans le cas de cette simulation, surtout dans
le cas oli on ne précipite pas de smectite (fig. 555).

Effectivement, le rapport isotopique ®’Sr/*®Sr atteint dans cette simulation est relativement plus
élevé que celui de la simulation précédente ; il dépasse largement les rapports isotopiques obtenus au
cours de l'expérience de macération du granite. La vitesse de dissolution de la biotite déterminée par
ACKER et BRICKER (1992) est ainsi relativement rapide par rapport & notre expérimentation.
Conformément 2 ces résultats, cette vitesse de dissolution de la biotite joue un rdle essentiel sur le
rapport isotopique *’Sr/*°Sr.

ACKER et BRICKER (1992) et BLUM et al. (1994) ont montré que la différence entre les valeurs
des vitesses de dissolution de la biotite est due aux méthodes employées pour la mesure de cette
vitesse. Le calcul de la vitesse de dissolution de 1a biotite basé sur le suivi des éléments interfoliaires
se révele trés différent de celui basé sur la libération des éléments octaédriques. Dans notre cas
d'étude, on n'a pas pu directement calculer la vitesse de dissolution de la biotite du fait de la présence
d'autres micas et de ['orthose qui perturbent le suivi des éléments interfoliaires et octaédriques.

Dans une troisidme simulation, en tenant compte des résultats des deux premitres, on a cherché
a déterminer la vitesse de dissolution de la biotite qui permettait de se rapprocher le plus des résultats
obtenus dans notre expérimentation. On a ainsi retenu une valeur de 8.10”° mole/an.m?2. Cette vitesse
est intermédiaire entre la vitesse de ACKER et BRICKER (1992) et celle de VELBEL (1985). Cette
nouvelle constante de dissolution permet de retrouver par simulation, le rapport isotopique ®'Sr/*®Sr
obtenu en fin d'expérience de macération (fig. 56). Toutefois, 1'évolution du rapport isotopique au
cours de l'expérimentation, du fait des perturbations liés aux phénomenes d'échanges, est difficile a
décrire par le modzle KINDIS.

On a ensuite cherché a expliquer la différence d'évolution de la silice et du sodium entre la
simulation et la macération. Cette différence nous semble étre introduite par la manitre dont la

dissolution des plagioclases est gérée dans le modele KINDIS. En effet dans ce modele, la dissolution
des plagioclases, quelle que soit la teneur des deux pdles sodique et calcique, se déroule séparément
pour chaque pole. Il découle de cette séparation fictive une difficulté dans 1'estimation des surfaces
réactives des deux pdles et dans 1'estimation de la vitesse de dissolution des plagioclases.

OxBURGH et al. (1994) montrent que la vitesse de dissolution croit quand on passe de
I'oligoclase vers la bytonite. De fait, cette augmentation est proportionnelle 3 1'augmentation de la
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proportion du péle calcique dans les plagioclases. Ces vitesses sont déterminées par rapport 2 la
quannté de silice libérée et sont conformes aux propriétés de la liaison "Si—O-—Al" (HELGESON et

, 1984, OXBURGH et al., 1994). L'augmentation des liaisons "AlI—O—R" (R représente Ca ou Na)
entrame ['augmentation de la vitesse de dissolution (OXBURGH et al., 1994). Ces résultats montrent
que 1'augmentation de Ja proportion du pole calcique dans les plagioc]ases facilite 1'altérabilité de ces
derniers. Toutefois, dans le modele, le fait de traiter chaque pdle a part s'écarte de la réalité de la
dissolution des plagioclases, méme si on leur affecte une vitesse de dissolution identique car les
affinités chimiques par la suite, influencent leurs vitesses de dissolution (HELGESON et al., 1984). On
constate alors que 1'anorthite ayant une grande affinité chimique en solution, s'altere relativement plus
vite que I'albite.

D'autre part, |'autre probleéme important qui peut expliquer les différences entre expérimentation
et modélisation est celut de 1'estimation des surfaces réactives des minéraux. Cette estimation est tr2s
délicate car on ne connalt pas la structure et la distribution des pdles sodiques et calciques dans les
plagioclases. L'attribution d'une surface réactive proportionnelle  la teneur d'anorthite sous-estime la
surface réactive de celle-ci (fig. 54 et 55). Or, des expériences de dissolution des plagioclases en
laboratoire ot 1'observation de plagioclases altérés dans la nature, montrent que leurs surfaces
- présentent toujours des puits de dissolution (BERNER et HOLDREN, 1977; KELLER, 1979; GIOVANOLI et
al., 1988; SCHNOOR, 1990; Rosg, 1991; ANBEEK, 1992; GREINSVEN et RIEMSDIK, 1992; BRANTLEY
et al. 1993: INSKEEP et al., 1993; cette étude et autres ...). On peut don¢ se demander :

Quelle est la signification de la présence de ces puits de dissolution et quelle est leur relation
avec les structures en solution solide des plagioclases ?

La réponse 2 cette question n'est pas simple. En effet, on constate que dans le bassin du
Strengbach, lors de la transformation du granite en ar2ne, la totalité de 1'anorthite est lessivée (EL
GH'MARI et al., 1993). La libération relativement rapide du calcium par rapport au sodium a aussi €té
observée par d'autres auteurs (FROGNER, 1990; Rosg, 1991; INSKEEP et al., 1993; CAsEY et al.,
1993a). Ainsi, peut-on attribuer la présence de ces puits 2 la dissolution nettement plus rapide du pole
calcique des plagioclases. Si on admet cette hypothese, la surface calculée de I'anorthite est donc sous-
estimée, car la présence des puits de dissolution augmente la surface réactive de 1'anorthite.

Ces hypoth2ses ont été testées en augmentant progressivement les valeurs des surfaces réactives
dans le modale KINDIS. L'augmentation de la surface réactive de ce pdle calcique des plagioclases,
pour atteindre la concentration du calcium libéré lors de la macération, a entrainé une baisse de
libération de la silice et du sodium (fig. 56). En effet, la concentration en silice de la simulation
coincide avec la concentration en silice expérimentale dans le cas olt on ne précipite pas de smectite.
En revanche si I'on autorise la précipitation de la smectite, la concentration en silice simulée s'éloigne
de 1a concentration en silice expérimentale (fig. 56); en ce qui concerne le sodium, 1'adéquation entre
concentrations simulées et concentrations expérimentales ne subit qu'une légere amélioration.,

Or lorsqu'au cours de Ia simulation on autorise la précipitation de la smectite, 1'évolution des
indices de saturation des minéraux primaires est conforme 2 celle rencontrée dans I'expérimentation
(Chapitre IV), seul le quartz arrive 2 saturation. Lorsqu'on empéche 1a formation de la smectite tous
les minéraux arrivent. 3 saturation sauf 1'anorthite. Ces résultats montrent clairement que la
précipitation des argiles 2 1'équilibre est trop rapide et qu'elle entraine une dissolution plus importante
des minéraux primaires en gardant la concentration en silice trés basse dans la solution altérante. Au
contraire lorsque la smectite ne précipite pas, la silice atteint rapidement des concentrations _
—rmportmﬂES?fnﬂnbeJrerdesothesmméraurpfmarres—

Cette différence entre 1'évolution géochimique de la silice dans la modélisation géochimique et
dans 'expérience de macération montre que la précipitation d'argiles instantanée a I' équilibre modifie
énormément les évolutions géochimiques lors de la simulation de la dissolution. D'apr2s nos résultats
expérimentaux, la précipitation de la smectite se fait & un rythme plus lent que celle prédite par le
modgle. De plus, il est trés difficile de suivre les réactions de transformation de la biotite en smectite.
Les phénomenes de dissolution sont accompagnés par des processus d'échanges qui rendent plus
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délicate la détermination d'une vitesse de dissolution de la biotite que ce soit sur le terrain (VELBEL,
1985) ou au laboratoire (ACKER et BRICKER, 1992),

d)- Conclusion

La reconstitution des évolutions géochimiques lors de la macération du granite broyé par
modélisation géochimique met en évidence dans un premier temps l'effet des échanges entre les
protons de la solution altérante initiale et les cations basiques et le strontium du réseau cristallin des
minéraux du granite. De plus, le rapport isotopique *’Sr/**Sr obtenu lors de la dissolution apparait
controlé par la dissolution de la biotite.

Les surfaces réactives des minéraux sont trds proches des surfaces externes. Ainsi, la
microporosité ne semble pas avoir un rdle trés important dans la dissolution du granite du Brézouard.
Ajoutons que 1'utilisation des mesures de BET surestimerait donc les surfaces réactives dans le cas des
COIrps microporeux.

L'utilisation du modele KINDIS couplé au strontium permet de suivre les évolutions
géochimiques lors des interactions eau-roche. La précision des événements géochimiques dépend
essentiellement des surfaces réactives des minéraux primaires, des solutions solides (plagioclases) et
des constantes de vitesses de précipitation des phases secondaires. De plus, les réactions de
transformation des micas - dans notre cas - de la biotite ne sont pas prises en compte dans le modzle.
Actuellement, on ne dispose pas de données cinétiques a ce sujet dans la littérature pour régler
définitivement ces problemes.

II- SIMULATION DE L'ALTERATION METEORIQUE DE L'ARENE
GRANITIQUE

Les données multiples des études récentes (BRANTLEY et al., 1993; BrowN, 1993; VELBEL,
1993, RICE et BRICKER, 1993; SwoBODA-COLBERG et DREVER, 1993; WILLIAMS et al. 1993) ont
montré que les propriétés hydrodynamiques de circulation de 1'eau dans les profils d'altération jouent
un rdle trés important dans le contrdle géochimique des eaux de surface, Toutefois, aujourd'hui la
difficulté de compréhension des processus d'altération est principalement due aux manques de
renseignements sur les param@tres hydrodynamiques, notamment pour ce qui est de la circulation de
{'eau au sein de ces profils d'altération.

Dans cette étude, grace au suivi des compositions isotopiques du Sr des solutions a 1'intérieur du
bassin versant du Strengbach, depuis les pluies jusqu'au ruisseau et en utilisant le modzle KINDIS, on
va pouvoir simuler les évolutions géochimiques des solutions au cours des processus d'altération et
essayer de déterminer les temps de résidence des solutions dans les profils d'altération. Ces temps de
contact nous permettront ainsi d'interpréter les compositions isotopiques des eaux de surface
rencontrées dans le bassin versant.

Dans un premier temps, on suivra donc 1'évolution des caractéristiques géochimiques et en
particulier celle du strontium, dans les eaux de surface le long du profil d'altération depuis les pluies
jusqu'au ruisseau. En parallele & ce suivi des solutions, il est indispensable pour comprendre les
interactions eau-roche de caractériser les signatures isotopiques et les teneurs en strontium de la
matrice minérale. A cet effet, on s'intéressera également au suivi de la signature isotopique et de la

teneur en strontium des fractions granulométriques le long des profils d'altération, pour mieux
comprendre 1'acquisition de la composition isotopique et la teneur en Sr des solutions d'altération.
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A)- EVOLUTION DU STRONTIUM DANS LES EAUX DE SURFACE

Les données utilisées ici ont été acquises par A. PROBST ¢t font l'objet d'une publication en
préparation (PROBST et al., en préparation). Certaines analyses (Sep. 92 voir annexe 12) ont été
réalisées en collaboration avec T. WickMAN (Royal Institute of Technology, Stockholm).

1)- COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DES PRECIPITATIONS

Les compositions isotopiques *’Sr et *°Sr et les teneurs en strontium des pluies, des
pluviolessivats, et des écoulements de tronc ont pu étre déterminées. Les rapports isotopiques
¥7Sr/%Sr et les teneurs en strontium des pluies A découvert, sont relativement homogenes (annexe 12).
Leurs teneurs en strontium varient entre 0.4 et 1.7 ppb et les compositions isotopiques 75r/%%sr
varient entre 0.71139 et 0.70964 (annexe 12). Ces compositions sont proches, mais légérement
supérieures, 2 Ia composition isotopique de I'eau de mer (0.7093). Ceci est di A la présence de
particules venant des dép6ts secs dans les pluviom2tres entre chaque pluie (PROBST et al., 1992a).

Les compositions isotopiques et les teneurs en strontium des pluviolessivats sont trés variables
(annexe 12). En effet, les teneurs en strontium varient de 0.8 & 11.6 ppb; et les compositions
isotopiques respectives sont de 0.71195 et 0.71299. Elles sont plus élevées que celles de la pluie 2
découvert. Les teneurs en strontium les plus importantes sont enregistrées au moment d'épisodes de
pollution qui s'étalent souvent en hiver et au printemps (PROBST et al., 1990a). Ces fortes teneurs en
strontium sont caractéristiques des pluviolessivats les plus acides (par exemple pH=3.71, Avr, 90),
qui présentent une forte teneur en sulfate, nitrate, calcium et sodium. Certes, les variations des teneurs
et des compositions isotopiques du strontium des pluviolessivats dues aux types d'arbres {(¢picéa ou
hétre), restent trds faibles (respectivement PL5 et PLH Sept. 92), les pluviclessivats sous les vieux
épicéas présentent des compositions isotopiques et des teneurs en strontium voisines de celles sous les
vieux hétres (annexe 12).

Voila pourquoi les valeurs de rapports isotopiques plus élevées que celles de la pluie, traduisent
un apport de strontium plus radiogénique, provenant 3 la fois des poussidres déposées sur les arbres
entre deux pluies et de la sécrétion par le feuillage du strontium de {'arbre. Ce dernier, se rapproche
trés certainement du rapport isotopique du strontium des sols.

2)- COMPOSITION ISOTOPIQUE DU Sr DES SOURCES ET DU RUISSEAU

Les eaux de sources présentent des compositions isotopiques et des teneurs en strontium qui
varient entre 0.72249 et 0.72751 d'une part et entre 10.6 et 16.2 ppb. Les eaux de ruisseau ont des
rapports isotopiques et des teneurs en strontium relativement homogenes surtout en périodes d'étiage
(0.724). Notons que les variations du rapport et de la teneur sont plus marquées en période de crue
(0.72251 et 0.72794) (annexe 13). Dans le cas de certaines crues, une augmentation de la teneur en
strontium et du rapport isotopique en ¥5r/*Sr s'accompagne d'une augmentation de la teneur en
calcium et & degré moindre en sodium et en silice. Les analyses isotopiques du strontium, dont on
dispose dans cette étude, ne couvrent pas d'événements hydrologiques complets. Ils correspondent a
des prélevements isolées dans des conditions hydrologiques différentes et des saisons varies.
L'objectif était de connaitre les variations de la teneur et du rapport isotopique en strontium des eaux
de surface du bassin dans des conditions extrémes et variables. Une étude est en cours actuellement
dans le cadre d'un projet DBT avec pour objectif de suivre 1'évolution systématique du strontium dans

Ie Tuisseau au cours de Ia crue (IDIR, these en préparation).

Toutefois, I'étude du suivi des éléments majeurs au cours des crues (CHATIN, 1992) a permis de
montrer que lors de certains événements le calcium suit le comportement des chlorures dans les eaux
de ruisseau. Ceci tendrait 3 montrer que cet élément est apporté de fagon non négligeable par les
dépdts atmosphériques. L'analogie de comportement géochimique entre Sr et Ca laisse penser qu'il en
est de méme pour le strontium.
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On a aussi suivi 1'évolution du rapport isotopique du strontium des eaux de ruisseau en relation avec le
débit du Strengbach. On constate que le rapport est globalement indépendant du débit (fig. 57). La
comparaison avec les variations du rapport isotopique du strontium en fonction du débit rapportées par
ABERG et al. (1989), montre en outre que les signatures isotopiques du Strengbach sont relativement
plus faibles que dans le cas du bassin du Buskbichen. On a de plus observé une différence des
rapports isotopiques des pluviolessivats recueillis sur les deux sites. Les pluviolessivats du
Buskbichen ont en effet des signatures isotopigues *’Sr/*®Sr relativement plus élevées (fig. 57). ABERG
et al. (1989) ont montré aussi, qu'au cours d'un événement, I'évolution du rapport isotopique du
ruisseau variait trés peu avec le débit mais le strontium était légdrement dilué. Une autre étude
effectuée par ABERG et WICKMAN (1987) sur plusieurs ruisseaux de Sudde montre toutefois que les
ruisseaux 2 forts débits ont les plus faibles rapports isotopiques en strontium. Ces résultats indiquent
que les eaux de ruisseaux sont constamment mélangées avec des eaux de pluie A faible rapport
isotopique. _
Dans le cas du Strengbach, la variation liée a 1'intensité de 1'événement hydrologique parait faible, ce
qui semble indiquer un mélange rapide & l'intérieur du bassin entre les eaux de pluie et les "eaux
anciennes” du bassin. Dans les eaux du ruisseau, on n'a apparemment jamais d'influence directe de
l'eau de pluie et donc un rapport isotopique trgs bas, Par rapport 3 une eau d'étiage (Sep. 92, annexe
13), la plus forte dilution observée est inférieure 2 1% (Fev. 90, 0.72251, annxe2).

Paralltlement des analyses des isotopes de 1'eau ont été menées par VIVILLE et al, (1994) pour
comprendre 1'origine de 1'eau du bassin Ces études confirment cette homogénéisation des eaux lors de
leur passage 2 travers les profils d'altération. En effet, le A'®O est pratiquement constant tout au long
de I'année quelque soit le signal isotopique de la pluie.

Afin de mieux comprendre ces processus de mélange, il est important de suivre les évolutions
géochimiques et isotopiques subies par les précipitations lors de leur passage a travers les profils
d'altération. On analysera pour cela I'évolution géochimique et isotopique de la pluie au ruisseau en
passant par les pluviolessivats et les différentes solutions de sol.
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Fig. 57- Evolution du rapport isotopique *’St/*°Sr des eaux du ruisseau en fonction du débit dans les

bassins du Strengbach (PROBST et al, en préparation) et dans le bassin du Buskbicken (tiré de
ABERG et al,, 1989).
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J)- EVOLUTION GEOCHIMIQUE DES SOLUTIONS LE LONG DES PROFILS D'ALTERATION

a)- Evolution des solutions de sol

Les solutions du sol ont été collectées a 1'aide de plaques lysimétriques installées a différentes
profondeurs dans le sol. Le suivi de la qualit¢ et de la quantité des eaux récupérées par ces plaques
lysimétriques était assuré par le Centre de Recherches Forestieres de I'INRA de Nancy.

Au cours de cette étude on a suivi 'évolution de la qualité chimique des eaux des plaques
lysimétriques (-5, -10, -30 et -60 cm) d'un méme profil d'altération sous un vieux peuplement
d'épicéas (100 ans). Plus bas sur la méme pente, une plaque située a -70 ¢m sous un jeune peuplement
d'épicéas a ét& considérée. Les solutions de sol ont été prélevés en méme temps que les pluies, les
pluviolessivats, les sources et le ruisseau ont été prélevés pendant une méme période (du 1 au 14 Sep.
92) pour suivre le cheminement de 1'eau au cours d'un méme épisode. Les analyses chimiques des
¢léments majeurs, des compositions isotopiques et des teneurs en strontium sont données en annexe
12.

Par rapport 2 I'eau de pluie ou du pluviolessivat, on constate que le long du profil du sol le
rapport isotopique 75r/*Sr augmente rapidement dans les premiers centimdtres (fig. 58) pour
atteindre une valeur relativement forte dans la plaque lysimétrique 2 -10 cm. Ensuite, la valeur du
rapport isotopique chute & nouveau dans les plaques -30 et -60 cm ot il atteint des valeurs équivalentes
a celles enregistrées dans le ruisseau et les sources (fig. 58). La composition isotopique de 1a plaque
lysimétrique 2 -70 cm du profil sous-jacent présente un rapport isotopique ¥751/*%Sr relativement plus
glevé que celui enregistré 2 -60 cm dans le profil précédent. La teneur en strontium augmente, par
contre, régulidrement dans la solution le long du profil d'altération y compris dans la plaque a -70 cm
(fig. 58). Cette augmentation de la teneur en strontium s'accompagne notamment d'une augmentation
similaire du calcium, du sodium, du magnésium, de sulfate, des chlorures et de silice. Par rapport 2
I'eau de pluie, le pH diminue par contre, fortement (pH=4.1) dans les premiers centimetres du sol et
se maintient 3 une valeur basse jusqu'a une profondeur de -60 cm (pH=4.5). Cette diminution du pH
s'accompagne d'une augmentation de ]'aluminium dissous dans les solutions du sol jusqu'a -30 cm.
Ensuite la concentration en aluminium chute progressivement dans 1'ar2ne.

Le potassium et 1'ammonium évoluent de facon parallele, ainsi leurs concentrations augmentent
brusquement & -5 c¢m. Ensuite, leurs concentrations chutent & partir d'une profondeur de 30 cm pour
atteindre des concentrations identiques 2 celles enregistrées dans les sources et le ruisseau. Les
nitrates, pour leur part, voient leur concentration augmenter jusqu'a -60 cm puis diminuer dans les
sources et le ruisseau.

La comparaison entre la plaque lysimétrique 3 -70 et la plaque 2 -60 cm montre que les
variations portent essentiellement sur le rapport isotopique du strontium et sur les concentrations en
potassium, nitrates, chlorures. En revanche, les teneurs en strontium, calcium, magnésium, sulfate et
ammonium sont peu différentes. Cette comparaison montre que bien ces plaques appartiennent a deux
sites différents, ces derniers éléments semblent contr6lés par un méme processus.

L'augmentation du rapport isotopique du strontium 2 -10 cm pourrait correspondre 2 I'influgnce
relativement plus importante des minéraux potassiques plus résistants, essentiellement des micas. En
effet, d'une part 1'étude de la fraction argileuse du bassin (Chapitre IIT) montre que les interstratifiés
smectite-illite issus de la transformation des micas augmentent en surface des profils d'altération.
D'autre part l'altération des micas, malgré leur résistance & l'altération météorique, est relativement

accélérée dans les horizons organiques et particulitrement aux contacts des systémes racinaires
(HINSINGER et al., 1991; 1992).

Dans l'argne, il est impossible de placer des plaques lysimétriques. La comparaison entre les

compositions géochimiques et isotopiques des eaux quittant le sol 2 -70 cm et celles des sources puis
du ruisseau permettront de suivre les changements qui se sont produits dans la couche d'arene.
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N .

Le rapport isotopique est maintenu constant entre le sol (-60 cm) et le ruisseau (fig. 58). Par
contre, la concentration en strontium augmente régulidrement depuis le sol jusqu'au ruisseau. Cette
augmentation est aussi observée pour le calcium, le sodium, le magnésium, le sulfate et la silice.

L'ammonium et le potassium ne subissent aucun changement, leurs concentrations dans le sol (-60 ' -

cm) est la méme que dans le ruisseau.

Enfin, 1'augmentation des chlorures dans les solutions de sol nous a poussé & vérifier une
éventuelle évaporation des solutions du sol proches de la surface. En effet, on a procédé au calcul du
facteur de concentration (Fc¢), par le rapport entre 1a concentration finale (Cf) et la concentration
initiale (Ci). L'évolution du Fc des différents éléments comparés 2 celui du chlore montre que le
strontium, le calcium, le magnésium et le sodium subissent sensiblement le méme phénomene de
concentration dans les solutions de sol jusqu'a -30 c¢cm (fig. 592). En profondeur, ces éléments se
concentrent au passage dans 1'aréne, alors que les chlorures subissent une dilution qui les raménent 2
leur concentration d'origine de la pluie (fig. 59b).

b)- Discussion-Conclusions

On conclut d'apres ce suivi de la composition chimique des solutions de sol lors de leur transit
dans les profils d'altération, que mis & part les €léments chimiques recyclés par la biomasse
(potassium et composés azotés), tous les autres éléments chimiques subissent des concentrations du
haut vers le bas des profils d'altération. En particulier, 1'augmentation de la concentration du
strontium, du calcium, et du sulfate est due & un effet d'évaporation dans le sol jusqu'a -30 ¢m, au
méme degré que les chlorures.

Ensuite, 1'augmentation de la concentration en particulier du strontium, du calcium, du
magnésium et du sulfate au passage dans 1'ar®ne est due a la participation du complexe d'échange et
de 'altération. Cette augmentation de la concentration est semblable aux processus d‘enrichissement
sur "colonne échangeuse d'ions". Ainsi, au passage dans le profil en dessous de 60cm, les sites
échangeables et 'altération des minéraux libdrent des cations vers les solutions percolantes. En
particulier, le calcium et le strontium présentent le méme comportement géochimique.

L'augmentation de la silice dans la solution de sol montre que ces phénomenes d'échanges sont
aussi accompagnés par des processus de dissolution. Pour essayer de suivre ces phénomenes de
dissolution, on utilisera le modzle KINDIS couplé au strontium en vu de simuler 1'évolution des
compositions géochimiques et le rapport isotopique des eaux capillaires par les processus d'altération.
Mais avant de décrire cette modélisation, on caractérisera 1'évolution des signatures isotopiques des
phases minérales dans le bassin du Strengbach.

B)- CARACTERISATION ISOTOPIQUE DES PHASES MINERALES
1)- ETUDE DE SIGNATURES ISOTOPIQUES DU STRONTIUM DU GRANITE DU BASSIN

Pour comprendre 1'évolution de la composition isotopique et de la teneur en strontium des
solutions au cours de leur transit & travers les profils d'altération dans le bassin du Strengbach, une
étude isotopique du granite et de son aréne est nécessaire. L'objectif de cette étude est de mieux
caractériser les processus d'altération en complément des études pétrographiques, minéralogiques et
géochimiques développées dans le chapitre III.

Dans un premier temps, pour suivre les variations des signatures isotopiques du strontium
causées par l'altération hydrothermale dans le bassin versant du Strengbach, on a déterminé le rapport
isotopique *’Sr/**Sr du granite le moins hydrothermalisé (HPT) et du granite intensément
hydrothermalisé (CA). Les caractéristiques pétrographique de ces deux faciés de granite est donnée au
chapitre II. Le rapport isotopique et la teneur en strontium du lessivage par 1'acide chlorhydrique IN
du granite HPT ont été déterminés (Tab. 17).
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Ces résultats montrent que I’altération hydrothermale a provoqué une baisse trés importante de
la teneur en strontium qui rappelle celle observée pour le calcium et le sodium (Cf. chapitre II). En
revanche, le rapport isotopique du strontium augmente avec l'intensité de l'altératlon hydrothermale
Ainsi, lors des phases d'altération hydrothermale le granite s'est enrichi en strontium *Sr.

Tableau 17- Compositions isotopiques *’Sr/*°Sr, *'Rb/*Sr et teneurs en strontium
des facies du granite du Brézouard dans le bassin versant du Strengbach
(HPT et CA, cette étude) et en dehors du bassin (Bonhomme, 1965)

Sr en ppm 7S/ *%Sr YRb/*%Sr
HPT 329 2.073736+5 85.13
32.9 2.246109+4 --
CA 5.6 2.246109 4 221.3
5.5 2.221777+4 --
HPT* 40.7 1,201462 -
— HPT** 0.013 1.024997+£10 -
Bonhomme (1965) 65.8 0.795+2 18.4

HPT : granite peu hydrothermalisé; CA : granite fortement hydrothermalisé
HPT* : reconstitution par calcul théorique 2 partir des valeurs isotopiques des minéraux (7ab. 14)
HPT** ; attaque par HCI 1N pendant 15 jours.

- La comparaison de nos mesures 2 celles de BONHOMME (1965), déterminées aussi sur le granite
: du Brézouard (Tab. 17) en dehors du bassin, montre que le rapport isotopique du granite sur le bassin
du Strengbach est fortement enrichi en #8r. Cette valeur plus élevée du rapport s'accompagne d'une
légere diminution de la teneur totale en strontium dans le granite peu hydrothermalis¢ HPT alors que
dans le granite fortement hydrothermalisé 1a teneur en strontium est par contre, tres faible. Le calcul
théorique (HPT*, Tab. 17) du rapport isotopique et de la teneur en strontium du granite HPT, en
utilisant la composition et la teneur en strontium de chague minéral du granite (Tab. 14), donne un
rapport isotopique relativement plus faible que celui de la roche total et qui est du méme ordre de
grandeur que le rapport isotopique du lessivat acide (HPT**) (Tab. 17). Cette différence entre le
rapport isotopique *’Sr/*°Sr du calcul théorique et la mesure sur le granite totale pourrait étre due 2 la
présence de filons d'oxydes dans la roche totale qui sont relativement enrichi en strontium
radiogénique. Toutefois, cette hypoth2se est peu probable puisque le lessivit d'acide a un rapport
isotopique relativement élevé pour une teneur tres faible en strontium lessive.

Dans 1'état actuel de nos connaissances, il est trés difficile d'expliquer les variations du rapport
isotopique et de la teneur en strontium dans le granite hydrothermalis¢ sans connaitre la signature
isotopique du strontium des séricites hydrothermales. En effet, au cours de I'altération hydrothermale,
le suivi des &léments majeurs, essentiellement Na et Ca montrent que le systtme Rb/Sr a été ouvert
lors de l'altération hydrothermale. Ceci est également confirmé par la diminution de la teneur du
strontium dans le granite hydrothermalisé. Cependant, la minéralogie du granite hydrothermalisé (CA)
(Cf. chapitre 1I) révele que celui-ci est essentiellement composé de séricites et de quartz. Il est donc
difficile d'avancer des interprétations sans connaitre la signature isotopique des séricites.

D'autre part, la superposition des valeurs 78r/*%Sr et *Rb/*Sr de ces deux facies de granite et
ceux des orthoses et des plagioclases du granite HPT (Tab. 14) du bassin du Strengbach 2 I'isochrone
M(anwmmmmermale aprovoqué une
ouverture du systme Sr-Rb. Les feldspaths du granite peu hydrothermalisé (HPT) s'alignent avec le
granite fortement hydrothermalisé (CA) suivant une isochrone qui refléte un rajeunissement du granite
(HPT) lors de I'altération hydrothermale. De ce fait, en utilisant la méthode graphique on a estimé
1'age de la phase hydrothermale par 1'équation 1'isochrone suivante de (FAURE, 1986) :
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875, 875
‘ ()
t= %Ln( (—-—-———863’ BTRS:S’ i) + 1) = %Ln(a +1)
86g,
Ot (b) est 1'Age du granite (en années) et (A) est la période du *'Rb, elle est de 1.47 .10 an™, et (2)
est la valeur de la pente de 1'isochrone.

La pente de I'isochrone (a), déterminée graphiquement, est rapportée dans 1'équation ci-dessus
pour en déduire 1'4ge de cette isochrone.

L'utilisation de cette méthode donne un 4ge de 133.8 Ma pour la phase hydrothermale; cet 4ge
n'est pas tres éloigné de 1'dge déterminé par la méthode K/Ar sur des illites de la roche trds
hydrothermalisée (CA) qui est de 183.9+4 Ma (TURPAULT ¢t al., en préparation).

L'étude de 1'isochrone du granite du Brézouard dans le bassin versant du Strengbach montre que
ce granite est fortement affecté par la phase d'altération hydrothermale. Au cours de cette phase, le
systdme isotopique du granite a été fortement affecté : les plagioclases et les orthoses ont subi des
transformations trgs importantes comme 1'indique le rapport isotopique ¥7Sr/*Sr relativement élevé
des plagioclases (Tab. 14).

Dans 1'état actuel de nos données isotopiques sur le granite du bassin du Strengbach, la
reproduction des analyses a montré que le rapport isotopique ¥78r/*Sr de ce granite, peu ou fortement
hydrothermalisé, est assez élevé et peu variable. En effet, la déviation des signatures isotopiques du
granite peu hydrothermalis¢ HPT par rapport 2 1'isochrone déterminée par BONHOMME sur le granite
du Brézouard hors du bassin versant du Strengbach, est actuellement en cours de vérification. Dans le
méme temps, on a prévu de déterminer au moins encore une fois de plus les rapports ¥781/%8r et
YRb/A%Sr de ces deux facids de granite HPT et CA, des muscovites et des biotites. Ces résultats
associés au dosage également prévu des séricites nous permettra de suivre l'effet de 1'altération
hydrothermale sur le granite du Brézouard dans le bassin versant du Strengbach.

4 T T ¥ !
: Bonhomme (1965)

Cette etude
{ Plagioclases
(O Orthoses
@ HPT
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W Roche totale
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Fig. 60- Projection des rapport isotopiques des feldspaths et du granite du Brézouard du bassin du
Strengbach dans le diagramme de l'isochrone du granite du Brézouard déterminé hors du bassin du
Strengbach par BONHOMME (1965).
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2)- ETUDE DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE DES FRACTIONS GRANULOMETRIQUES LE
LONG D'UN PROFIL D' ALTERATION

Nous avons observé qu'au cours de l'altération météorique, la dissolution différentielle des
minéraux aboutit A un enrichissement vers la surface des minéraux résistants (GOLDICH, 1938; BRASS,
1975; ABERG et al., 1989; HyMAN, 1993). Ces derniers s'enrichissent dans les fractions grossitres.
Dans le bassin du Strengbach, 1'étude des minéraux de la terre fine brute montre que les plagioclases
sont les minéraux les plus altérés dans les différents profils d'altération du bassin (chap. III).

Pour compléter les résultats acquis par I'étude minéralogique sensu-stricto (Cf. chapitre III) de
la fraction totale de terre fine (< 2mm), on a analysé ici les compositions isotopiques et les teneurs en
strontium le long des profils d'altération par fractions granulométriques. Ces analyses sont effectuées
dans le but de mieux suivre et de connaiire la fraction minéralogique réactive vis & vis des solutions
percolantes et de déterminer en particulier les caractéristiques du potentiel d’échange des fractions
limoneuses. Dans cette étude, on s'intéressera donc 2 la caractérisation du strontium des limons (2-
20um) fins et grossiers (20-50um) et des sables moyens (500-1000pum). La composition isotopique et
les teneurs en strontium des limons fins et grossiers ont été aussi déterminées aprés échange a I'acétate
— d'ammonium supra pur. Cette étude a été menée sur le profil granitique PP (Cf. fig. 4 p. 1I) le plus
proche de la station du vieux peuplement d'épicéas ol les solutions de sol décrites précédemment ont
été suivies.

a)- Evolution du rapport 7Sr/*®Sr des fractions granulométriques le long
du profil PP

Les compositions isotopiques en strontium des différentes fractions envisagées sont données en
annexe 14. Elles se situent en général entre les compositions isotopiques des orthoses et des
plagioclases que nous avons déterminées (Tab. I4) (fig. 6I). Les variations du rapport isotopique
¥8r/*Sr le long du profil sont dues 2 I'hétérogénéité de 1'altération hydrothermale qui touche
| principalement les feldspaths.

Le long de ce profil d'altération, les limons fins ont des rapports isotopiques (0.740455+7 a
0.767696+6) plus faibles que les limons grossiers (0.744559+6 a4 0.791575+6) et les sables moyens
(0.7786998+5 2 0.810966+5). C'est la présence des minéraux les plus résistants, orthoses et micas,
dans les fractions les plus grossigres qui explique ces valeurs plus élevées du rapport isotopique (7ab.
17). Les fractions de sables moyens et de limons grossiers présentent des rapports isotopiques qui
augmentent dans les horizons de surface (fig. 60a). Ceci est également d 2 la concentration vers la
surface des minéraux les plus résistants : les orthoses et les micas blancs (séricite et muscovite). En
revanche, les limons fins présentent des rapports isotopiques qui se maintiennent généralement
proches des rapports isotopiques des plagioclases (fig. 61a).

Les limons fins et grossiers, apres avoir été échangés 2 l'acétate d'ammonjum, présentent une
l6g2re augmentation du rapport *’Sr/**Sr surtout pour les fractions des limons grossiers dans les
horizons de surface et dans tout ce profil pour la fraction des limons fins (fig. 61b). Ceci montre que
le complexe d'échange des fractions limoneuses est enrichi en strontium #Sr. Ce strontium **Sr non
radiogénique ne peut venir que des apports atmosphériques, il ne résulte pas de 1'altération du granite,
Ceci tendrait A prouver que 1'essentiel du strontium (et probablement du calcium), localisé en position
échangeable dans les fractions les plus fines, a une origine essentiellement atmosphérique.

_ D'autre part, les signatures isotopiques des fractions grossidres qui refletent d'avantage la
—composition isotopique de 1a roche mere, présentent des rapports isotopiques © Sr/*°Sr relativement
faibles par rapport 2 celle des deux faci®s de granite (analyse sur roche totale, Tab. 17). Précisons que
ces rapports dans ces fractions se rapprochent plutdt de la valeur du rapport ¥781/*°Sr calculé A partir
des valeurs des minéraux isolés. Le suivi des fractions granulométriques permet donc de mieux
comprendre les changements minéralogiques au sein des profils d'altération. Par ailleurs, cette
approche est plus intéressante que celle du suivi d'une seule fraction granulométrique. JACKS et al.
(1989) ont étudié la fraction inférieure & 125um, alors que BAIN et BACON (1994), ont par contre suivi
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toute la fraction de terre fine (<2 mm). Ces études ont montré une augmentation classigue du rapport
isotopique qui traduit effectivement une augmentation des minéraux résistants vers la surface.
Toutefois, ces suivis reflétent plutdt 1'évolution isotopique du strontium de la fraction grossire car la
proportion des fractions fines (limons) est généralement trés faible par rapport 2 la fraction grossiere
dans ces profils d'altération, en climat froid notamment. Rappelons enfin que la fraction argileuse était
exclue dans notre €tude car les argiles contrdlent surtout le strontium échangeable. Une étude des
propriétés isotopiques du complexe d'échange sera effectuée par la suite.

b)- Evolution des teneurs en strontium des fractions granulométrigues

La teneur en strontium des fractions des limons grossiers et des sables moyens dépend surtout
de 1a teneur en strontium des plagioclases et de celle des orthoses {fig. 62). Si la teneur en strontium
des limons fins est faible et voisine de celle des orthoses dans le bas du profil, cette teneur présente
une augmentation vers le sommet du profil. En effet, la teneur enregistrée au sommet du profil est 8
fois plus importante que celle des limons fins en bas du profil (fig. 62a).

Les teneurs des fractions aprés échange par contre, ont des évolutions irrégulitres. Dans les
horizons profonds, les teneurs avant et aprés échange sont identiques. En revanche, dans les horizons
de surface, les évolutions des teneurs avant et apras échange sont irrégulidres. En effet, dans les
horizons profonds (<120 cm), les limons fins présentent une légdre diminution de la teneur en
strontium apr2s échange. En revanche, dans 1'horizon moyen (60-80 cm) la teneur en strontium des
limons fins a augmenté 1ég2rement aprés échange. Enfin, dans 1'horizon de surface (0-8cm) la teneur
en strontium aprs échange a fortement diminué, elle est passée de 448.6 ppm 2 256.5 ppm (fig. 62b).
Les limons grossiers présentent par contre une diminution variable du strontium aprds échange, a
I'exception de 1'horizon moyen (60-80) ol la teneur en strontium aprés €change est passée de 63.4 2
530 ppm. Ces variations trés importantes des teneurs en strontium en surface et surtout 1'augmentation
de la teneur aprds échange nous ont poussé 2 étudier cette fraction au microscope électronique a
balayage (MEB) pour une identification minéralogique de ces fractions fines.

En effet, les observations au MEB de la fraction des limons fins nous a permis de mettre en
évidence un minéral tres riche en strontium (pl. 3, photo F). La composition semi-quantitative de ce
minéral (Tab. 18) montre qu'il s'agit d'un phosphate d'aluminium et de strontium : la francolite. Ce
minéral a déji été décrit dans les formations phosphatées soumises 2 l'altération météorique
(PANCZER, 1990).

Tableau 18- Composition chimique en pourcentage d'oxydes de la francolite
P.0O; ALO, SO CaO0 Ce0; KO SO, As

)

Francolite 25.1 352 234 1.2 49 13 6.4 2.5

La présence de ce minéral, trs riche en strontium, peut permettre de comprendre pourquoi les
teneurs en strontium sont enrichies d'un facteur 13 par rapport 2 la teneur du granite. Ce minéral nous
semble peu altérable car les fortes teneurs en strontium sont surtout rencontrées vers la surface du
profil d'altération. On peut aussi voir que les variations sont dues & I'hétérogénéité des échantillons.
La francolite est présente en quantitdés faibles et quelques grains en plus ou en moins dans
I'échantillons peuvent modifier énormément la teneur en strontium qui est associée & des rapports
isotopiques *’Sr/*°Sr relativement plus faibles. Par ailleurs, la présence de ce minéral phosphaté rend

plus difficile le suivi de 1'apatite en se basant sur la teneur en phosphate.
¢c)- Origine et évolution de la francolite

La francolite semble donc se former des les premiers stades d'altération de 1'apatite par un
lessivage du calcium associé 2 un apport d'aluminium. Or, ces conditions ne peuvent se réaliser qu'en
milieu trés drainant et tres acide. Deux voies de formation de la francolite pourraient &tre possibles :
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- d'une part, au cours de I'altération hydrothermale du granite, I'apatite a pu subir un lessivage
trés important de son calcium aussitdt remplacé par le strontium et 1'aluminium ;

- d'autre part, la francolite se forme par I'altération météorique actuelle de 'apatite.

Cette dernitre voie de formation par altération supergéne nous parait peu probable. En effet,
I'augmentation de la proportion de ce minéral dans les horizons de surface du profil d'altération
montre qu'il est résistant & 1'altération météorique. La formation de la francolite, semble donc dans
notre cas, plutot d'origine hydrothermale, par transformation de 1'apatite. Toutefois, la présence de la
francolite parmi les paragenses d'altération météorique dans les formations phosphatées (PANCZER,
1990) reste 2 élucider. Dans notre cas, il faudrait observer les mémes fractions granulométriques dans
les différents profils en fonction du degré d'altération hydrothermale pour conforter cette hypothese.

La transformation partielle de 1'apatite en francolite dans les profils sur granite hydrothermalisé
limite 1a réserve calcique qui pourrait étre libérée par altération des apatites.

C) SIMULATION DE L'ALTERATION METEORIQUE LE LONG DES PROFILS
D'ALTERATION

La modélisation géochimique de la dissolution du granite a pour objectif de simuler ’évolution
du rapport isotopique *'Sr/*Sr et de la teneur en strontium des éléments chimiques majeurs de la
solution altérante et cela au cours de la dissolution des minéraux primaires en fenant compte
notamment de leurs proportions volumiques, de leur teneur en strontium et de leurs signatures
isotopiques. De cette évolution, on a déduit les proportions de mélanges entre les eaux de départ et les
eaux considérées 2 différents stades d'interaction avec les minéraux primaires (RICHARD, 1993).
Ainsi, par ce biais, on peut estimer 1'apport de 1'altération des différents minéraux 2 la composition
isotopique et géochimique des eaux issue de ces mélanges.

L'objectif est ici de simuler 1'altération de différents minéraux des profils d'altération du granite
du Brézouard par le modele KINDIS couplé avec le strontium (RICHARD, 1993). On peut donc grice 2
1a modélisation suivre 1'évolution géochimique et isotopique des eaux de surface au cours de leurs
contact avec la roche et de simuler les signatures isotopiques des solutions de sol, des sources et du
ruisseau. Un travail préliminaire a ainsi été réalisé par RICHARD (1993) dans une tentative de
simulation de 1'altération météorique du granite du Brézouard. Les résultats obtenus dans ce premier
travail ont &té limités 2 la fois par le manque de compositions isotopiques des solutions de sol, et des
minéraux primaires. Ce travail a constitué essenticllement une démarche d'approche; les résultats
obtenus peuvent difficilement étre comparés 2 ceux obtenus ici, car nous partons est parti de données
différentes de celles utilisées par RICHARD (1993).

Dans cette étude, on a simulé dans un premier temps, 1'interaction entre une eau de pluie ou une
eau de pluviolessivat d'une part, et les minéraux primaires du sol d'autre part, pour simuler la
composition chimique et isotopique des solutions de sol. Ensuite, pour se rapprocher d'avantage des
conditions naturelles inhérentes au bassin, on a effectué des simulations des processus d'altération
entre une solution se sol 2 -60 ¢m et les minéraux de 1'aréne granitique.

" Pour ces simulations, on a utilisé une composition minéralogique du sol et de I'aréne calculées a
partir de la moyenne des différents profils étudiés dans le bassin (Cf. chapitre III).

Au cours de ces simulations, conformément aux résultats de 1'étude des argiles dans les profils

d'altération, on a autorisé la précipitation de la smectite & 1'équilibre.

1)- DETERMINATION DU RAPPORT EAU-ROCHE

1l est évident que le rapport eau-roche est un parametre fondamental dans la compréhension des
processus d'altération (Voir discussion au chapitre IV). La détermination de la surface réactionnelle
réelle de chaque minéral, est trés difficile surtout lorsqu'il s'agit comme ici d'échantillons naturels
complexes d'arne et de sol.

L'organisation texturale dans les profils, par la formation d'agrégats minéralogiques entre les
éléments squelettiques (quartz, orthose, plagioclases et micas) et les produits secondaires (minéraux
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argileux) d'altération, entraine la formation de structures de porosité trés complexes. Les estimations
par des calculs géométriques, 2 partir des analyses granulométriques des profils d’altération,
surestiment les surfaces réactives réelles (SwoBODA-COLBERG et DREVER, 1993; BRANTLEY et al.
1993). Cette surestimation de la surface réactive des minéraux par les calculs géométriques, est due
d'une part, au fait que la destruction des agrégats entraine 1a création de nouvelles surfaces, et d'autre
part, au mode de calcul de surface spécifique qui suppose une saturation totale en eau des échantillons.

En effet, pour estimer les surfaces spécifiques réactives, on a utilisé les paramitres qui
caractérisent les propriétés hydrodynamiques de I'eau dans les profils d'altération. Pour cela nous
avons utilisé les conductivités hydrauliques déterminées par BIRON (1994). On a ainsi déterminé un
pore hydrologique moyen 2 partir des conductivités hydrauliques par combinaison de :

-I'expression du débit (Q) par le loi de Darcy :

_ kAPS
T Al
-l'expression du débit (Q) par la loi de Hagen-Poisseuille :
aR*dP
0="gu
7

avec

AP ,
R gradient de pression hydraulique pour une surface d'écoulement S et sur un longueur [ ;

1 : viscosité dynamique de l'eau ;
- k : perméabilité intrinséque du milieu ;
R : rayon du cylindre.

Ces deux équations donnent une expression de la perméabilité en fonction du rayon hydraulique
équivalent :
R=+8k

La perméabilité intrinseque (k) est reliée 2 la conductivité hydraulique (K} par :
K7
k=—m"
g

Avec
& : masse volumique de 1'eau ;
g -+ accélération de la pesanteur.

La conductivité hydraulique 2 saturation mesurée par BIRON (1994) varie entre 9.9 et 67.4
cm/h. De plus, dans les zones trds caillouteuses cette conductivité peu atteindre 1m/h. Clest cette de
conductivité que 1'on a retenue car on veut se placer dans les conditions extrémes de circulation; cette
conductivité hydraulique est équivalente 3 un rayon hydraulique de 15pm.

Tablean 19- Surfaces spécifiques des minéraux de 1'aréne
h par unité de volume de fluide réactant

Surfaces (m?*/1)

Quartz 456
Orthoses 195
Plagioclases 287
Muscovites 195
Apatite 6.5

Les surfaces spécifiques sont estimées par la méthode proposée par HELGESON et MURPHY
(1983), et reprise par STEEFEL et LASAGA (1994). Les surfaces ainsi calculées, pour les différents
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minéraux de 1'arzne sont données dans le tableau 19. Ces surfaces sont rapportées au volume de la
solution réactante.

2)- DESCRIPTION DE LA SIMULATION DE LA DISSOLUTION DU GRANITE

Avant de décrire en détail les simulations de la dissolution de i'ar®ne granitique par des eaux de
surface, les événements géochimiques caractérisant 1'évolution des compositions isotopiques dans la
simulation sont décrits ici. Pour cela, une simulation de la dissolution de 1'ar®ne granitique par I'eau
de pluie est donnée 2 titre d'exemple.

L'évolution du rapport isotopique au cours de cette simulation (fig. 63) peut étre divisée en deux
phases : avant et apres la saturation de 1'eau réactante par rapport 2 I'orthose. En effet, la premitre
phase est caractérisée par une augmentation tr2s rapide et brutale du rapport isotopique ¥7Sc/%8r (fig.
63). Cette phase, étalée sur une durée d'un jour, présente les principaux événements minéralogiques.
Ainsi, tres rapidement et au bout d'une demi-heure d'interaction simulée, 1'argile (ici une solution
solide de 36 péles) commence 2 précipiter. Ensuite, 5 heures d'interaction s'écoulent avant que les
eaux arrivent A saturation par rapport au quartz. A ce moment de I'interaction, le rapport isotopique
- 875r/%%Sr des solutions altérantes s'approche de sa valeur maximale qui est atteinte plus tard (1jour

d’interaction) vers la saturation par rapport a 1'orthose (fig. 63). La deuxieme phase de cette évolution
est marquée par l'arrivée 2 saturation de la solution altérante vis 2 vis de 1'orthose; on note que celle-
¢i est marquée par une diminution brutale trds marquée du rapport isotopique *’Sr/**Sr. Ce dernier
tend ensuite, progressivement vers le rapport isotopique de 1'albite qu'il atteint au bout de 10 jours
d'interaction. La simulation est arrétée lorsque 1'eau d'interaction arrive A saturation par rapport 3
I'albite qui survient vers le 15°™ jour d'interaction. L'arrét de la simulation est choisi & ce moment la
car, d'une part on estime que les solutions d'interaction ont atteint un stade d'avancement tres poussé
par rapport aux eaux du bassin, et d'autre part, les solutions sont 2 la limite de saturation vis 2 vis de
la strontianite (carbonate de strontium) qui est certainement trs difficile & former dans les conditions
de surface. :

Au cours de cette évolution, les micas (biotite et muscovite) continuent 2 se dissoudre depuis le
départ, ils sont maintenus en sous-saturation dans ce cas car le potassium est retiré de la solution suite
a la formation de la solution solide. Malgré leurs rapports isotopiques tres élevés (Tab. 14), les micas,
n'influencent que légdrement le rapport isotopique de la solution altérante car les quantités dissoutes
sont trds faibles par rapport aux feldspaths. Pour la méme raison, 1'apatite, présente en traces,
influence peu le rapport isotopique des solutions altérantes.

Lors de la simulation de la dissolution de 1'argne granitique par 1'eau de pluie, 1'évolution du
rapport isotopique du strontium est donc contrdlée par la dissolution des feldspaths. En effet, au cours
du premier jour d'interaction la dissolution de 1'orthose et légérement des micas amene le rapport
isotopique ¥’Sr/*Sr de la solution altérante A des rapports relativement élevés. Mais rapidement, la
saturation de la solution altérante s'effectue par rapport 2 1'orthose, puis par rapport 1'albite qui par la
suite impose sa composition isotopique 2 la solution altérante, et ce au-dela d'un jour d'interaction.

Une hypothese a été avancée par BLUM et EREL (1995) sur le fait que la biotite contréle le
rapport isotopique du strontium de eaux de surface. Cette proposition n'est vérifiée ici que pour des
temps de résidence trés courts. Les orthoses peuvent aussi influencer le rapport isotopique 7Sr/*Sr

- des solutions altérantes. En revanche, des que le temps de résidence devient relativement plus
important, la signature isotopique est contrlée par le minéral ayant 2 la fois une vitesse de dissolution
suffisamment rapide et des teneurs importantes dans la roche. Dans notre étude, ¢'est 1'albite qui joue
——ce role. Une confusion possible dans 1'interprétation-de 'évotution-durapport-isotopique-vient-dufait————
gue malgré la rapidité de dissolution de certains minéraux primaires (biotite) ou en traces (apatite,
calcite), leur faible teneur limite leur influence sur la géochimie des eaux. D'autre part, ce rapport
entre la teneur et la vitesse de dissolution est trés difficile 4 maltriser sans faire appel aux modgles
géochimiques. Les minéraux en traces jouent certainement un rdle dans le contrdle géochimique des
solutions d'altération (MasT et al., 1990, SVERDRUP et WARFVINGE, 1992; VELBEL, 1992), mais ils
ne peuvent pas expliquer toute 1'évolution géochimique des solutions.
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cours de la simulation de la dissolution des minéraux du sol par I'eau de pluie.
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La proportion du mélange entre le pole d'altération théorique (déterminé a l'aide du modele
KINDIS) et {'eau de départ, est déduite de la courbe de mélange (traits discontinues, fig. 63) calculée
selon 1'équation donnée par FAURE (1986).

— 3)- RECONSTITUTION DES SOLUTIONS DE SOL PAR KINDIS A PARTIR DES EAUX
METEORIQUES

a)- A partir de la pluie

La reconstitution des solutions du sol (annexe 12) est effectuée en simulant la dissolution
cinétique des minéraux primaires des sols par une eau de pluie recueillie en février 1990 (annexe 12).
L'évolution du rapport isotopique 375¢/*°St est suivi en fonction de la teneur en strontium et de la
concentration en éléments majeurs Ca, Na et Si au cours de la simulation de la dissolution (fig. 64).

La projection des solutions du sol dans ces diagrammes d'évolution (fig. 64) montre que la silice
et le sodium des solutions des horizons de surface (-5 et -10 cm) et de la solution prélevée a -70 cm se
7 situent sur des courbes de mélange entre la pluie et les solutions d'altération de la simulation. Les
solutions de sol 2 -30 et -60 cm par contre, s'écartent de ces courbes de mélange. Le strontium et le
calcium quant 2 eux ne peuvent pas étre décrits par de simples mélanges binaires entre I'eau de la
pluie et les solutions d'altération du sol. Il faut rappeler ici que les solutions de sol sont composées de
proportions variables d'eaux gravitaires a temps de résidence variable, ce qui rend plus 1'interprétation
des signatures isotopiques plus compliquée.

A

86
Sr

87
Sr/

>
r (ppb)

4F1w65—8chemﬁhemqmmmmFWst1]1wsﬁfdeplacmems des rapports-isotopiques et des—————
teneurs en strontium des eaux de surface dans le bassin versant du Strengbach.

Avec :en trait continu l'évolution du rapport isotopique au cours de la simulation et en trait discontinu les

courbes de mélange entre 1a solution initiale et la solution d'altération.
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Les déplacements des compositions isotopiques et des teneurs en strontium de ces solutions de
sol par rapport aux courbes de mélange (fig. 65) peuvent se produire A partir :

- d'une modification du rapport isotopique (1);

- d'une modification de la teneur en strontium, en sodium, en calcium et en silice (2).

Cette dernidre évolution peut se produire pour les éléments chimiques qui ont une origine
atmosphérique (Sr, Na, et Ca). L'écart entre le rapport isotopique de solutions de sol et la courbe
théorique de mélange, est plutdt dit 2 une modification de la signature isotopique du strontium de ces
eaux au contact du complexe d'échange des horizons du sol. 7

Les décalages entre les compositions des solutions de sol naturelles et les compositions simulées
semblent dus aux phénomenes d’échanges qui ont affecté 2 la fois les rapports isotopiques et les
teneurs en €léments surtout d’origine atmosphérique. Le strontium et le calcium, et & degré moindre le
sodium, semblent bien contrélés par les apports atmosphériques qui contribuent a alimenter le
complexe d’échange.

b)- A partir du pluviolessivat

Les pluviolessivats correspondent a des pluies recueillies sous la forét apres lessivage du couvert
végétal. Ces apports atmosphériques intégrent dong, la pluie initiale, les particules séches piégées par les
feuilles du couvert végétal entre deux épisodes pluvieux et enfin la participation du feuillage (absorption,
sécrétion) plus au moins importante selon les éléments chimiques (PROBST et al., 1990z). PROBST et al.
(1992a et 1995a) ont montré que les apports atmosphériques en protons et en sulfates atteignant le sol
sous la fordt d'épicéas dans ce bassin, sont essentiellement apportés sous forme de dépOts secs et
représentent, en moyenne, trois fois les apports & découvert. Dans ce bassin versant forestier, les
pluviolessivats sont donc plus représentatifs de I'eau qui atteint le sol que la seule eau de pluie hors
couvert forestier. .

Dans cette simulation, nous avons donc utilisé la composition du pluviolessivat collecté en avril
1990 et celle du pluviolessivat collecté en février 1990 (Annexe 12). 1l existe une grande variabilité dans
les compositions de ces solutions. La premiére est trés acide et concentrée en particulier en ions dérivés de
polluants atmosphériques, et la seconde est plutdt diluée et modérément acide.

Les résultats des simulations montrent des évolutions différentes en relation avec la différence de
composition chimique initiale, (fig. 66). La simulation & partir du pluviolessivat le plus dilué (Fev. 90)
montre logiquement une évolution semblable & celle rencontrée lors de la simulation 4 partir de I'eau de
pluie. En revanche, malgré l'acidité plus importante du pluviolessivat (Avr. 90), l'altération des minéraux
primaires est moins importante. Les fortes concentrations en éléments chimiques de cette eau de départ
limite les vitesses de dissolution et les eaux altérantes arrivent rapidement & l'équilibre par rapport aux
minéraux primaires. En 8particulier, la teneur trés forte en potassium a limité la dissolution de l'orthose. Le
rapport isotopique 87gr/%8r de la solution altérante simulée dans ce cas, reste relativement plus bas (fig.
66; il ne dépasse pas la signature isotopique des albites.

De fagon plus nette encore, les solutions de sols mesurées in situ se trouvent trés proches des
simulations réalisées a partir des pluviolessivats les plus dilués (Fev. 90), si on les compare aux résultats

* des simulations a.partir des pluies (fig. 64). En effet, dans le cas du sodium, les solutions de sol sont

toutes décrites par des mélanges binaires entre la composition initiale du pluviolessivat et les solutions
d’altération, y compris les solutions de sol & -30 et -60 cm. De plus, les teneurs en calcium et en strontium
des solutions de sol a -5 et -10 ¢m se rapprochent aussi des courbes de mélanges. La silice par contre,
présente la méme évolution théorique que celle observée lors de 1a simulation a partir de la pluie 4
découvert.

La simulation utilisant les pluviolessivats les plus dilués (peu marqués par la poliution

atmosphérique) permet d'estimer les apports du pdle "altération” et du "pluviolessivat” dans les solutions
de sol. Le développement du calcul des courbes hyperboliques de mélange est donné par RICHARD
(1993). Parallélement, en utilisant les courbes de mélange du sodium, on a déterminé un temps de
résidence des solutions de sol allant de 1 4 11 jours, avec une proportion de pluviolessivats dans les
solutions de sol de l'ordre 95%.

On constate que l'adéquation entre sodium simulé et le sodium mesuré est meilleure que pour la
silice, car dans les plaques a -30 et -60 cm, les modifications introduites par le complexe d'échange ont
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affecté en méme temps les rapports isotopiques et la teneur en sodium; par contre, la teneur en silice n'a
pas été modifiée. Ainsi, I'¢loignement des compositions des solutions de sol des courbes de mélanges dans
les diagrammes "*’Sr/*°Sr, Ca et St" est dii 4 I'augmentation de la concentration en calcium et en strontium
au contact du complexe d'échange. En revanche, dans le diagramme "*’St/**Sr, Si", c'est la modification
du rapport isotopique qui €loignent ces solutions de sol de celles théoriquement prévues par le modéle
KINDIS.

Ces résultats simulés montrent surtout comment les eaux de surface piégées dans des micropores
peuvent acquérir des compositions géochimiques qui contrdlent la chimie des solutions du sol. Toutefois,
ces solutions ne participent qu'en trés faible quantité, la majorité des eaux de surfaces transite trés
rapidement dans les macropores. Les compositions des solutions de sol sont donc un mélange continu
entre les eaux de macropores & circulations fortes et les eaux des micropores, qui au contraire, sont le
siége des processus d’altération et d'échange en condition d'interaction trés fortes (rapport roche/eau trés
élevé). Leffet de I'acidité des pluviolessivats des périodes de pollution maximale est moins pergu au
niveau de altération qu'a celui de I'échange ionique. En effet, ces types d'saux apportent plus de bases et
ne causent pas d'altération importante des minéraux primaires.

Dans le bassin versant du Strengbach, la neutralisation de 1'acidité incidente s'effectue
essentiellement dans 1'ardne granitique (>70 cm) (Probst et al., 1990a; 1992a) par les processus
d'altération et d'échange. Il nous a donc paru nécessaire de simuler la composition chimique des eaux
de sources et du ruisseau 2 partir d'une eau de lysim2tre 2 la base du sol. Cette eau représente 1'eau
incidente qui va réagir réellement au contact des minéraux de 1'ar2ne et de la roche.

4)- RECONSTITUTION PAR KINDIS DES EAUX DE SOURCES ET DU RUISSEAU

La reconstitution des compositions chimiques et isotopiques est effectuée par simulation de la
dissolution de 1'artne granitique par une solution de sol & -60 ¢cm (annexe 12). On n'a retenu qu'une
seule composition chimique de départ car ces eaux A -60cm présentent des variations chimiques peu
importantes (PROBST et al. 1990a; DAMBRINE et al. 1995). Cela indique que les perturbations lides
des pollutions maximales sont atténuées lors du passage dans les premiers centimdtres du sol
notamment par les processus d’échanges liés au réle de la matidre organique.

L'évolution simulée du rapport isotopique *’Sr/**Sr de la solution altérante en fonction de la
teneur en strontium, en calcium, en silice et en sodium (fig. 67) montre que la composition en calcium
et en strontium des sources et du ruisseau ne peut étre décrite par un simple mélange binaire. La silice
et le sodium au contraire, sont parfaitement décrits par des mélanges binaires entre la composition
chimique et isotopique de la solution de sol et les solutions altérantes simulées.

La détermination des taux de mélanges basée sur la composition en silice et en sodium des
basses et des hautes eaux de sources et de ruisseau montre que ces eaux sont constituées d'environ
95% d'eau de solution de sol 2 -60 cm. Les 5% d'eaux d'altération simulées ont des temps de
résidence respectivement de 3 a 23 jours en période de hautes et de basses eaux. Ainsi, le temps de
résidence de eaux d'altération dans le bassin en période de crues est relativement court par rapport aux
eaux d'étiage. Le calcium et le strontium semble, par contre de la méme facon que dans le sol,
contrlés surtout par les processus d'échanges cationiques.

5) CONCLUSION

La simulation théorique comparée & l'analyse de terrain de 1'altération météorique dans un
bassin versant granitique montre que la composition isotopique du strontium des solutions de surface

est controlée & 1a fois par les processus d'altération et d'échange ; essentiellement d'altération dans e
cas du sodium et de la silice, et surtout d'échange dans le cas du Ca et du Sr.

L'évaporation entraine une augmentation complémentaire de la concentration des é&léments
chimiques apportés par les dépdt atmosphériques, essentiellement le calcium, le strontium, et le
sodium dans les premicrs centimatres. Dans le reste du profil, la rétention sur le complexe d'échange
entraine par contre un enrichissement en profondeur des éléments échangeables.
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Les simulations de l'altération des sols et des artnes montrent que la proportion des
précipitations (pluie et pluviolessivats) est d'environ de 95% dans les solutions de sol mélangées avec
des solutions altérantes ayant un temps de résidence allant de 1 & 11 jours. Ce temps est
essentiellement influencé par les structures de porosité qui assurent un ralentissement des solutions de
sol & partir de -30 cm. De méme, les eaux de sources et de ruisseau résultent d'un mélange de 95%
des solutions de sol recueillies & -60 cm et de 6% d'une solution altérante ayant un temps de résidence
variable suivant 1'état hydrologique du bassin. Ainsi, lors des crues les eaux ont un temps de résidence
moyen relativement court, d'environ 3 jours. En revanche, en période d'étiage ces eaux ont un temps
de résidence moyen d'environ 23 jours.

Ces simulations ont démontré que le calcium et le strontium sont surtout contrdlés par les
processus d’'échanges dans le sol ou dans I'argne. Pour renforcer cette hypoth2se on a étudié
1'évolution des isotopes du strontium *’Sr et *Sr en fonction de leur origine dans les eaux de surface
du bassin versant.

IIN)- DETERMINATION DU CYCLE DU STRONTIUM ET DU CALCIUM

Les études concernant les cycles biogéochimiques des éléments chimiques sont toujours
confrontées & la difficulté de la détermination des apports en éléments par 1'altération des minéraux
primaires et secondaires (NAHON, 1990; KiIRkwooD et NESBITT, 1991; DREVER et ZOBRIST, 1992;
MasrT et al., 1990; CASEY et al., 1993b; BLUM et al., 1994; ProOBST et al. 1995a). Cette détermination
devient encore plus complexe lorsque I'on s'intéresse & des éléments d’origine multiple (altération et
autres) et qui sont contr6lés par des processus plus complexes (l'échange, la formation des phases
secondaires, 1'absorption par la biomasse et autres).

Dans le paragraphe précédent, nous avons vu que 1'utilisation du modzle KINDIS couplé au
strontium pour la simulation des eaux de surface du bassin versant permet de reconstituer seulement
les processus d'altération. Dans le cas des éléments dont 1'origine échangeable est importante, le
modele ne peut actuellement reconstituer la totalité de 1'évolution de Ia composition chimique.

Dans la démarche qui suit, on essaiera de séparer les effets de 1'échange de ceux de la
dissolution des minéraux sensu-stricto par le suivi des isotopes du strontinm dans les eaux de surface.
On établira ainsi le cycle du strontium en utilisant la méthode du A¥Sr (MILLER et al., 1993).

A)- UTILISATION DE LA METHODE DU A¥SR

Pour suivre le cycle du strontium dans le bassin versant du Strengbach, on a eu recours 2 la
méthode de calcul des mélanges des isotopes de strontium utilisant A*’Sr qui représente 1'écart de la
teneur en isotope *’Sr d'une eau par rapport 2 celui de l'eau de mer (GRAUSTREIN, 1989). Cette
méthode permet de déterminer les proportions de mélange entre les poles "altération” et
“atmosphérique”. Cependant, la difficulté de cette méthode réside dans la détermination du rapport
isotopique du péle représentant |'altération.

En effet, MILLER et al. (1993) ont déterminé le rapport isotopique du pole d'altération par une
macération de la roche mere dans I'acide chlorhydrique 0.1N. Auparavant, WICKMAN et JACKs (1992)
ont proposé 2 la place de cette macération acide qui est trés agressive, un lessivage des roches meres
par des acides organiques semblables & ceux rencontrés dans les solutions naturelles. Néanmoins,

I'inconvénient de cette derniere méthode est la surestimation du rapport eau-roche par rapport au
milieu naturel. De plus, A 1'exception des solutions de sol ol les acides organiques peuvent intervenir
dans les processus d'altération, dans les ar®nes, 1'altération est surtout due 2 la présence des acides
minéraux.

Dans notre étude, on a choisi de prendre la composition isotopique des solutions d'altération en
fin de simulation d'altération (donnée par le modele KINDIS) comme péle représentatif du péle
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altération du bassin du Strengbach. Ce pdle a été préféré a celui issu de la macération par attaque
d'acide minéral car ce rapport isotopique tient compte :

- de la vitesse de dissolution de chaque minéral et de son abondance volumique;

- du rapport isotopique et de 1a teneur en strontium de chaque minéral ;

- du rapport eau-roche proche de celui du terrain.

Cette méthode permet donc de déterminer la proportion du mélange entre le pdle altération et le
péle atmosphérique dans les différents mélanges en suivant les variations de la signature isotopique de
strontium par le A¥Sr, Ainsi, le calcul du A¥’Sr du mélange permet de retrouver la proportion de
chaque péle qui a contribué au mélange. Actuellement cette méthode ne permet qu'une détermination
de mélanges binaires. En conséquence, elle n'est applicable que dans le cas de bassins
monolithologiques. La présence de plus d'une roche-mere rend impossible 1'estimation du A”S_r. Ce
n'est pas le cas dans nos investigations et le calcul des A¥Sr des mélanges sera effectué en tenant
compte du A¥’Sr du pole altération du granite et du pole atmosphérique, pour lequel on a pris ici le
pluviolessivat qui nous semble le plus représentatif de 1'apport au sol.

Les solutions de sol, les eaux des sources et du ruisseau seront donc interprétées comme
mélanges entre les deux pdles évoqués. Le complexe d'échange est également interprété comme
Jj mélange entre le pole altération et le pdle atmosphérique. Avant d'effectuer le calcul de ces mélanges,
on procédera A une caractérisation du rapport isotopique et de la teneur en strontium du complexe

i d'échange.

B)- RAPPORT ISOTOPIQUE DU COMPLEXE D’ECHANGE

N Le long des profils d'altération, les cations basiques (Ca, Mg, K, et Na) sont en partie retenus
sur le complexe d'échange; le strontium est également fixé sur les sites échangeables. La
détermination des caractéristiques isotopiques du complexe d'échange nous renseigne donc a la fois
sur l'origine du strontium fixé sur ce complexe d'échange et sur les propriétés des réactions
d'échange.

L'examen des propriétés géochimiques du complexe d'échange 2 partir du suivi des éléments
chimiques majeurs (cations basiques, fer, aluminium et protons, Cf. Chapitre III), a montré que
celles-ci varient en fonction de 1'évolution du rapport "eau mobile / eau immobile" conformément 2 la
proposition de MANSEL et al. (1986) et SCHULIN et al.(1989).

Tout au long de nos observations, on a suivi I'évolution du rapport isotopique *’Sr/*Sr et de la
teneur en strontium de la terre fine le long du profil d'altération VS. Ce profil a &€ sélectionné en car
il est le seul ot 1'on observe une augmentation du calcium, essentiellement en profondeur de 1'aréne
(Cf. chapitre III). Ainsi, on a effectué un échange au chlorure d’ammonium supra pur de la terre fine
issue de 1 et 2 m de profondeur. Ces profondeurs ont été choisies pour préciser 1'évolution au sein de
l'artne. Le rapport massique solide-liquide est de 1/10, conformément au protocole utilisé dans
1'étude géochimique du complexe d'échange (Cf. chapitre III). Les rapports isotopiques et les teneurs
en strontium du complexe d'échange sont reportés dans le tableau 20.

Tableau 20- Rapports isotopiques et teneurs en strontium
du complexe d'échange de 1'aréne du profil VS.
¥5r/*8r  Sr (meq/100g)  Sr/Ca

profondeur (m)

1 0.714993 0.398 10°  1.04 107
2 0.735765 0232106 —1.30-10%

Tout d'abord, ces résultats montrent que les rapports isotopiques du complexe d'échange de la
terre fine augmentent avec la profondeur. Ainsi, la signature isotopique 7Sr/*Sr enregistrée sur le
complexe d'échange 3 1m de profondeur (-1m) est-elle tr2s proche de celle des pluviolessivats
(Annexe 12). En revanche, le rapport isotopique de la terre fine 2 2m de profondeur (-2m) est tres

137



P e &,

proche de la signature isotopique des plagioclases (Tab. 14) et de la signature de la solution altérante
en fin de simulation de la dissolution de I'aréne par 1'eau du lysimetre. Par contre, 1'évolution de la
teneur en strontium échangeable est inverse de celle du rapport isotopique : le strontium d'échange 3 -
Imest 1.7 fois plus important que le strontium échangeable 2 -2m,

Ces résultats montrent donc que le complexe d'échange du sol jusqu'a 1 m de profondeur,
j‘ semble influencé principalement par les apports atmosphériques, alors qu'a 2 m de profondeur le

complexe d'échange est en équilibre avec les eaux d'altération. De plus, le rapport molaire Sr/Ca du

complexe d'échange a -1m (Zab. 20) montre qu’il est relativement enrichi en strontium par rapport 2

la roche mere (Tab. 17), alors qu’il est du méme ordre de grandeur, voir légérement plus faible, que

celui des sources et du ruisseau. En revanche, le rapport Sr/Ca de la terre fine A -2 m est plus faible

que celui de la roche-mere. Dans ce cas, ceci témoigne d'un enrichissement en calcium par rapport au

strontium. Cet enrichissement peut &tre di 2 une fixation trés rapide du calcium sur le complexe
~ d'échange dans les premiers stades d’une altération incongruente des plagioclases.

Alnsi, le strontium échangeable du profil jusqu'a environ -1m semble provenir essentiellement
des dép6ts atmosphériques, alors que dans les argnes profondes, le strontium provient en majorité de
I'altération des plagioclases. Toutefois, ces mesures resterait & &tre complétées par d'autres analyses
du méme type sur d'autre profils,

Rappelons ici que les variations brusques du taux de saturation le long des profils (Cf. chapitre
I1I) ont ét¢ interprétées comme le résultat de ['hétérogénéité des circulations hydrodynamiques. Or, les
échantillons sur lesquels ont été réalisés les réactions d'échanges ont été prélevés dans les différents

! horizons sur un rayon en moyenne de 10 cm. Ce mode d'échantillonnage peut entrainer des

différences dans la composition isotopique 2 cause des variations des propriétés hydrodynamiques qui

-1 peuvent exister 2 1'échelle centimétrique. La figure 68 illustre cette différence de structure du systéme

: poreux entre les préleévements essentiellement microporeux (A) et des prélevements qui mtégrent des
surfaces macroporeuses (B).

Micoporosité
Macroporosité

Fig. 68- Schéma théorique des structures
de porosité au sein des profils
d'altération.

—LeHaraetéﬁsﬂqu%du cemplex&d échange-refléteront-doneles-compositions—isotopiquesdes————
solutions drainantes selon le type de pore dominant & proximité. En effet, les macropores sollicités par
des eaux rapides, devraient 8tre caractérisés par des rapports isotopiques trés proches de celui des
précipitations atmosphériques. En revanche, les micropores ol les temps d'interaction sont
relativement plus importants, devraient étre caractérisés par des rapports isotopiques plutdt
caractéristiques des signatures isotopiques des solutions d'altération des minéraux primaires. Le
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rapport isotopique sera donc une expression des proportions relatives entre les surfaces macro et
microporeuses des échantillons analysés.

Les compositions isotopiques du strontium déterminées sur le complexe d'échange de la terre
fine du profil VS mettent en lumitre le fait que le complexe d'échange situé 2 1 m de profondeur est
saturé en strontium d'origine atmosphérique, alors qu'd une profondeur de 2 m, le complexe
d'échange est plutdt saturé en strontium provenant principalement de I'altération des minéraux
primaires. On constate de ce fait que les macropores sont dominants jusqu’a un métre profondeur,
alors que dans ’ar2ne les circulations hydrodynamiques sont ralenties et s'effectuent en majeure partie
dans les micropores, oll les temps de contact sont plus longs, et donc responsables d'une altération
plus efficace.

C)- BILAN DU STRONTIUM DANS LE BASSIN DU STRENGBACH

Les résultats de la modélisation cinétique de 1'altération des arénes granitiques du bassin du
Strengbach ont montré que les rapports isotopigues ¥5e/Sr des solutions de sol, des sources et du
ruisseau, refldtent 2 la fois la participation des processus d'altération et d'échange. L’analyse de la
composition isotopique de la capacité d'échange semble montrer que le complexe d'échange est
essentiellement approvisionné par les apports atmosphériques jusqu'a environ 1m de profondeur de ce
profil altération. De plus, ces eaux de surface sont constituées d'un mélange entre les eaux
atmosphériques et les eaux d'altération, mais sont influencées par le complexe d'échange lors de leur
transit dans les profils d'altération. Ce dernier, peut étre considéré comme inactif a condition que le
bassin versant soit dans un état stationnaire. Or, compte tenu de 1'apport important des protons
d'origine atmosphérique, il y a tout lieu de penser que le complexe d'échange du sol et ]'ardne sont
actuellement en phase de désaturation. 11 est donc important dans ce bassin versant de déterminer la
part qui revient & 1'échange et celle qui revient respectivement 2 I'altération sensu stricto dans la
neutralisation de 1'acidité incidente.

1) PRESENTATION DE LE METHODE DE CALCUL DU A87SR

Le A¥Sr est calculé selon 1'équation de GRAUSTEIN (1989). Ce rapport représente en fait, la
différence entre la composition isotopique de 1'échantillon étudié (ech.) et celle de I'eau mer prise
comme standard :

87Sr 875,

87
A'Sr=[(es—7) o, ~ (o)
87Sr+86Sr ech. 87Sr+86.5'r sta.

]1x100
'Ensuite, a partir du A¥Sr de chaque échantillon, la proportion (x) du pdle (A) dans le mélange
(M) du pole (A) et (B) est calculée par 1'équation suivante (MILLER et al., 1993) :

87 _AB7
A SrM, AS/Sr [
37 _A87
AS/Sr A SrB

Dans cette étude, on suivra par le calcul les proportions du strontium d'origine lithique et celles
d'origine atmosphérique. Ce dernier peut étre retenu sur le complexe d'échange comme il peut étre
véhiculé par les solutions percolantes 2 travers le sol. On va donc essayer de suivre le cycle du
strontium dans le bassin versant du Strengbach.
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compiexe d'échange de la terre fine, dans les eaux de source et de ruisseau
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2) DETERMINATION DU CYCLE DU STRONTIUM

Le calcul du A¥’Sr des eaux de surface est effectué par rapport & la composition isotopique de
I’eau de mer qui a un rapport #75r/%Sr égale 2 0.70923 (DEPAOLG et INGRAM, 1985). Remarquons
que ce rapport est 1égerement plus faible que celui des eaux de pluies hors couvert collectées dans le
bassin (annexe 12). Les calculs des taux de mélange entre les apports atmosphériques et 1'ean
d'altération sont effectués en prenant la composition isotopique du pluviolessivat comme pdle
"atmosphérique”. Le pdle "altération” est issu de la simulation de la dissolution de 1'argne granitique
par la solution du sol 2 -60 cm. Celui-ci est préféré 2 celui que 1'on peut obtenir grice aux lessivages
acides (MILLER et al., 1993, WICKMAN et JACKs, 1992) pour les raisons qui sont déja discutées
auparavant (Cf. paragraphe A). Le pluviolessivat préféré aux des pluies 2 découvert car il est mieux
représentatif de la qualité et de la quantité des précipitations qui entrent dans le bassin versant.

Concratement, le calcul des mélanges montre que la part du pdle atmosphérique dans les eaux
de surface dépasse largement les 50% (fig. 69). En effet, dans le ruisseau et les sources, I’apport du
strontium d'origine atmosphérique est respectivement de 75 et 70%. Cette part atmosphérique dans le
mélange est trds importante et ne laisse qu'une faible part 2 la contribution de I'altération (30 2 25%).
Nos résultats sont tres différents de ceux de MILLER et al. (1993) qui donnent au contrair¢ une part au
pole de I'altération de 1'ordre de 70%. Ce pourcentage nous parait raisonnable dans leur étude car
I'altération de 1'anorthosite comme roche mére est relativement plus rapide que 1'altération du granite
du Brézouard. Cependant, dans 1'étude de MILLER et al. (1993) le pole "altération” a pu &tre surestimé
car il est déduit de 1'attaque acide de 1'anorthosite.

Dans un deuxidme temps, on a également suivi les compositions isotopiques des solutions de
sol. Celles-ci présentent des variations tr2s importantes de leurs taux de mélanges (fig. 69). Ainsi, les
solutions de sol & -5 cm, -30 ¢cm et -60 cm montrent des pourcentages de strontium atmosphérique
voisins de ceux du ruisseau et des sources. En revanche, dans les solutions de sol 2 -10 cm et -70 cm,
le pourcentage des apports atmosphériques est relativement plus faible; il est respectivement de 'ordre
' de 47 2 41 %. Nous avons constaté de méme que ces solutions de sol (2 -10 et -70 cm) sont davantage
marquées par la signature isotopique de 1'altération des minéraux. Les plaques 2 des profondeurs de -
5cm, -30 et -60 ¢cm présentent une part de strontium d'origine atmosphérique respectivement de 70, 65
et 66 %. Les différences entre les taux de strontium d'origine atmosphérique enregistrées sur ces
plaques lysimétriques illustrent les variations spatiales le long d'un méme profil ou d'un profil &
1'autre.

A titre comparatif, contrairement 2 I'étude de MILLER et al. (1993) et qui ont considéré le
complexe d'échange comme pdle participant au bilan du strontium, et ont d'ailleurs montré qu'il
participe pour 30% au bilan annuel du strontium exporté hors du bassin, nous considérerons dans
cette étude que le complexe d'échange en lui méme est une expression du mélange entre le pole
"altération” et le pole “"atmosphérique”. Conformément A ce qui vient d'étre dit, le complexe
d'échange joue essentiellement un role de gestion du strontium fix¢é sur les sites échangeables et qu'il
est impossible d'estimer par la méthode du A¥Sr 1a part du strontium fourni au bilan annuel.

Ces résultats aboutissent & 1'établissement d'un cycle de strontium (fig. 70) qui montre que le
strontium des dépéts atmosphériques est recyclé sur le complexe d'échange jusqu'a 01 % dans le sol
(<1m). En fait, les solutions de sol, en dehors de leurs variations, présentent des pourcentages de
strontium d'origine atmosphérique assez élevés et s'approchent de celui du complexe d'échange 2 -
Im. En revanche, 81% du strontium du complexe d'échange provient de 1'altération des minéraux de
I'ardne 2 -2m. Enfin, l'analyse du strontium du ruisseau montre que ce dernier contient 75% du

—strontium d'origine atmosphér i'qUﬁU*rrqttaft*du%thﬂﬁtrmfd&t—l’rl&m'tsseawpfevfiemfdeﬁllaltérfati@n@ti

les trois-quarts du strontium sont d'origine atmosphérique. Ceci pose un problzme puisque le
strontium des sources et du ruisseau est essenticllement d'origine atmosphérique alors que le complexe
- d’échange de l'aréne “soit plus enrichi en strontium provenant de l'altération. En effet, les
précipitations directes dans le ruisseau sont trés faibles et ne peuvent pas expliquer ces apports en
strontium d'origine atmosphérique. La seule hypothese plausible est de supposer des circulations
d'eaux hypodermiques, dans le premier métre du profil, qui alimentent les sources et le ruisseau. En
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Fig. 70- Cycle du strontium dans le bassin versant du Strengbach. (sans estimation de l'immobilisation
dans la biomasse).

Strengbach

Fig~71- Schéma des circulations hydrodynamiques des solutions dans les partie amont du bassin versant
du Strengbach (la taille des flaches est proportionnelle 4 la quantité d'eau qui transite),

a : correspondant 4 I'écoulement principal hypodermique , b ; écoulement secondaire hypodermique
dans l'aréne, ¢ : écoulement profond, d : ruissellement de surface,
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effet, la quantité d'eau qui transite dans I’ar2ne granitique est tras faible, De plus, la dominance du
strontium d'origine atmosphérique sur le complexe d'échange du profil jusqu'a 1 m de profondeur et
dans le ruisseau conforte cette hypoth2se de circulation. En utilisant le cycle du strontium, et
I'évolution des compositions isotopiques en strontium, on pourrait déduire le schéma de circulation
hydrodynamique des eaux dans ce profil d'altération (fig. 7I). Bien que ce schéma, soit basé
seulement sur un seul profil, il est en parfaite concordance avec les résultats des études des bilans
isotitanes  (Cf. chapitre III), bilans qui prévoient des dynamiques d'altération des minéraux
relativement plus importantes et cela jusqu'd 1m de profondeur. Pour affiner ce schéma des
circulations hydrodynamiques, d'autres analyses de compositions isotopiques du strontium du
complexe d'échange le long des autres profils restent 2 faire.

3) DETERMINATION DU BILAN DU STRONTIUM ET DU CALCIUM

La détermination des bilans d'altération 2 partir des méthodes hydrochimiques entrées-sorties a
I'échelle du bassin versant s'affranchit de la connaissance des processus internes du bassin (PROBST et
al. 1991; 1992a). 1l y a tout lieu de penser que les quantités d’éléments comptabilisés comme issus de
I'altération peuvent & la fois étre issus des processus d'altération mais également des processus
d'échange si le bassin n'est pas en état stationnaire. Or, 1'utilisation du A¥’Sr nous a permis de faire la
part entre les apports en strontium d'origine atmosphérique et ceux provenant de l'altération. La
détermination des quantités stockées au niveau du complexe d'échange a été rendue possible grice au
suivi de la composition isotopique du strontium.

a)- Bilan du strontium

Le bilan du strontium en flux ionique (g/ha.an™) (fig. 72) est calculé a partir des entrées et des
sorties calculées 2 1'échelle du bassin en appliquant les proportions de mélange déterminées ci-dessus.
! Le couvert végétal n'est pas pris en compte dans ce bilan car on ne dispose pas d'analyse de
composition isotopique du strontium de la végétation. Les apports par les pluviolessivats représentent
environ 26 g/ha.an. Sur les 111 g/ha.an drainés par le ruisseau, il y a seulement 8g/ha.an qui peuvent
&tre produits par 1'altération des minéraux, les 83 g/ha.an restant sont d'origine atmosphérique. Ce
dernier terme semble essentiellement provenir de la désaturation du complexe d'échange, en
particulier dans le premier métre du profil car dans cette partie du profil, le complexe d'échange est
saturé & 90% par le strontium d'origine atmosphérique (Cf. paragraphe précédent). En revanche, le
strontium qui provient de I'altération est essentiellement produit par I'altération des minéraux de
I'ar®ne mais aussi des blocs de granite.

Le manque de données concernent les guantités de strontium prélevées par la biomasse limite
nos interprétations. Toutefois, on constate que les quantités de strontium exportées hors du bassin
dépassent largement celles qui rentrent sur Je bassin via les dépdts atmosphériques, et cela sans tenir
compte des préldvements de la biomasse. Ceci montre que le complexe d'échange jusqu'a 1m de
profondeur participe pour une grande part au bilan du strontium. Ce complexe d'échange, compte
tenu des quantités libérées est loin d'atre A 1'état stationnaire.

b)- Bilan du calcium

. Etant donné l'analogie de comportement géochimique entre le strontium et le calcium (EL1AS et

al, 1982; JAacks et al., 1989; ABERG et al., 1990: ¢ ), les bilans du strontium et du calcium

sont déterminés 2 partir des proportions de mélange établies pour le strontium. En appliquant les
mémes proportions de mélanges que celles calculées pour le strontium, on a évalué le bilan du caleium
a partir des bilans annuels hydrochimiques (PROBST et al. 1990a). Contrairement au strontium, le
bilan du calcium est plus complet (fig. 73) car la quantité de calcium stockée dans la biomasse a &té
déterminée & I'échelle du bassin versant par PREVOSTO (1988). En effet, 32 kg/ha.an de calcium sont
exportés en tenant compte des apports atmosphériques et de la rétention par la biomasse; seuls 8 kg
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peuvent &tre attribuées 3 l'altération des minéraux sensu stricto. Cela signifie donc que 24 kg
proviennent des processus d'échange. La quantité de calcium apportée par les processus d'altération
est donc relativement faible pour expliquer 2 elle seule le bilan d'exportation du calcium, De plus, ce
calcium d'origine lithique provient de 1'altération des minéraux de I'argne, particulitrement dans le
premier stade d'altération du granite 2 la limite ardne-granite. Cette quantité de calcium libérée par
I'altération dépasse largement la quantité calculée par JACKs et al. (1989) pour les granites de Sudde
en utilisant les isotopes du strontium suivant une approche différente de celle suivie ici. Ces auteurs
ont estimé des quantités de calcium produites par l'altération des minéraux variant de 1.5 2 4.5
kg/ha.an.

Comme cela été montré pour le strontium, la quantité de calcium exportée hors du bassin
indique que le bassin est actuellement en état non stationnaire. La désaturation du complexe d'échange
est donc la source principale de libération du calcium dans le bassin du Strengbach.

En fait, notre étude s'intéresse 2 la description de I'état actuel du fonctionnement
biogéochimique. Or, il nous semble que le calcium actuellement lessivé a probablement apporté en
quantités plus importantes durant des périodes de pollution maximales avant le choc pétrolier des
années 70. Actuellement la diminution de ces dépots atmosphériques de cations basiques aboutit 2 la
désaturation du complexe d'échange, d'autant plus que les protons sont toujours apportés a cet
écosysteme. ABERG (1995), en utilisant les isotopes du strontium sur du bois des troncs d'arbres a
montré effectivement, que durant les dix dernidres années, la réserve en calcium a nettement tendance
3 diminuer dans le bois. Ceci indique que la réserve disponible pour les arbres dans les profils
d'altération a aussi diminué.

Tous ces résultats montrent que l'apport d'acidité atmosphérique au bassin versant du
Strengbach en relation avec la pollution atmosphérique, a entrainé un déséquilibre de cet écosystéme
forestier. Aujourd'hui, la modification de la composition de ces dépats atmosphériques au cours des
dix dernidres années nous semble jouer un role déterminant dans l'acidification des solutions de
surface. Les dépdts atmosphériques deviennent actuellement moins acides mais également plus
pauvres en cations basiques. Cette modification des apports atmosphériques, peur 2 terme prolonger
ce déséquilibre biogéochimique, et de fagon d'autant plus marquée que l'on se situe sur des
substratums siliceux pauvres en cations basiques. Actuellement, les bassins perturbés sont sans doute
assez fréquent loin d'étre en état stationnaire, comme c'est le cas du bassin du Strengbach.
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CHAPITRE VI

DYNAMIQUE DE L'ALTERATION METEORIQUE DANS LE
BASSIN VERSANT DU STRENGBACH

INTRODUCTION

Les connaissances actuelles sur la dynamique des processus d'altération météorique des roches-

meres proviennent surtout des études mendes sur les bassins versants (WRIGHT, 1983; PAcEs, 1986;
COOPER et al., 1987; ABERG et al., 1990; FEGER et al., 1990; FROGNER, 1990; MasT et al., 1990;
WILLIAMS et al., 1993; WHITE et al., 1994; PROBST et al., 1995a; et autres). Les minéraux primaires
dans les conditions d'altération météorique de surface sont transformés 3 la fois en &léments dissous,
en minéraux argileux et en composés amorphes. Parmi ces produits d'altération, les ions en solution et
essentiellement les cations basiques (Ca*¥, Mg“, Na® et K*), ont été particulidrement suivis dans les
¢tudes actuelles de bassins versants. En effet, ces cations basiques contrdlent en particulier
I'approvisionnement nutritionnel des foréts et donc leur 1'état de santé.
: Dans plusieurs cas d'étude, on a pu montrer que l'altération des minéraux primaires est la
- source principale de cations basiques pour la nutrition des plantes (CLAYTON et al. 1991a et b;
‘ DREVER et FINLEY, 1993). Ces réactions chimiques consomment une bonne partie des protons H* et
contribuent 2 la neutralisation des précipitations acides (JOHNSON et al. 1981; WiLsSON, 1986; PACES,
1986; WRIGHT, 1988; SVERDRUP, 1990; PROBST et al. 1995a). Dans certaines zones, ol les sols sont
peu développés sur des roches résistantes et pauvres en bases, la neutralisation des dépéts acides reste
difficile (LIKENS et al, 1979). On s'interroge donc, sur l'effet & court et & long terme de cefte
acidification sur les écosystémes forestiers :

La question gui se pose est donc de savoir & quelle vitesse s'altere les minéraux primaires et par
quels mécanismes s'effectue la neutralisation des protons acides et la libération des éléments nutritifs
(cations basiques)?

Pour répondre 2 cette question, il est nécessaire de suivre la dynamique le I'altération
météorique des roches. Or, comme il a & montré précédemment, ['étude expérimentale peut
difficilement étre 2 la base de la comparaison des dynamiques d'altérations. D'une part, elle ne reflete
pas toute la réalité des processus naturels et d'autre part, la vitesse d'altération des minéraux dépend
de plusieurs facteurs externes et des propriétés intrinstques 2 chaque roche-mare. Ainsi, actuellement
la comparaison des dynamiques d'altération météorique des roches s'effectue plutot par une
comparaison entre les différentes études hydrochimiques des bassins versants (WHITE et BLUM, 1995;
Pro.sT et al., 1995a et b).

Par ailleurs, il est admis depuis longtemps que 1'altérabilité des minéraux est principalement
reliée a leurs structures cristallines (GoLbIcH, 1938). Par exemple 1'anorthite, pdle calcique des
plagioclases, contient moins de liaisons covalentes oxygne-métal que 1'albite qui constitue le pdle

436d—iqu%ErreffetTFaﬂefthit&&‘a}térﬁe}ativementﬂuﬁitequerﬁa’fbiteﬁ:mﬁléﬁmsvrrﬁm
plus faibles que les liaisons de covalences (NAHON, 1991; OXBURGH et al., 1994). Ces conclusions
confirment les résultats des premiers travaux de GOLDICH (1938) qui a donné une séquence de
vulnérabilité des minéraux silicatés suivant leurs ordres de cristallisation. Cette séquence a été validée
par la suite par des travaux expérimentaux. D'aprds cette théorie, les minéraux formés 3 haute
température et A haute pression (pyroxtne et plagioclases calciques) sont moins stables dans les
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conditions de surface et s'altrent plus rapidement que le quartz et les autres minéraux formés dans
des conditions de basse pression et basse température.

CoLMAN et DETHIER (1986) et NAHON (1991) ont présenté une synthese effectuée a partir des
travaux antérieurs basés généralement sur des études expérimentales. Ils ont montré que d'une fagon
générale, la surface spécifique, 1a densité des dislocations du réseau cristallin 2 la surface des grains,
le pH, le temps de résidence des fluides et la température sont les principaux paramdtres qui
contrdlent les dynamiques d'altération des minéraux (PAces, 1983; VELBEL, 1985; HOLDREN and
SPEYER, 1986; NaHoN 1991, DREVER et FINLEY, 1993 et autres). A ce sujet récemment, DREVER
(1994) a montré en revanche que 1'augmentation de la dynamique d'altération sous 1'effet des plantes
est tres faible.

Dans ce chapitre, nous nous proposons de suivre la dynamique de l'altération météorique dans
le bassin versant du Strengbach en se basant sur les bilans hydrochimiques établis par PROBST et al.
(1992b). Pour cela, nous établirons des bilans de masses a partir des réactions d'altération identifiées
dans ce bassin conformément 2 la méthode de VELBEL (1985 et 1992). Ensuite, en tenant compte des
données minéralogiques et des bilans hydrochimiques, une modélisation de la dynamique d'altération
sera réalisée 4 1'aide du modele PROFILE (SVERDRUP et WARFVINGE, 1988). Ce modele, opérant en
état stationnaire, permet de suivre la dynamique de désaturation du complexe d'échange et la
dynamique d'altération. Enfin, les résultats de la modélisation des taux d'altération déterminés par
PROFILE seront confrontés & ceux déterminés par les bilans isovolumiques établis a partir des
analyses chimiques le long des profils d'altération (Cf. chapitre III). Toutes ces différentes approches
ne permettent de suivre que la dynamique d'altération actuelle.

I)- QUANTIFICATION DE L'ALTERATION

L'estimation directe de la dynamique des processus d'altération est tres difficile. En revanche,
celle-ci peut étre suivie indirectement par 1'établissement des bilans hydrochimiques (PROBST et al.,
1992b). Toutefois, certains éléments chimiques qui dérivent des processus d'altération sont plus au
moins recyclés par la végétation, ce qui complique l'interprétation de la dynamique d'altération des
roches.

A)- BILANS HYDROCHIMIQUES

L'approche hydrochimique de 1'estimation de la dynamique d'altération actuelle repose sur la
détermination des sources et des puits d'éléments chimiques véhiculés par les eaux de surface au sein
du bassin versant. Ainsi, ces puits et ces sources correspondent 2 la différence entre les entrées et les
sorties en éléments dans ce bassin. En outre, pour que ces bilans entrées-sorties soient le plus précis
possible, plusieurs conditions environnementales doivent étre vérifiées (PROBST et al., 1991).

L'estimation de la réserve altérable mobilisée hors du bassin est estimée par la différence entre
les quantités d'éléments apportés et les quantités sortant du bassin. Parmi les éléments apportés au
bassin versant, il est important de tenir compte de la quantité apportée sous forme de dépdts secs, qui
dans e cas d'un bassin forestier comme le bassin du Strengbach, peuvent représenter plus de 3 fois
I'apport d'éléments par rapport aux pluies hors couvert (PROBST et al., 1992b; 1995a). D'autre part,
le flux d'éléments retenu annuellement par la biomasse est aussi 4 prendre en compte comme "sorties”
d'éléments. L'équation du calcul de ces bilans est la syivante ;. ———————

Qr = Qe- Qs+ ABM

O QOr est le flux d'éléments mobilisés hors du bassin, Q¢ et Qs sont respectivement les flux
d'éléments entrant et sortant du bassin et enfin ABM est la variation de stockage dans la biomasse.
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Les quantités des réserves mobilisées (Qr) hors du bassin versant du Strengbach (Tab. 21)
représentent 2 la fois le flux d'éléments venant de 1'altération et des processus d'échange. Ces bilans
ont été calculés par PROBST et al. (1995d) pour une période de 7 ans (1986-1993).

Comme nous l'avons déja signalé, le calcul de la réserve d'éléments mobilisés hors du bassin
versant montre que le calcium et la silice sont les deux principaux éléments qui quittent le bassin,
suivis du sodium, des sulfates, du potassium et du magnésium. L'étude minéralogique et
pétrographique du substratum granitique et de son argne (Cf. chapitre II et III) montre que la quantité
d'éléments mobilisée ne peut pas correspondre seulement a l'altération des minéraux primaires. En
effet, le granite du bassin étant trds pauvre en calcium et en soufre, il ne peut fournir par altération les
quantités d'éléments indiqués par les bilans hydrochimiques. En utilisant le strontium comme traceur
géochimique de I'altération (Cf. chapitre V), on a également montré qu'une part importante du
calcium d'origine atmosphérique est principalement issue de la désaturation du complexe d'échange.
L'estimation de la dynamique d'altération par les bilans hydrochimiques tient donc compte 2 la fois de
la contribution des processus d'échange et d'altération dans ce bassin versant.

Tableau 21- Bilans hydrochimiques complets de la réserve mobilisée hors du bassin versant du
Strengbach (PROBST et al. 1995d)

Valeurs moyennes des 7 Bilans : 1986-1993

Kg/ha.an Ca Mg Na K N Cl § Si
Entrées
1- Précipitation hors couvert 3.1 0.7 3.6 1.6 9.3 73 8.1 <0.5
2- Dépdts secs 5.9 0.6 4.6 29 45 103 11.3 0.5
3- Précipitions sous couvert 10.4 2 82 162 13.8 174 19.3 0.7
Sorties
4- Bcoulement 29.7 5.9 16.1 72 4.4 17.1 27.8 28.9
5- Accroissement de la biomasse 74 13 1.0 48 85 - 095 20

Bilans moyen (7 ans)

6- Mobilisation de la réserves
=44+5-24+1) 28.2 5.8 8.0 7.5 -1.0 -0.7 8.8 304

Il est également trés important de noter que ces quantités de réserves mobilisées hors du bassin
du Strengbach sont soumises & des variations saisonnidres et annuelles. Ces variations sont
essentiellement corrélées 2 celles de la lame d'eau précipitée ou drainée (PROBST et al. 1995a). Ainsi,
dans le bassin versant du Strengbach, la diminution de 1'exportation de la silice entre 1987 et 1991 est
étroitement liée 3 la diminution de la lame d'eau drainée puisqu'il n'y pas ou trés peu de silice
apportée via 1'atmosphére (PROBST et al. 1991; 1995a). Pour les autres éléments, malgré la prise en
compte des apports dans les bilans, il semble bien que plus la quantité d'eau drainée est importante,
plus les éléments sont mobilisés en dehors du bassin (PROBST et a., 1995a). Pour s'affranchir de ces
variations annuelles, il est évident qu'il faut procéder a une observation sur d'assez longues périodes
de fagon 2 tenir compte des variations climatiques et des variations des apports atmosphériques. Pour
e moment, les bilans hydrochimiques moyens ont été calculés sur 7 cycles hydrogéochimiques
(PROBST et al., 1993d).

B)- BILAN PAR REACTIONS GEQCHIMIQUES D'ALTERATION

L'altération météorique des minéraux primaires du granite du bassin versant du Strengbach est
évidente. En effet, les pertes en minéraux altérables, particulidrement en biotite et en plagioclases le
long des profils, ont été mises en évidence au chapitre III. D'autre part, les observations au
microscope électronique 2 balayage ont permis de mettre en évidence des figures de dissolution 2 la
surface des minéraux qui refletent l'effet d'une attaque chimique intense et prolongée dans les profils
d'altération (Planche 14). Ces figures de dissolution sont bien illustrées en particulier par les puits de
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dissolution a la surface des plagioclases {photos E et F) et 4 un degré moindre des orthoses (photo C).
De méme, les feuillets des biotites sont ouverts et fragilisés (photos A et B). En revanche, les
muscovites ne présentent pas de puits de dissolution (photo D). Néanmoins, 1'observation des roches 2
des degrés d'altération croissants montrent respectivement une augmentation de la densité des puits de
dissolution 2 la surface des minéraux. Le développement de ces puits de dissolution est mieux marqué
sur les plagioclases que sur les orthoses. Quant aux micas blancs (séricite et muscovite) et au quartz,
leurs surfaces sont restées relativement intactes. D'aprés ces observations, on retrouve l'ordre de
vulnérabilité a 1'altération météorique des différents minéraux mentionnée par GoLDICH (1938) :

biotites > plagioclases > orthoses > muscovites > quartz.
1)- LES REACTIONS D' ALTERATION DES MINERAUX

1'altération météorique des roches a été le sujet de nombreuses études. Dans la mesure ol notre
but ici est de décrire ces réactions d'altération, il est trds important de connaitre le mode de dissolution
des minéraux primaires. Les ions hydroggnes attaquent les cristaux, remplacent les cations basiques et
causent la destruction des réseaux cristallins des minéraux (HELGESON et al., 1984; CHoU et
WoLLasT, 1985; Sprosito, 1989). Certaines études expérimentales suggdrent que la dissolution des
minéraux silicatés est incongruente (NIXoN, 1979; PAces, 1983; SIEGEL et PFANNKUCH, 1984;
HOLDREN et SPEYER, 1986; CLAYTON et al., 1991b). Autrement dit, les minéraux ne libérent pas leurs
composés dans la solution altérante dans des proportions identiques & leurs formules originelies. En
revanche, d'autres études de terrain (KIRKWOOD et NESBITT, 1991) prouvent le contraire; ces études
montrent plutdt que les feldspaths liberent approximativement des bases et de 1'aluminium dans des
rapports stoechiométriques.

D'aprés les études expérimentales que nous avons effectuées (Cf. chapitre 1V), on s'apercoit
que la réalité de la congruence des réactions d'altération dépend essentiellement de 1'échelle de temps
des observations. Ainsi, lors des premiers stades d'altération (de la seconde au jour), la libération des
cations basiques par échange avec les protons s'effectue sans libération de silice (dans cette étude, Cf.
chapitre IV); WoLLAST et CHou, 1992); l'altération est donc incongruente, Dans le cas de certains
cations tels que le calcium et le strontium, du fait de la réversibilité des réactions d'échanges, les
réactions de dissolution sensu stricto, des minéraux libérant ces cations peuvent étre perturbées
jusqu'au 81°™ jour d'interaction eau-roche (Cf. chapitre IV; PAUWELS et al., 1989). Ces résultats
montrent a quel point il est difficile de tirer des conclusions sur la congruence ou [a non congruence
des réactions de dissolution des minéraux.

De ce fait, la nature des réactions d'altération et I'écriture des réactions de transformation des
minéraux primaires restent difficiles a décrire.

2)- PRODUITS D' ALTERATION DES MINERAUX PRIMAIRES

Dans les systdmes naturels, il est souvent difficile de retracer les voies réactionnelles qui
aboutissent a la formation des minéraux secondaires par altération météorique. Certes, les minéraux
argileux, du fait de leurs tailles fines, se voient conférer des qualités réactionnelles trés importantes;
en particulier, ils contrdlent les processus d'échange cationique. Depuis longtemps, des essais de
caractérisation des séquences des minéraux argileux le long des profils d'altération ainsi que leurs
distributions géographiques sont étudiés afin de rendre compte des différents types de minéraux
argileux suivant les types de sols (JACKSON, 1965; MILLOT, 1964; PEDRO, 1964a). En particulier,

dans les sols des régions 2 climat humide et froid, les phases ultimes de transformations des minéraux
primaires sont les vermiculites et les smectites (Cf. chapitre III), A ce propos, WILSON (1986) a étudié
les réactions d'altération durant la formation d'un sol podzolique et a noté que des phases non
cristallines sont également produites parallzlement 2 la formation des minéraux argileux.
Actuellement, 1'observation au microscope électronique est aujourd'hui le moyen le plus
performant pour étudier les produits d'altération des minéraux primaires. Cependant, le rendu des

169



observations dépendra de la fagon de préparer les échantillons observés. En effet, seul
'amincissement ionique s'avere plus efficace (BANFIELD et EGGLETON, 1990, AMouRIC et OLIVES,
1991; BARONNET, 1992; BANFIELD et BARKER, 1994). Nous n'avons pas pu I'utiliser dans le cadre de
notre étude car nous ne disposions pas de sonde d'amincissement ionique pour la préparation des
échantillons.

Par contre, I'analyse de la fraction argileuse globale récupérée par ultrason 2 partir des roches
concassées, nous a aidé 2 suivre les réactions de transformation des minéraux primaires. La filiation
des minéraux primaires et secondaires dans le bassin versant a ét€ donnée au chapitre III.

3)- CALCUL DES VITESSES D' ALTERATION DES MINERAUX DU GRANITE

La détermination des réactions d'altération en cours dans le bassin est basée sur les réserves en
éléments chimiques mobilisés hors du bassin versant déduites des calculs des bilans hydrochimiques
(PROBST et al, 1992a). Ces réactions ont été établies a partir des formules de chaque minéral primaire
déterminées 2 la microsonde (Cf. chapitre II) et des minéraux argileux déterminées au STEM (Cf.
chapitre III). Lors de 1'écriture de ces réactions, tous les minéraux doivent étre pris en compte,
notamment les minéraux en traces. Ces minéraux, malgré leur faible proportion, ont été souvent
évoqués comme phases minérales importantes dans le contrle de la chimie des eaux de surface
(SIEGEL et PFANNKUCH, 1984; DREVER et Hurcoms, 1986; MAST et al., 1990; SVERDRUP et
WARFVINGE, 1993).

Toutes les réactions d'altération des minéraux primaires et secondaires considérées sont prises
en compte simultanément pour établir des matrices de calcul des vitesses d'altération des minéraux
primaires selon la méthode de VELBEL (1985, 1992).

Tableau 22- Matrice des coefficients stoechiométriques des réactions d'altération et vitesses
d'altération des minéraux du granite du bassin du Strengbach.
A. Matrice des coefficients stoechiométriques

Na* K* Mgt H,Si0,
Plagioclases +0.87 +0.02 0 +1.92; 2.92%
Orthoses +0.10 0.83 0 +1.99; 290%
Chlorites et biotites 0 +0.04 +1.27 -0.78
Séricites 0 +0.56 +0.12 -0.39
B. Flux d'altération (moles / ha.an, PROBST et al., 1992a)
Na* K* M? H,Si0,
+430.8 214.8 271.5 1214.1
C1. Vitesse d'altération en moles / ha.an (formation de kaolinite)
Plagioclases 467.30
Orthoses 241.88
Chlorites et Biotites 214.46
Séricites -6.79
C2. Vitesse d'altération en moles/ha.an
Plagioclases 493.46
Orthoses 14,93
Chlorites et biotites 182.55
Séricites 330.92

* Valeur de la silice sans tenir compte de la formation de la kaolinite
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Dans un premier calcul, on a supposé une altération des plagioclases et des orthoses en
kaolinite. Ces réactions refltent la formation de la phase secondaire la plus stable par rapport 2 la
composition chimique des eaux de surface du bassin (Cf. chapitre III). Ainsi, les biotites et les
chlorites sont transformées en interstratifiés smectite-chlorite, alors que les micas blancs (séricites)
sont transformées en interstratifiés illite-smectite conformément aux résultats de 1'étude de la fraction
argileuse (Cf. chapitre III). Remarquons que dans la matrice de calcul (Zab. 22), on n'a pas considéré
le calcium. En effet, d'une part, les résultats obtenus par 1'utilisation des isotopes du strontium pour
estimer les bilans de 1'altération météorique (Cf. chapitre V), prévoient que les trois-quarts du bilan
hydrochimique du calcium est d'origine atmosphérique et d'autre part, on ne peut tenir compte de
'apatite car le recyclage de la totalité du phosphore ne permet pas de calculer son bilan
hydrochimique. Cette élimination de 1'apatite n'aura pas d'effet sur la modification des bilans du
calcium car son altération au sein des profils d'altération est trés faible (Cf. chapitre III).

Le calcul des quantités de moles de minéraux détruits (Tab. 22) est effectué en tenant compte
des flux d'éléments chimiques mobilisés hors du bassin déterminés par les bilans hydrochimiques
(PROBST et al., 1992a). On constate que le calcul ne prévoit pas d'altération de séricite (Tab. 22). La
formation des interstratifiés illite-smectite est bloquée par la formation de la kaolinite qui contrdle la
silice provenant de l'altération des feldspaths. Le résultat de ce calcul contredit les études
minéralogiques de profils d'altération du bassin. D'une part, les interstratifiés illite-smectite sont bien
présents dans la fraction argileuse du bassin (Cf. chapitre III) et d'autre part, ce calcul prévoit une
altération importante des orthoses alors que les études minéralogiques ont montré que la teneur en
orthose reste pratiquement constante le long des profils d'altération. L'hypothese donc de la formation
de la kaolinite a partir des feldspaths nous semble tr2s peu probable sur ¢e bassin.

Dans un deuxi®me temps, on a supposé une dissolution des plagioclases et des orthoses sans
formation de phases secondaires tout en gardant les mémes réactions de transformation des autres
minéraux mentionnées ci-dessus. Le calcul des quantités de moles de minéraux altérés (Tab. 22)
donne alors des vitesses d'altération plus grandes pour les plagioclases; viennent ensuite les séricites
et les biotites chloritisées, et en dernier lieu les orthoses. Cette séquence de vulnérabilité des minéraux
est conforme aux résultats de 1'étude minéralogique des profils d'altération (Cf. chapitre III).

4)- ETUDE COMPARATIVE DE LA DYNAMIQUE D'ALTERATION DES PLAGIOCLASES

Ici dans le but d'analyser 1'effet des processus d'acidification sur la dynamique d'altération du
granite du bassin du Strengbach, on a comparé la vitesse d'altération des plagioclases estimée dans le
bassin versant du Strengbach 2 d'autres études similaires. Les vitesses d'altération des plagioclases
sont rapportées 2 leurs teneurs dans les roches-meres, afin d'éliminer les variations qui peuvent étre
dues aux compositions minéralogiques différentes des substratums des bassins considérés. Cette
approche comparative (Tab. 23) montre que de la vitesse d'altération des plagioclases dans le bassin
versant du Strengbach se situe en position intermédiaire entre celles des bassins & vitesse d'altération
importante (VELBEL, 1992; WILLIAMS et al., 1986) et celles des bassins 2 vitesse d'altération trds
faible (MAsT, 1992; KIRKWOOD et NESBITT, 1991).

Récemment WHITE et BLUM (1995), d'aprds une étude de petits bassins sur roches silicatées
réparties A travers le monde, ont montré que la mobilité du sodium et de la silice augmentait avec
I'augmentation des précipitations et de la température. De plus, PROBST et al. (1995a) ont observé une
relation entre les réserves en cations et en silice mobilisées et les lames d'eau précipitées sur le bassin.
En conséquence, ces-observations-nous-ont poussé-a rechercher-une relation susceptible-d'exister-entre
les vitesses d'altération des plagioclases et les volumes d'eaux précipités dans les bassins considérés
(Tab. 23).
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Tableau 23- Comparaison des vitesses d'altération des plagioclases
de différents bassins versants.

Référence Localité Vitesse rapportées aux % Lames d'eau
plagioclases (moles/ha.an) moyenne (mm)

Cette étude Strengbach, Vosges, France 24.6 1500
MAST (1592) Front Range, Colorado 3.5 1000
KIRKWOOD et NESBITT (1991) Plastic Lake, Ontario 53 -

HyYMAN (1993} Cone Pond, Central NH 6.8 1320
WILLIAMS et al. (1986) Dartmoor, England 41.1 1904
VELBEL (1992) Southern Blue Bridge, NC 46.2 2000

On constate que la vitesse d'altération des plagioclases augmente linéairement avec
l'augmentation des précipitations (fig. 74). Cette relation semble indépendante de la nature du
substratum et de la qualité des dép6ts atmosphériques.

Les comparaisons entre les vitesses d'altération doivent.donc tenir compte de cette relation
linéaire entre les vitesse d'altération et la quantité d'eau précipitée. Par ailleurs, ces vitesses
d'altération des plagioclases, basées sur le suivi du sodium du péle albitique des plagioclases montrent
qu'une part non négligeable des cations basiques peut provenir de la désaturation du complexe
d'échange. En effet, cette désaturation a été mise en évidence pour le calcium, en utilisant le strontium
comme traceur de l'altération, mais il semble aussi que le sodium soit aussi libéré en partie par
désaturation du complexe d'échange.

A ce sujet, le suivi du rapport molaire Ca/Na dans les eaux de surface ne peut pas &tre expliqué
par la seule altération des plagioclases (DREVER et HURCOMB, 1986; STAUFFER, 1990). Ainsi, MAST
et DREVER (1990) et VELBEL (1992) ont attribué l'exces du calcium par rapport au sodium 2 la
dissolution de la calcite présente en traces dans leurs cas d'étude respectives. La dissolution de ce
minéral est sans doute responsable d'une partie du calcium présent dans les eaux de surface de
certaines roches silicatées, mais elle ne peut pas expliquer tout 1'apport en calcium. En particulier,
dans le granite du Brézouard, si une faible partie du calcium peut provenir de I'altération des
plagioclases, I'exces de calcium par rapport au sodium dans les eaux de surface ne peut pas provenir
uniquement des minéraux en traces. Seule 1'apatite existe en faible proportion et s'altére peu dans les
profils; aucune trace de calcite n'a été détectée dans le granite ou dans 1'argne de ce bassin. On est
porté & penser que le calcium peut provenir aussi des apports atmosphériques et peut avoir été stocké
sur le complexe d'échange. Ceci a été¢ démontré en utilisant le strontium comme traceur géochimique
(Cf. chapitre V). L'attribution donc de 1'exces du calcium dd 2 1'altération des minéraux traces n'est
possible que lorsque le complexe d'échange est en état stationnaire.

II)- MODELISATION DES BILANS D'ALTERATION PAR LE MODELE
PROFILE

Le modele géochimique PROFILE (SVERDRUP et WARFVINGE, 1988) permet de calculer les
quantités d'éléments chimiques libérés par altération des minéraux primaires et secondaires dans les
profils d'altération soumis & des conditions environnementales connues. Ce calcul est également
effectué en postulant {'hypothzse de 1'état stationnaire biogéochimique du bassin étudié. La
confrontation des résultats des calculs des éléments libérés par la modélisation avec la composition
chimique des eaux de surface du bassin et les bilans hydrochimiques permet de vérifier si ['hypothase
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d'état stationnaire du complexe d'échange est vérifiée. Au cours de ce travail, on a donc vérifié cette
hypothase d'état stationnaire et essayé d'interpréter les valeurs d'altération données par les bilans
hydrochimiques et les bilans de masse calculés par les réactions géochimiques.

A)- DESCRIPTION DU MODELE PROFILE

Le modzle PROFILE permet de suivre 1'évolution géochimique des solutions le long des profils
d'altération en tenant compte des caractéristiques spécifiques des différents horizons. Le modele
effectue donc des reconstitutions de la composition chimique des solutions horizon par horizon
(SVERDRUP et WARFVINGE, 1992) jusqu'au ruisseau en tenant compte du prélévement par le biomasse
(fig. 75).

Le principe de calcul du modele PROFILE est identique & celui suivi dans les bilans
hydrochimiques (Cf. paragraphe A). Ainsi, les entrées d'éléments chimiques du modRle sont
identiques & celles évoquées ci-dessus dans le calcul des bilans hydrochimiques. Cependant, les
quantités d'éléments reconstituées en sortie sont estimées en intégrant les caractéristiques
minéralogiques et physico-chimiques de chaque horizon. Contrairement aux bilans hydrochimiques,
on tient compte des processus géochimiques internes 2 "la boite noire”.

Bipmasse

A

— horizon O

Fig. 75- Principe du fonctionnement
du modile PROFILE (d'aprés
SVERDRUP et WARFVINGE, 1992}

=

Les équations des bilans et les équations de dissolution sont données dans Ie guide d'utilisation
du modzle dans la version PROFILE 3.1 (ALVETEG et al., 1993). Nous n'entrerons pas ici dans le
détail de la description du modele PROFILE; mais on se contentera de mentionner plutdt quelques
faits qui nous apparaissent importants pour 1'interprétation des résultats de la modélisation. Ainsi, la
modélisation s'effectue sous 1'hypothese d'un état stationnaire du bassin versant (i.e. aucun stockage
ou déstockage d'un ou plusieurs éléments n'est possible). A cela s'ajoute plusieurs conditions :

- la dissolution cinétique des différents minéraux prend en compte des surfaces spécifiques
calculées par un modele géométrique A partir des compositions granulométriques et de la teneur en eau
de chaque horizon ;

~————————au-cours-de la-dissolution-des-minéraux,-aucune-argile n'est-autorisée & précipiter;

- le complexe d'échange est maintenu 2 1'état stationnaire, tout en gardant la libre circulation des
cations en fonction de leur disponibilité dans le syst®me, par application de coefficients d'échange ;

- 'aluminium est géré dans le systtme par la précipitation de la gibbsite ou des phases
aluminosilicatées.
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B)- DONNEES INITIALES

le fonctionnement du modele PROFILE nécessite 1a caractérisation minéralogique, géochimique,
hydrologique et biologique des profils étudiés. Ainsi pour tenir compte de ces caractéristiques dans le
modzle, il est obligatoire de préciser .

- Ia quantité annuelle d'eau précipitée et drainée ;

- la quantité annuelle de dépots atmosphériques ;

- la quantité annuelle d'éléments chimiques immobilisés par la biomasse ;

- la vitesse de nitrification.

Ensuite pour chaque horizon il faut donner :

- la température moyenne, la pression partielle de CO, et la teneur en eau ;

- la composition minéralogique et granulométrique, la densité et 1'épaisseur ;

- la teneur en carbone organique et la constante d'équilibre de la réaction d'échange H*/APY,

Dans cette étude, nous nous somme intéressés A la modélisation de la réserve minérale produite
par altération et par échange dans la couche d'argne du bassin versant du Strengbach. En effet, comme
évoqué plusieurs fois auparavant, c'est dans 1'altérite du granite que s'effectue la majeure partie de la
- neutralisation de 1'acidité incidente (PROBST et al., 1992a). La quantification de la réserve des
horizons de surface est étudiée par FICHTER (these en cours, INRA de Nancy).

De ce fait, on a donc utilisé comme "entrées” du bassin la composition chimique et la quantité
d'eau drainée par les solutions de sol prélevées 2 -60 cm (DAMBRINE, communication personnelle). On
a donc tenté de reconstituer la composition chimique du Strengbach en tenant compte des
caractéristiques physico-chimiques et minéralogiques de la couche d'arne (Tab. 24), Précisons que
7 les caractéristiques physiques de la couche d'ar2ne du bassin sont issues de BIRON (1994) (Tab. 25) et
" les caractéristiques minéralogiques et granulométriques de cette étude (Cf. chapitre III). En outre,

I'épaisseur de la couche d'arene réactive a été estimée en moyenne & 2 m. Bien que la couche d'aréne
atteigne parfois 9m, !'utilisation des isotopes du strontium a montré que la circulation d'eau est
principalement limitée aux deux premiers metres.

| C)- RESULTATS DE LA MODELISATION

La reconstitution par PROFILE des caractéristiques chimiques du ruisseau montrent que le pH
du ruisseau est resté acide (pH = 4.37) par rapport au pH mesuré (pH = 6.1) par PROBST et al.
(1992a) (Tab. 26). De plus, la composition chimique du ruisseau prédite par PROFILE (Tab. 27)
differe de celle effectivement mesurée. En effet, les teneurs en sodium, en calcium et en sulfates
prédites par PROFILE sont nettement inférieures a celles enregistrées dans le Strengbach (PROBST et
al., 1990a).

Tableau 26- Résultats de la reconstitution de la composition du Strengbach par PROFILE.

Composition chimique pH Ca Mg K Na CI S04 Al St Alk

(neq/l)
Solution du sol utilisée
dans le modale 401 52 17 32 50 77 138 46 0 -165
Ruisseau simuleé 4.61 80 30 58 71 77 138 55 184 -83

DI1;(‘I"D“1II haalaTall A
ICHHSsSeau Imesue

(Probstetal, 19902) 61 1862 603 232 835 548 2118 <1 1196 43

En revanche, les concentrations en potassium, en nitrates et en silice estimées par PROFILE
dépassent nettement celles réellement déterminées dans le ruisseau. Apparemment, l'exces de
potassium prédit par PROFILE est essentiellement dd a une surestimation de 1'altération des orthoses

par le modele.
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Soil layer no: El

" Mineralogy, %

K-feldspar

{ Soil layer height {m}

|
! Maoisture content (m3/m3) Plagioclase 0.0
7 Soil bulk density {kg/m3) Calcite >0
Surface area (m2/m3) :Ib'te blend =

CD2 pressure [atm] E P:rr::en:n © %

% of piecipitation entering layer Epidote 0:0
leaving layer |100 Garmnet 0.0
Mg+Ca+K uptake (¥ of max] 0.0001 Biotite 2.1

N uptake [ of max) 0.0001 Muscovita 25.0
DOC {mg/) Chiorite 0.1
| pK Gibbsite Vermiculite 6.0

i Apatite 0.80

Kaglinite IU.D

~ Tableau 24- Carte d'acquisition des caractéristiques physiques et minéralogique de la couche
d'ar®ne du bassin du Strengbach dans le modele PROFILE.

D ata directory:
C:\PROFIL30\DATA

Filename: I

Number of sail layers

[T Add results to file after run

AL

Precipitation rate {m/yr}
Runoff rate X save results to 1esults directory
i Soil temperature [C): B Do Stream Water
' Anion deposition (kEg/ha/yr): FAIuminium mode}
: sS04 0.83 ® Gibbsite
t 0.45 O Kinetic
NO3 0.67
Cation deposition (kE q/halyr):
NH4 0.059
Ca 0.313
Mg 0.1
K 0.195 Nitrification rate
Na 0.3 C high O low
Al 0.823 O medium ® none

Tableau 25- Carte d'acquisition des dépots secs et humides du bassin du Strengbach dans le
modele PROFILE.
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On a ensuite comparé les bilans d'altération calculés par PROFILE (Tab. 27) avec ceux donnés
par les bilans hydrochimiques (Tab. 27). On constate que les bilans calculés par PROFILE different
des réserves calculées par les bilans hydrochimiques pour tous les éléments 2 I'exception de la silice.
Les différences les plus importantes entre les prédictions du modzle PROFILE et les valeurs des bilans
hydrochimiques concernent le calcium suivi du sodium et du magnésium.

Globalement, ces résultats mettent en évidence le fait que les résultats des bilans hydrochimiques
ne peuvent pas étre expliqués uniquement par l'altération des minéraux primaires. Ceci a &té
également montré par les calculs des bilans isovolumiques (Cf. chapitre III). Ces derniers montrent
que la dynamique d'altération de 1'apatite est surestimée dans le modale PROFILE.

L'utilisation d'autres solutions de sol, autres que celle considérée dans cette essai, ne présente
pas de modifications importantes sur les bilans de cations basiques. De plus, I'utilisation d'une
¢paisseur de 1'ordre de 5 m a donné des bilans d'altération de la silice de 1'ordre de 118 kg/ha.an, Ce
bilan tres fort conforte les résultats du tragage isotopique de la circulation hydrodynamique du bassin.
Cependant, I'utilisation de la silice seule pour le tragage de 1'altération 2 I'aide du modele PROFILE
ne peut pas se faire sans la prise en compte de la néoformation des argiles exclues dans ce modzle.

Ainsi, si on a pu montrer, en utilisant le strontium, qu'une part importante de la réserve en
calcium mobilisée provient de la désaturation du complexe d'échange (CF. chapitre V), on remarque
aussi que le sodium et le magnésium sont produits en partic par la désaturation du complexe
d'échange. En outre, ceci montre que dans le bassin versant de Strengbach 1'utilisation du sodium
comme €lément conservé et traceur de l'altération reste sujette A caution. De plus, dans ces cas
complexes d'évolution loin de 1'état stationnaire, la détermination du bilan de protons reste délicate.

‘Les protons sont 2 la fois neutralisés par dissolution des minéraux et par les réactions d'échanges. La

distinction de ces différents processus est tras difficile.

Tableau 27- Calcul des bilans géochimiques d'altération dans le bassin versant du Strengbach
par PROFILE.

Vitesse d'altération en Kg/ha.an
Ca Na Mg K Si PO4

Simulation par PROFILE
3.5 2.8 0.9 5.8 30.8 4.6

Bilans isovolumiques 02 04 04 15 253 0

Bilans hydrochimiques
PROBST et al., 1995d) 28.2 8.0 58 7.5 304 n.d

n.d non déterminée A cause de son recyclage

III)- CONCLUSION - DISCUSSION

Ces différentes approches de la dynamique d'altération d'un granite montrent bien que,
conformément aux résultats obtenus en utilisant le strontium comme traceur géochimique, le
fonctionnement géochimique du bassin est loin d'étre 2 1'&tat stationnaire. 11 en ressort qu'une part trés
importante des réserves en cations basiques mobilisées établies par les bilans hydrochimiques provient
de la désaturation du complexe d'échange.

Ces résultats sont en accord avec ceux de ABERG (1995) qui a montré, par des analyses de
cernes de croissance des arbres, que la réserve en calcium a diminué dans les sols entre 1942 et 1985.
De leur cété, HEDIN et al. (1994) et DAMBRINE et al. (1995) ont montré que la principale source
nutritive actuelle des foréts provient des éléments apportés par les dépdts atmosphériques. De plus,
ZULLA et BILLET (1994), par des mesures comparatives entre des &chantillons prélevés en 1945/50 et
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en 1987 sur les mémes profils, ont mis en évidence une désaturation trds nette du complexe d'échange
entre les deux prél2vements.

Les réserves en cations basiques mobilisés hors du bassin versant du Strengbach, calculées par
les bilans hydrochimiques, proviennent 2 la fois de 1'altération et de la désaturation du complexe
d'échange. L'hypoth2se de 1'état stationnaire géochimique du bassin est loin d'&tre vérifie. Le
complexe d'échange est une source potenticlle de cations basiques qui sont, surtout pour le calcium et
le strontium, principalement d'origine atmosphérique. Toutefois, s'ajoute une part non négligeable
d'éléments chimiques produite par altération des minéraux primaires de 1'aréne et du granite.

De ce fait la comparaison des vitesses d'altération des plagioclases ne sera significative que
lorsqu'on arrivera a faire la part entre le sodium qui provient de 1'altération des plagioclases et celui
qui provient de la désaturation. Cette correction est indispensable du fait de la désaturation du
complexe d'échange.
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CONCLUSIONS GENERALES

L'apport de dépdts atmosphériques acides aux écosystémes terrestres a provoqué des perturbations
trés importantes de leur fonctionnement biogéochimique. L'étude des processus de neutralisation de
l'acidité atmosphérique permet a la fois la connaissance de ces phénoménes et la prévision de leur
évolution. Pour cela, 'aménagement d'observatoires naturels est indispensable pour le suivi de l'effet des
dépdts acides sur ces écosystémes terrestres. C'est dans ce but que le bassin versant du Strengbach est
étudié depuis 1985. Les résultats obtenus par PROBST et al. (1990a et b, 1991, 1992, 1995a, b et c) ont
montré que ce site regoit des quantités importantes d'acidité atmosphérique essentiellement apportées sous
forme de dépéts secs piégés par les foréts de résineux. Ils ont également montré, par des bilans
hydrochimiques (établis sur 7 années), que I'acidité incidente est essentiellement neutralisée au niveau de
l'aréne granitique. Les principaux processus mis en jeu dans les réactions de neutralisation de cette acidité
sont & la fois l'altération des minéraux et les processus d'échanges cationiques.

Afin de comprendre ces deux processus, on a essayé dans ce travail de prendre en compte et
d'étudier les différents paramétres physico-chimiques qui peuvent avoir une influence sur ces réactions de
neutralisation,

Pour compléter la caractérisation hydrochimique de ce site d'étude, outre les paramétres
environnementaux étudiés par PROBST et al. (1992a et 1995a), BIRON (1994) et DAMBRINE et al. (1995)
entre autres, nous avons tent¢ de déterminer les caractéristiques pétrographiques, pétrophysiques et
chimiques de Ia roche et de son aréne et par la suite de caractériser et de modéliser les processus

. d'altération et d'échange.

Caractérisation du substratum du bassin

La carte géologique, établie pour ce bassin, montre quil repose en totalité sur le granite du
Brézouard a I'exception d'un bande gneissique qui occupe la partie sommitale du versant exposé au sud.

Le granite du bassin versant du Strengbach correspond au "granite & cordiérite” identifié par
DAHIRE (1988) comme sous-faciés du massif du Brézouard. Ce faciés granitique est constitué de 36% de
quartz, 22% d'orthose, 33% de plagioclases, 6% de biotite et 3% de muscovite, Les plagioclases, étant
donné leur teneur trés faible en pdle calcique (<5% An), sont de type albite. Les minéraux traces sont
constitués de cordiérite, rutile, zircon, andalousite, et d'apatite. La teneur de cette derniére est estimée a
moins de 5 %. Cette minéralogie est associée 4 une composition chimique trés faible en cations basiques,
en particulier en calcium et magnésium. Ce granite a subi une altération hydrothermale d'intensité variable
et un broyage tectonique plus au moins intense selon les endroits du bassin.

Ainsi, parallélement 4 la vallée du Strengbach, une famille de fractures qui constituent actuellement
les points d'émergence des sources du bassin, a provoqué un débit du granite en blocs polyédriques trés
fragiles. '

L'altération hydrothermale a touché la totalité du substratum granitique, mais elle est trés intense
suivant un couloir d'altération hydrothermale sur une centaine de métres au versant sud du bassin. Cette
altération hydrothermale est caractérisée par une transformation trés importante des plagioclases, des
orthoses, des muscovites, et des biotites en séricites et en quartz. Aucune autre phase secondaire n'a été
detectée. La roche granitique par cette altération hydrothermale a été rendue encore plus résistante
l'altération météorique et est appauvrie en cations basiques (Ca, Mg et Na).

La datation K/Ar de cette phase de séricitisation est estimée 4 183.9 £ 4 Ma, ce qui la rattache au

Lias (Jurassique inférieur). L'isochrone déferminée par la dafation Sr/Rb a montré que les minéraux de ce
granite ont subi un rajeunissement au cours de cette phase hydrothermale. On estime que la température
était au alentour de 350°C. On note également la présence de filons d'hématite et de quartz associés au
granite hydrothermalisé. Par chronologie relative, on peut imaginer que les filons d’hématite sont
antérieurs 4 la phase hydrothermale de séricitisation, Des filons d'aplite sont également présents; ils
atteignent parfois des épaisseurs importantes d'une dizaines de métres. Le gneiss a également subi cette
altération hydrothermale: la totalité de ses minéraux sont séricitisés.
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Modalités d'arénisation du granite

L'arénisation actuelle du granite du Brézouard dans le bassin du Strengbach est influencée 4 [a fois
par le broyage tectonique, l'altération météorique ancienne, et l'altération hydrothermale.

Ainsi, le broyage tectonique a conduit & une fragilisation des roches granitiques en créant une
porosité trés importante de l'ordre de 8 4 10 %. Ces fractures transminérales sont d'un diamétre trés
important de l'ordre de 150um, elles sont le si¢ge d'une forte circulation d'eau.

L'altération météorique ancienne (Age tertiaire) a aidé également a la fragilisation du granite
essentiellement par altération des plagioclases et des biotites. On note le développement d'une porosité du
méme ordre de grandeur que celle générée par la fracturation tectonique, mais celle-ci est surtout formée
de micropores (10 & 50 um) essentiellement localisés dans les plagioclases.

L'altération hydrothermale, par la précipitation des séricites et du quartz secondaire, a conduit a la
consolidation de la roche, a la remobilisation de I'hématite et dans certains cas, 4 une réduction du volume
poreux par sa reprécipitation.

En dehors de ces trois processus perturbateurs, l'arénisation actuelle du granite est caractérisée par
une microfracturation par gonflement des biotites dans un premier temps, puis par une dissolution et une
- fracturation des plagioclases qui conduisent a la fragilisation des blocs de granite.

La porosité fissurale, quelque soit son origine, a conduit au développement d'une porosité tres
importante. Cette porosité provoque une saturation en eau des blocs de granite dans un temps trés court
_ allant de 1 4 4 heures. De ce fait, ces blocs de granite peuvent contribuer au contrfle géochimique d'une
‘ partie des eaux de surface en particulier dans la zone de passage de la roche en aréne.

" Caractérisation de la couche d'aréne granitique

Les observations in situ des profils d'altération montrent que cette couche d'aréne est trés pierreuse.
En fonction de la position dans le paysage de cette couche d'aréne, la proportion des blocs est variable
dans le bassin. Au sommet des versants ces blocs sont mis en surface (tores) par le lessivage des profils
anciens. En bas de pente, les accumulations des dépdts glaciaires aboutissent 4 la formation d'une moraine
épaisse trés riche en matériel fin,

L'évolution granulométrique de 1a terre fine de l'aréne, montre que ces formations superficielles du
bassin versant ont une texture grossiére (> 50 % de sable). La microdivision est le processus principal qui
régit cette distribution granulométrique : les argiles et les limons fins (< 10% en moyenne) proviennent de
la microdivision des sables grossiers dans les profils jeunes (épaisseur de l'aréne < 2m) alors que dans les
profils anciens (épaisseur >5m), les argiles et les limons proviennent des sables fins.

Les bilans isotitanes montrent que les profils d'altération sont constitués de matériel homogéne. Le
long de ces profils d'altération, le calcium et la silice sont les deux principaux éléments chimiques lessivés
dans l'aréne et dans le sol.

L'évolution de la composition minéralogique de la terre fine de bas en haut des profils d'altération
est caractérisée par la diminution de la teneur en plagioclases de l'ordre de 10% en moyenne. Les orthoses
ne subissent pas de modifications notables : leur teneur reste constante. En revanche, les teneurs en quartz
et en micas blancs (séricites et muscovites) augmentent dans les horizons de surface. Il faut toutefois noter
que ces évolutions sont, dans certains endroits du bassin, moins évidentes car les perturbations introduites
par l'altération hydrothermale, peuvent masquer les évolutions dues & l'altération météorique.

Le suivi du rappoft isotopique et de la teneur en strontium des limons fins et grossiers et des sables
moyens a montré que :

- les minéraux riches en strontium radiogénique (muscovites et orthoses) se concentrent dans la
WgMQMQyﬁnLMMngWMmSMﬂ&i

- les minéraux altérables (plagioclases) sont concentrés dans la fraction limoneuse ;

- les limons fins renferment la francolite (phosphate de strontium) en traces, et dont la teneur
augmente dans les horizons de surface.

Le calcul des bilans isovolumiques des éléments chimiques a moniré des pertes en silice
équivalentes & celles calculées par les bilans hydrochimiques. Pour tous les autres éléments chimiques (les
cations basiques en particulier) les pertes sont trés faibles, trés inférieures & celles données par les bilans

180



il by b o bt

hydrochimiques. En utilisant la dynamique de libération de la silice, I'dge des profils d'altération a ét¢
estimé 4 10000 ans sur 3 métres d'épatsseur.

Le complexe d'échange de la terre fine des arénes est acide. L'aluminium échangeable domine les
cations basiques (Ca, Mg, Na et K). L'acidité du complexe d'échange est étroitement liée aux propriétés
hydrodynamiques de I'eau au sein des profils d'altération. Cette relation nous parait déterminante bien

" qu'elle soit souvent absente de la littérature dans les discussions sur les évolutions des caractéristiques du

complexe d'échange. On note également que la régénération en cations basiques (ici on a suivi le calcium)
s'effectue de maniére trés faible dans les horizons de surface, alors qu'a la base des profils les quantités de
calcium et de magnésium apportées au complexe d'échange sont plus importantes.

Les minéraux argileux présents dans le bassin versant du Strengbach sont essentiellement constitués
d'intergrades alumineux. Ces minéraux gonflants, issus de la transformation des micas, contrdlent la
mobilité de aluminium dans ce bassin. Cette transformation des micas est incompléte, elle reste au stade
d'interstratifiés smectite-micas. Dans les conditions relativement basiques a la base de l'aréne, les
minéraux gonflants sont des interstratifiés smectite-chlorite alors que dans le sol, plus acide ce sont des
smectites-illites. La kaolinite quant & elle ne se trouve qu'en traces. Ces minéraux argileux,
particuliérement les minéraux "gonflants”, peuvent donc constituer un potentiel de cations échangeables
susceptibles de controler la chimie des eaux de surfaces.

Etude expérimentale de U'altération du granite et de son aréne

Dans un premier temps, la macération du granite broyé dans de l'eau acidifiée, de l'eau distillée et
dans des eaux naturellement acides (solution de sol et eau de source) a monfré que :

- les processus d'altération sont précédés d'échanges entre les cations basiques de la roche et les
protons de la solution 2 la surface des minéraux; de ce fait, I'acidité a un effet immédiat sur la libération
des cations lors du premier contact entre la solution altérante et le granite. Ces réactions d'échanges sont
trés rapides et réversibles selon les cations ;

- ces processus d'échange sont observés dans le cas des surfaces fraiches mais également dans le
cas des surfaces naturelles non perturbées ;

- la libération de la silice dans nos conditions expérimentales, est par contre peu dépendante de
I'acidité initiale de la solution lors de cette macération puisque le stock de protons est neutralisé par les
phénomeénes d'échange entre les protons et les cations basiques du réseau cristallin ;

- l'aluminium, lorsqu'il est présent dans la solution altérante, est aussi rapidement échangé avec les
cations 4 la surface des minéraux : son échange s'effectue de fagon prioritaire par rapport aux protons.

Le calcul de la vitesse de dissolution du granite du Brézouard a été déterminé a partir de
l'estimation de celle des plagioclases (suivi du pdle sodique). Du fait de la présence d'une microporosité
trés développée dans le granite broyé (0.72m?g), surtout due a la présence de plagioclases microporeux,
la vitesse de dissolution rapportée 4 la surface totale BET (1.17 m?%g) est 100 fois plus faible (3.2 10"
mole/m?.s) que celle reportée dans la littérature. En revanche, la é)rise en compte de la surface calculée par
le modéle géométrique sphérique, donne une vitesse de 3.2 10" mole/m2s qui est sensiblement du méme
ordre de grandeur que celles de la littérature. Dans ce travail, on a montré que les incertitudes de calculs
des vitesses de dissolution expérimentales sont surtout dues aux imprécisions dans la détermination des
surfaces réactives et ceci est d'autant plus vrai que le matériel est microporeux. La concentration initiale
de la solution altérante modifie peu la vitesse de dissolution des minéraux des plagioclases.

Ce probléme de détermination de la surface réactive a également été rencontré dans l'estimation de
la vitesse de dissolution de l'albite in situ : elle a été estimée 4 3.210™" mole/m2.s en utilisant une surface
géométrique (modéle sphérique) déduite de la composition granulométrique de la terre fine.

Au cours de cette expérimentation, nous avons pu mettre en évidence la formation de mméraux
argileux gonflants identiques & ceux rencontrés dans le bassin versant du Strengbach. La transformation

de ces argiles gonflantes s'effectue 4 partir des fines particules (<10pm) détachées des biotites et non
directement sur les feullets de celles-ci. -

La comparaison expérimentale de la dynamique d'altération des différents faciés de granite,
rencontrés dans ce bassin, a montré que la réserve en calcium et en magnésium mobilisée par altération du
granite, est trés faible. Le granite tectonisé et le granite ayant évolué par l'altération météorique ancienne
libérent plus de silice, de potassium et de sodium que le granite "sain". Le granite hydrothermalisé libére
moins de sodium et de potassium du fait de la transformation des plagioclases et des orthoses en séricites
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et quartz. D'autre part, les minéraux de l'aréne granitique peu profonde libérent plus d'éléments que ceux
des arenes profondes. Cette différence de la dynamique d'altération entre les différents niveaux de I'aréne
granitique ou entre les différents faciés de granite est due 4 une différence entre les surfaces réactives
selon le degré l'altération météorique ou hydrothermale.

Dans un deuxiéme temps, lors de [a percolation de I'aréne par une eau naturelle (solution de sol 4 -
60 cm) on a pu constater que I'aluminium de la solution est retenu dans l'aréne quelque soit le flux d'eau
appliqué. En revanche, la silice est évacuée proportionnellement & I'intensité du flux d'eau. Le calcium est
¢vacué en quantité trés faible et indépendamment du flux; quant au sodium, au potassium et aux
chlorures, ils sont surtout mobilisés par les flux d'eau trés importants.

Simulation des processus d'altération

Pour simuler les processus d'altération dans le bassin versant du Strengbach, nous avons eu recours
au modéle d'altération KINDIS couplé au strontium. Dans cette modélisation, la signature isotopique et la
teneur en strontium ont été mesurées sur les minéraux séparés du granite du substratum. Cette simulation
a été précédée d'une confrontation des résultats du modéle aux essais expérimentaux de la macération du
granite broyé. On a ainsi pu mettre en évidence que :

- la surface de contact eau-roche est le paramétre fondamental qui contrdle I'évolution de la
signature isotopique du strontium lors de la reconstitution de I'expérimentation ;

- la surface externe (surface BET moins surface microporeuse) est plus proche de la surface
réactive réelle ;

- les processus d'échange 3 Ia surface de cristaux et leur réversibilité perturbent l'évolution
géochimique due a la dissolution des minéraux et rendent plus difficile la description par la simulation de
I'évolution des éléments chimique rencontrée dans I'expérimentation ;

Par la suite, le modéle KINDIS couplé au strontium a été utilisé pour reconstituer 1'évolution
géochimique des eaux de surface dans le bassin. Ainsi, la simulation de la dissolution des minéraux du
profil d'altération par la pluie et les pluviolessivats, montre que la silice et le sodium des solutions de sol
peuvent étre décrits par des mélanges binaires entre l'eau acide de départ et une eau altérante théorique.
En revanche, le strontium et le calcium ne peuvent pas &tre expliqués par un simple mélange binaire. Le
complexe d'échange de la terre fine influence le comportement géochimique de ces deux éléments. De ce
fait, le rapport isotopique du strontium des eaux de solutions de sol est perturbé par les processus
d'échange lors de leur transit & travers le sol. Cette perturbation a également été observée dans le cas de la
reconstitution des eaux de sources et du ruisseau par une simulation de la dissolution de l'aréne granitique
par une eau de sol & -60 cm. Néanmoins, en utilisant le sodium et la silice, qui semblent &tre moins
perturbés par les processus d'échange, on a pu montrer que les eaux de ruisseau correspondent & un
mélange d'environ 95% de solutions de sol et de 5% d'eau d'altération. Ces eaux auraient un temps de
résidence de I'ordre du jour en période de crue et de l'ordre du mois en période d'étiage.

Utilisation du strontium pour tracer les processus d'altération et d'échange

Dans cette étude, en prenant conscience de I'effet perturbateur de l'apport du complexe d'échange
au tragage géochimique des processus d'altération, nous avons eu recours 4 une méthode de calcul de
mélanges binaires basée sur la détermination du paramétre A*’Sr défini par MILLER et al. (1993). Ainsi, on
a pu différencier et quantifier le strontium d'origine atmosphérique et celui qui provient de l'altération.
Cette méthode présente une difficulté majeure qui est la détermination du pdle "altération”. Nous avons
apporté une solution originale & ce probléme, par l'estimation de ce pdle "altération" par le modéle
KINDIS

L'utilisation du A¥Sr dans ce bassin du Strengbach a montré que:

- le complexe d'échange sensu stricto présente un rapport isotopique *'Sr/%Sr trés proche de celui
des apports atmosphériques (pluviolessivats) 0.7144993+6 : ce strontium est & 90% d'origine
atmosphérique. En revanche, le complexe d'échange de l'aréne (2m de profondeur) refléte plutét un
rapport isotopique voisin de celui des plagioclases; ce rapport est trés proche du p6le l'altération déterminé
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par le modéle : il est de 0.735765+6. Ce strontium ne contient que 11% de strontium d'origine
atmosphérique.

- les solutions de sol correspondent a des mélanges trés variables présentant 40 & 70 % de strontium
d'origine atmosphérique; les sources présentent une proportion de strontium d'origine atmosphérique
d'environ 70%.

- dans le ruisseau, le strontium exporté & l'exutoire est 4 75% d'origine atmosphérique, il
proviendrait surtout de la désaturation du complexe d'échange des profils d'altération jusqu'a 1m de
profondeur.

En utilisant ces résultats, le bilan du strontium du bassin montre que les trois-quarts du strontium
exportés par le ruisseau du Strengbach proviennent de la désaturation du complexe d'échange, seul un
quart peut &tre attribué a l'altération des minéraux; par analogte de comportement, le calcium est présent
dans les mémes proportions. Le complexe d'échange du bassin est loin de I'état stationnaire au moins pour
ces deux éléments chimiques : le strontium et le calcium,

Dynamique d'altération du granite du Brézouard dans le bassin du Strengbach

Afin de contrler l'effet des dépdts atmosphériques acides sur la dynamique d'altération du granite,
on a calculé a partir des bilans hydrochimiques, les vitesses d'altération des différents minéraux du granite.
On s'est intéressé essentiellement & la vitesse d'altération des plagioclases représentés ici par le pdle
sodique. On constate que la vitesse d'altération des plagioclases dans ce bassin comparée & celle de la
littérature est positivement et linéairement liée a l'augmentation de la lame d'eau précipitée. Cette
corrélation montre qu'une part non négligeable du sodium, classiquement attribuée aux processus
d'altération sensu stricto, proviendrait en fait de la désaturation du complexe d'échange.

Enfin, la modélisation de la dynamique d'altération par le modéle PROFILE a permis de confirmer
les résultats obtenus par les bilans isovolumiques le long des profils d'altération 4 savoir que le granite du
Brézouard du bassin versant du Strengbach ne peut pas libérer par simple altération, les quantités de
cations basiques drainés hors du bassin. Une désaturation du complexe d'échange, mise évidence par les
isotopes de strontium, est en partie responsable de la neutralisation des protons dans l'aréne et par voie de
conséquence de la mobilisation des cations basiques mesurée par les bilans hydrochimiques.

L'hypothése de I'état géochimique stationnaire du bassin versant du Strengbach est loin d'étre
vérifiée. Dans le cas de ce bassin, les réserves en cations mobilisées ne peuvent pas étre expliquées en
totalité par l'altération des roches. Contrairement a ce qui est parfois suggéré dans le littérature, 'altération
des minéraux en traces (ici 'apatite peu altérable, absence de la calcite) ne peut pas expliquer cet excés
d'éléments mobilisés.

Perspectives

Dans cette étude, l'utilisation du strontium s'est avérée déterminante pour la compréhension et la
distinction entre les processus d'échange et d'altération. Toutefois, une étude plus détaillée du suivi du
strontium dans le bassin s'avére indispensable, en particulier pour les signatures du strontium de la
végétation. .

D'autre part, on a montré que certaines incompréhensions dans les processus d'altération
proviennent du manque d'information sur le fonctionnement hydrodynamique de ce bassin. Dans
I'immédiat, il serait important d'utiliser des traceurs géochimiques pour étudier les propriétés
hydrodynamiques et en particulier les types de circulations d'eau et le temps de résidence de ces eaux.

L'utilisation du modéle KINDIS pour retracer les processus d'altération météorique doit tenir
compte des formations des minéraux secondaires par la transformation des minéraux phyllosilicatés.
D'autre part, une nouvelle équation de dissolution des plagioclases prenant en compte les deux pdles

(calcique et sodique) dans une seule équation de dissolution nous semble essentielle.

Pour compléter l'étude expérimentale de dissolution, des expérimentations en systéme ouvert
(percolation) du granite broyé ou des minéraux séparés reste a réaliser. Afin de caractériser les
phénoménes d'échange, une étude la cinétique de ces réactions d'échanges est 4 prévoir.

1l reste aussi le probléme lié aux estimations des surfaces réactives qu'il faudrait mieux étudier étant
donné son importance dans les processus d'altération expérimentale ou in situ. En particulier, I'évolution
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de la surface externe et de la surface microporeuse lors de la dissolution reste & étudier au cours de
l'expérimentation par des mesures de BET du granite a des temps d'interaction croissants. Ceci devrait
aider & mieux comprendre et prendre en compte les surfaces réactives des différents minéraux au sein des
profils d'altération, A terme, c'est une modélisation couplée (transport + réaction) qui devrait permettre de
prévoir I'évolution géochimique de ce type de bassin. Ceci est prévu en utilisant le modéle KIRMAT
développé au Centre de Géochimie de la Surface (thése F. GERARD, en cours).

Cette étude a montré que la compréhension des processus d'altération météorique dans les bassins
versants ne peut progresser sans une étude couplée des caractéristiques géochimiques des eaux de-
surfaces et des caractéristiques physiques et chimiques du matériel avec lequel elles interagissent. De
plus, la combinaison des études de terrain et des études expérimentales est indispensable pour aboutir 4
une modélisation réaliste des processus d'altération météorique dans les bassins versants.
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Annexe 7- Compositions chimiques en g d'oxydes pour 100 g des roches totales
(SrO est en ppm), le long des profils d'altération dans le bassin versant du Strengabch.

Affleurement de surface HPT

Si02 AI203 MgO Ca0 Fe203 Mn2304 Ti02 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° Ca0* . $:0

73,81 13,58 0.27 0.44 1.55 Q.02 0.18 3.20 5.09 0.23 989,13 0.13 0.63 0.17 45
73.80 15.60 0.24 044 020 002 017 423 508 0.26 9851 0.12 078 0.14 g3
73.80 13.20 0.21 0,23 0,80 0.02 0.14 3.61 457 033 9826 0.10 0.91 -0.16 58

Site VC

Porf {cm}] Si02 AI203 MgQ CaQ Fe203 Mn304 Ti02 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° CaD* Sr0

160C }73.35 14.10 0.26 0.38 1.2 002 0.18 282 576 026 9932 0.14 1.06 Q.08 333
100B [ 73.74 1444 0.28 0.27 112 0.02 0.18 2.81 5.86 0.258 100.21 0.18 1,23 -0.02 335
200C (72.04 1499 0.27 025 1.28 001 0.17 260 7.17 0.26 100.62 0.20 1.55 -0.05 423
200B } 73.87 14.48 0.27 026 1.25 0.01 0.18 233 582 0.21 9998 0.22 1,28 Q.01 3485
280 C | 75.21 13.83 0.28 0.4 1.06 0.02 021 256 519 0.26 9992 0.7 1.18 0.11 278
270C (73,15 1411 0.23 0.34 1.12 001 0.15 256 7.28 0.28 100.42 0.16 1.18 (.01 45
300C | 74.80 13.34 0.22 (0.36 1.03 0.03 ©0.17 280 4.82 0.23 8864 0,20 0.83 0.09 29

site HP

Porf {cm)] Si02  AI203 MgO  Ca0 Fe203 Mn304 Ti0O2 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° CaD*  Sr0

120C1 | 74.20 13,60 ©0.16 0©.18 0.58 0.01 0.14 2,57 573 0.25 9872 024 124 -0.11 45
120C2 | 74.68 13.21 0.37 0.i7 066 001 0.16 0.17 6.93 0.24 9844 0.32 1.88 -0.11 437
1208 | 74.22 1454 042 0.16 066 002 0.6 0.19 750 0.24 100,05 0.33 205 -0.12 &0.2
185C | 71.44 15.17 0.28 0.27 074 002 015 245 6,12 0.23 9857 0.29 1.74 0 46.3
220C 17140 15.29 0.23 0.26 0.33 ©.02 0.15 252 630 0.26 9834 0.22 1.81 -0.04 43
2208 | 7006 1589 0.20 0.23 1.18 0.07 omn 2.48 771 0.28 9973 030 150 -0.1 6.6
230C 174.56 14.81 0.26 0.29 0.83 0.01 0.20 244 655 0.25 100.94 0.21 1.72 -0 40.9

sita HS

Porf {cm)| Si02 Al203 MgO Ca0 Fe203 Mn304 TiQ2 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° CaO* Sr0

170C ;75,91 13.02 047 0.7 1.5 0.01 0.18 007 6.23 0.23 989.41 0.17 204 -0.1 42.3
180C | 71.77 1588 040 006 1.73 0.03 0.15 070 7.17 0.17 100.33 052 290 -0.14 72

286 C | 76,06 1406 054 0.04 132 00t 0,14 007 653 0.12 10088 0.19 2.14 -0.1 40.9
2888 | 75.90 14.24 061 0.03 1.32 0.02 0.14 0.08 830 0.12 10105 0.25 2.33 -0.11 424
285C | 71.93 1460 061 0.03 1,24 002 0.14 0.18 6.27 0.12 98.13 0.74 293 -0.11 47.2
285B | 71.82 1500 064 0.04 1.48 002 0,15 0.07 6.23 0.11 9845 045 276 -0.09 32.70

site CA

Porf [em)| 5i02 Al203 Mg0 Cal Fe203 Mn304 Ti02 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° CaO* S§r0

230C | 77.26 12.88 0.30 0.30 1.13 0.02 015 0.0 451 0,20 9885 005 210 0.07 3.50
300C | 73.29 15.07 0.41 ¢.26 145 003 0.17 0.05 5.44 0.2t 3877 0.21 242 001 470
300C* | 72,78 13.88 0.45 0.21 1.66 0.02 017 0.13 7.56 0.24 99,16 0.64 2.02 -0.07 43.00

* granite 3 un dergé d'aitération hyrothermale meins imporatant

site GA

Porf (cm)| SiC2 AI203 MgO Ca0  Fe203 Mn304 Ti02 Na20 K20 P205 Som 110°C 1000° CaO* Sr0

85C | 7285 15.42 1.11 0.3 263 0.02 0.69 0.05 4,96 0.18 100.94 0.28 3.17 -0.08 80.6
958 /6892 1583 1.33 010 363 0.03 074 005 531 0.17 99.64 0.24 3.45 -0.1 91.1
185C }170.37 16.19 1.24 0.15 3.17 0.02 077 0.05 511 0.18 10048 0.17 3.27 -0.06 491
155B | 67.84 1553 1.31 0.2 377 003 0.77 008 504 0.19 9825 0.24 3.39 0.07 451
230C1 1 63.01 1794 102 0.16 237 001 0.86 0.06 5.683 0.15 100.67 0.23 3.33 -0.02 39.1
230C2|69.60 1709 0.89 0.14 1.82 003 074 007 564 0.18 99.32 202 3.2 -0.07 392
230B | 63.12 1859 1.08 ©0.17 3.35 003 093 0.11 518 0.18 10004 0.23 3.23 -0.04 18.4
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PLANCHES PHOTOS




Planche 1- Photos au microscope optique des roches dans le bassin du Strehgbach.

Sur les 4 photographies 1'échelle indiquée par le trait correspond & 150 pm,
A- Biotites du granite du tore en lumigre polarisée analysée.
Bt=Biotite; Ti=0xydes de titanes; Ap=Apatite.

B- Orthose en voie de séricitisation dans granite en la lumigre polarisée analysée.
Or=0Orthose; Sr= Séricite.

C- Cordiérite du granite du tore
Co=Cordiérite

D- Muscovite légérement hydrothermalisé dans le granite
- Mu= Muscovite







Planche 2- Photos au microscope optique des roches dans Ie bassin du Strengbach.

Sur les 2 photographies (A et B) I'échelle indiquée par le trait correspond a 150 um.

A- Granite en voie de séricitisation. :
Or=0Orhtose; P=Plagioclase; Sr==Séricite; Ab=Auréole de nourrissage albitique.

B- Granite en voie de séricitisation.

Or=0Orthose; P=Plagicclase; Sr= Séricite; Ab=Auréole de nourrissage albitique.

Sur les 2 photographies (C et D) l'échelle indiquée par le trait correspond a 3 mm.
C- Filon de séricite et de quartz dans les orthose du granite hydrothermalisé
Sr==S8éricite en filon; Q= Quatz en filon; Or=Orthose

D- Gneiss i sillimanite dans le bassin versant du Strengbach.







Planche 3- Photos au microscope électronique 4 balayage des cristaux d'apatite.

A- Cristal d'apatite dans un plagioclase altéré du granite.

B- Cristal d'apatite envahie de séricites dans un granite hydrothermalisé.

C- Cristal d'apatite fracturé dans un granite hydrothermalisé.

: D- Minéraux traces associé au cristaux J'apatites,
Ap=Apatite; Q= Quartz; Fk= Orthose; Plg=Plagioclase,
Ti=0xydes de titanes, Zr= Zircon,

E- Cristal d'apatite broyée et fracturé dans le granite cataclasé.

F- Limons fins (2-20um) pris 4 2 cm de profondeur.
La fleche indique un cristal de francolite.
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Planche 6- Photos au microscope optique des lames colorées de granite.

Sur les 4 photographies I'échelle indiquée par le trait correspond & 150 um.
A- Plagioclases montrant une fine porosité le long des plans de macles.
P=Plagioclases; Ab=Albite secondaire.

~ B- Lame a double coloration du granite du tore
P=Plagioclases; Q=Quartz.

C- Lame a double coloration du granite d'ar2ne profonde.
Q=Quartz

D- Lame a double coloration du granite cataclasé (site HS).
Q=~Quartz; P=Plagioclase; Ox=0xydes de fer.







Planche 7- Photos aux microscope électronique i balayage des séricites.

A- Séricite dans le granite trds hydrothermalisé (Site CA).

B- Détail de Ia séricite du granite trés hydrothermalisg.

C- Orthose en voie de séricitisation.

D- Séricite en baguettes dans le granite hydrothermalisé et cataclasé (site HS).
E- Séricite associée & des quartz dans le granite trés hydrothermalisé (site CA).

F- Séricite de morphologies variables dans le granite trés hydrothermalisé (site CA).
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Planche 11~ Photos au STEM des coupes ultraminces d'argiles des profils d'altération
sur granite.

A et B - Coupes ultraminces d'illites des profils d'altération sur granite
C - Coupes ultraminces d'argiles gonflantes des arénes des profils d'altération sur granite

D - Coupes ultraminces d'interstratifiés smectite-illite des profils d'altération sur granite



Planche 12- Observations au MEB des feldspaths du granite HPT broyé avant et aprés
macération dans I'eau du lysimétre & -60 cm.

A- Grain de plagioclases avant la macération.

B- Détail de la surface microporeuse des plagioclases avant la macération.

C et D- Surface de plagioclases aprés 80 jours de macération.

E- Orthose avant la macération.

F- Orthose aprés 80 jours de macération.



Planche 13- Observations au MEB des micas du granite du HPT broyé avant et aprés
macération dans 1'eau du lysimetre & -60 cm.

A- Biotite avant la macération

B- Figures de dissolution sur la face 001 de la biotite aprés 80 jours de macération
C et D- Particules observées sur la face 001 des biotites aprés 80 jours de macératio.
E- Muscovite avant la macération

F- Muscovite aprés la macération



Planche 14 : Observations au microscope électronigue 4 balayage des minéraux du
granite altéré sur le bassin versant du Strengbach.

A- Biotite ouverte par altération.

B- Détail des feuillets de la biotite ouvert avec précipitation des oxydes de titane.
C- Détail de la surface d'orthose.

D- Détail de la surface de la muscovite.

E et F - Détail des surfaces des plagioclases.
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RESUME

L'étude des processus d'altération et d'échange cationique impliqués dans la neutralisation des
dépdts atmosphériques acides a été réalisée dans le bassin versant du Strengbach (Vosges). Elle consiste
en une combinaison d'études hydrochimiques et d'études physique et chimique du solide sur le terrain et
au laboratoire complétée par une modélisation géochimique. Les caractéristiques pétrographiques et
pétrophysiques de la roche et les caractéristiques minéralogiques et géochimiques de l'aréne granitique ont
permis de caractériser le matériel solide et les réactions d'altération et d'échanges associées. Les
principales réactions d'altération mises en évidence sont la dissolution des plagioclases et la transformation
des biotites chloritisées et des séricites en interstratifiés smectites-micas. Ces réactions ont été identifiées
aussi bien dans l'aréne que dans les blocs de granite trés poreux (porosité de 10%). Les argiles gonflantes,
présentes en intergrades alumineux, contrdlent la mobilité de l'aluminium des eaux de surface de ce
bassin. Ces réactions d'altération expliquent la teneur en silice et en partie celle du sodium des eaux de
surface.

L'étude géochimique expérimentale et la modélisation géochimique utilisant le modéle KINDIS, de
ces réactions d'altération, montrent que la réserve en calcium et en strontium dans la roche mére ou dans
l'aréne sont trés limitées.

L'étude du cycle du strontium a confirmé que les réactions d'échange contrblent essentiellement le
calcium et le strontium des eaux de surface. Dans le sol, le complexe d'échange trés désaturé et acide,
présente un taux de calcium et de strontium principalement d'origine atmosphérique. En revanche, ce sont
les réactions d'altération qui alimentent en cations basiques le complexe d'échange des arénes profondes.

La reconstitution des processus d'altération et d'échange par le modéle PROFILE a permis de
montrer que le fonctionnement biogéochimique du bassin versant du Strengbach évolue dans un état non
stationnaire. En particulier, les trois-quarts du calcium exporté hors du bassin proviennent de la
désaturation du complexe d'échange.

Mots Clefs : bassin versant, Strengbach, granite du Brézouard, altération météorique, bilans
isotitanes, bilans isovolumiques, échange cationique, intergrades alumineux, transformations des micas,
interstratifié smectite-mica, dissolution expérimentale, isotopes du strontium, modélisation géochimique
KINDIS et PROFILE, cycle du strontium et du calcium, altération hydrothermale,

ABSTRACT

Since 1985, the effect of acid atmospheric input on weathering processes have been investigated by
the way of hyrochemical studies. A combined approach between catchment hydrochemical budget, field
and laboratory investigations have pointed out that both weathering and exchangeable processes are
involved in neutralisation of acidic deposition. Weathering reactions mainly concern plagioclases
dissolution and the transformation of chloritised biotite and sericite to an interstratified smectite-micas.
The neoformed interstratified smectite-mica present as hydroxyaluminium interlayered clay control the
mobility of the aluminium. The lab experiment and the geochemical modelling using KINDIS code of the
weathering reactions in the bedrock and in the saprolite show a low supply of calcium and strontium.

Strontium cycle shows that the exchange processes control the calcium and the strontium in surface
waters. These elements are mainly originated from atmospheric deposition in the upper soil profile and
from weathering of primary minerals in the deep saprolite. As a consequence, the exchangeable capacity
of the saprolite is the main supply of base cations (calcium, magnesium).

A simulation of the weathering and exchange processes using the PROFILE model show that this
basin is not in a steady-state. Three-quarters of calcium leached from the catchment originate from the
exchangeable complex.

Keys-words : Strengbach catchment, Brézouard granite, weathering of crystalline rock, mass
balance from titanium, exchange processes, hydroxyaluminium interlayered clays, interstratified smectite-
mica, transformation of micas, experimental dissolution, strontium isotopes, KINDIS and PROFILE
modelling, strontium cycle, calcium cycle, hydrothermal alteration.
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