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1. Tracage isotopique naturel des formes de I’azote

La biogéochimie isotopique a pour objet d’expliquer la composition isotopique des éléments
présents dans les stocks naturels de substances environnementales, en tenant compte d’une part de
I’origine de ces éléments, et d’autre part des modifications apportées a cette composition lors des
processus de transformations qu’ils subissent. Le tracage isotopique naturel est donc, pour la
compréhension du fonctionnement des systémes naturels, un outil trés puissant permettant de mettre a
I’épreuve les conclusions issues des méthodes plus conventionnelles de diagnostic et d’établissement
de bilans de circulation de matiére.

1.1. Nitrates des engrais

Les engrais minéraux, dont le nitrate de potassium (KNQOj3) sont synthétisés a partir de 1’azote et de
I’oxygéne de l’air. Leur composition isotopique, tant pour 1’azote que pour I’oxygene refléte par
conséquent le 8"°N de ’azote de I’air (3'°N-N, = 0 %o) et le 8'*0 de I’oxygéne de I’air (§'*0-0, =
+23,5 %o)(Figure 1).

1.2. Nitrates produits par nitrification

Au cours du processus de nitrification, I’ammonium (NH,") est oxydé en nitrite (NO,), puis en nitrate,
par I’ajout successif de trois molécules d’oxygéne. Au cours de la nitrosation (oxydation du NH4+ en
NO2-), un oxygene dérive de I’oxygéne de 1’eau et l'autre provient de 1’0, atmosphérique (Anderson
& Levine, 1986). Au cours de la nitratation (oxydation des NO2- en NO3-), ’oxygene provient
uniquement de I’eau (Hollocher, 1984). La composition isotopique de 1’oxygene des nitrates, dérivant
exclusivement du processus de nitrification, se calcule donc de la fagon suivante :

3'80-NO;™ %o = 2/3 (8'°0-H,0 + €H,0) + 1/3 (8'*0-0, + £0,)

Etant donné que 3'*0-H20 dans les eaux du bassin versant de la Seine est compris entre —13 et —7 %o
(Bariac comm. Pers), que 8'°0-02 = +23,5 %o, et que le fractionnement isotopique associé a



I’incorporation de I’oxygene de 1’eau (EH20) et de I’atmosphére (£02) est négligeable, il en résulte que
le 6180-NO3- des nitrates nouvellement produits par nitrification varie entre -1 et 3 %o (Sebilo et al.,
2004; Sebilo, 2003)(Figure 1).
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Figure 1. Gamme de variation de la composition isotopique de I’azote et de I’oxygéne des nitrates
environnementaux.

Ainsi, la mesure conjointe de la composition isotopique de I’azote et de 1’oxygene des nitrates, permet
de distinguer les nitrates des engrais, des nitrates nitrifiés.

1.3. Nitrates substrats de la dénitrification.

La dénitrification occasionne une augmentation conjointe en 815N et en 8180 du nitrate résiduel. Le
rapport des coefficients d’enrichissement isotopiques de 1’oxygéne et de 1’azote est invariablement
égal a 1 : 2 au cours de la dénitrification (Olleros, 1983 ; Amberger & Schmidt, 1987 ; Béttcher et al.,
1990 ; Voerkelius & Schmidt, 1990 ; Kendall et al., 1998).

1.4. Le prélevement et I’assimilation de I’azote par les végétaux

Les végétaux tirent généralement 1’azote protéique dont ils sont constitués du prélévement des formes
inorganiques (NH;" ou NOs") de I’azote présentes dans leur environnement. La plupart des végétaux
ont un 8N compris entre -5 et +2%o (Fry, 1991), proche de la composition des sources d’azote dont
elles dépendent. Les l1égumineuses, grice a une association symbiotique avec des bactéries, ont la
capacité de fixer I’azote atmosphérique. Leur 8"°N est trés proche de celui de 1’air (8"°N = 0 %o), et
compris entre 0 et 2 %o.

Le fractionnement isotopique associ¢ a la consommation d’azote ammoniacal (Nadelhoffer & Fry,
1994 ; Hogberg, 1997) ou d’azote nitrique (Mariotti et al., 1981 ; Sebilo, 2003) par les végétaux est
négligeable.



1.5. Ammonification

L’ammonification est la premiére étape de la minéralisation de la matiére organique, au cours de
laquelle les formes organiques de 1’azote (essentiellement sous forme d’azote a I’état réduit) sont
transformées en ammonium, sans modification d’état d’oxydation. Le fractionnement isotopique
accompagnant la production d’ammonium a partir d’un pool de matiére organique est généralement
limité et voisin de -1 %o (Mariotti, 1982 ; Kendall, 1998).

2. Composition isotopique naturelle des nitrates et de la matiere
organique des sols

Pour tester la faisabilité de cette approche multi-isotopique, des mesures de 8'"N-NOj; et de 8'50-NO;’
ont été effectuées sur des eaux sous-racinaires et souterraines, situées dans le bassin de la Seine. Les
compositions isotopiques mesurées, sont trés différentes des compositions isotopiques des nitrates des
eaux de pluies et des engrais appliqués sur les sols agricoles, tant pour le 3'°N que pour le 5'*0 (Figure
2).
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Figure 2. Comparaison des compositions isotopiques des nitrates contenus dans les eaux sous-
racinaires et dans eaux phréatiques avec ceux des retombées atmosphériques et des engrais.

En ce qui concerne l’azote, la composition isotopique est trés fortement liée au contexte pédo-
climatique (Sebilo et al., 2003). Pour un méme type d’usage du sol, les 3'°N des nitrates varient peu,
mais peuvent varier fortement d’un contexte a I’autre. Par exemple, les 8"°N des nitrates des eaux
sous-racinaires ou phréatiques des zones du tertiaire sont significativement plus élevé que ceux
mesurés dans des régions de craie. Ainsi, les 8'°N forment une ligne de base de 5-6 pm dans le tertiaire
et de 2-3 pm dans la craie.



En reportant sur ce graphique la mesure du 3'"°N des sols des zones mesurées, on s’apercoit que la
composition en "N des nitrates et ses variations géographiques refléte celles de la matiére organique
des sols (Figure 3).
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Figure 3. Concentration et composition isotopique de I’azote des nitrates des eaux sous-
racinaires et phréatiques du bassin de la Seine. Distribution par type de sol et comparaison avec
les gammes de composition isotopique de I’azote des sols considérés.

Au niveau de la composition isotopique de I’oxygéne des nitrates, 5'*O des nitrates collectés dans des
drains ou au niveau de cases lysimétriques est trés nettement inférieur a celui attendu des engrais.

Ces eaux sont caractérisées par de fortes concentrations en nitrates (16.52 a 41.23 mg N-NO;7/L).
Qu’il s’agisse des nitrates collectés par les drains (40-50 cm de profondeur) ou des nitrates recueillis
au niveau des cases lysimétriques (2 m de profondeur), le §'*0-NO; est faible (-1.2 & 2.5 %o), et trés
significativement différent de la composition isotopique attendue pour les nitrates des engrais (Ad = 20
%o0) (Figure 4).
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Figure 4. Comparaisons des mesures de la composition isotopique de I’oxygéne des nitrates des
eaux de drains et de lysimetres avec les valeurs attendues des nitrates des engrais et des nitrates
« nouvellement » nitrifiés.



Nous concluons donc de ces mesures combinées de la composition isotopique de 1’azote et de
I’oxygeéne des nitrates issus des sols agricoles, qu’ils ont une signature de nitrates nouvellement
produits par nitrification a partir de la matiére organique du sol, plutot que celle des engrais appliqués.

3. Expérience de marquage isotopique

Ces conclusions des mesures de tracage isotopique naturel de 1’azote et de 1’oxygene des nitrates vient
en fait confirmer les résultats d’expérimentations entreprises dans les années 80 sur des cases
lysimétriques, dans lesquelles un de ’engrais marqué a 1’'°N avait été apporté en 1982.

3.1. Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est implanté en Champagne crayeuse. Les conditions climatiques sont de
type semi-océanique a influence continentale, avec en moyenne 630 mm de précipitations annuelles et
une température moyenne annuelle de 10,1°C. 11 lysimétres ont été implantés dans la fin des années
70. Ils sont constitués d’un monolithe de sol (rendzine sur craie) a parois latérales. Ce bloc (2*2*2 m)
est muni d’un plancher drainant au bas de la case lysimétrique, récoltant 1’eau de lessivage. Quatre
cases ont été cultivées de fagon continue a partir de 1981, selon une rotation simple betterave-blé avec
une période inter-culturale importante (8 mois) entre le blé et la betterave pendant les périodes
automnale et hivernale. Depuis 1982, la fertilisation azotée (uniquement KNO;) est identique pour les
deux cultures (120 Kg N/ha/an) avec un seul apport (avant le semis) pour la betterave et deux apports
pour le blé (60 Kg au tallage et le reste a la montaison). Les exportations pour le blé sont constituées
uniquement par les grains, et pour la betterave par les racines, les résidus étant systématiquement
réenfouis dans le sol.

L’apport d’engrais marqué "N a été effectué en 1982 sur le lysimétre 11 (semé en betterave) et le
lysimétre 12 (en blé). L’apport a été réalisé a ’aide d’une solution de K'°NOs (excés isotopique en
N = 3.87 %o), pulvérisée de fagcon uniforme a la surface du lysimétre . La quantité apportée est de
635 mg "N/m? pour le lysimétre 11 et 633.8 mg ""N/m? pour le lysimétre 12.

Afin de différencier la contribution des restitutions obligatoires (racines et/ou mati¢re organique du
sol) des restitutions facultatives (parties aériennes des plantes), le protocole suivant a été adopté : les
parties aériennes marquées obtenues lors de la premiére récolte en 1982 ont été permutées avec les
parties aériennes de cultures identiques, mais qui ont regu une fertilisation azotée non marquée. Ainsi
les pailles enrichies du lysimetre 12 ont été permutées avec les pailles non marquées du lysimétre 10,
et les verts de betterave du lysimétre 11 avec ceux du lysimétre 9. Les quantités apportées comme
engrais vert sont de 104.8 mg "’N/m? pour le lysimétre 10 et de 89.8 mg '"N/m? pour le lysimétre 9.
Cette permutation n’a été effectuée qu’en 1982, les résidus obtenus pour les récoltes suivantes étant
réincorporés dans le sol de chaque case. Depuis, toutes les cases lysimétriques sont amendées avec du
KNO3. Ce marquage indirect permet de préciser les termes du bilan, en individualisant le
compartiment résidus de récolte (Figure 5).
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Figure 5. Marquage isotopique sur des cases lysimétriques, cultivées en blé et en betterave. Aprés
la premiere année de culture, les végétaux cultivés sur les cases avec apport d’engrais (lysimétres
11-12) sont échangés avec ceux obtenus sur cases sans apport d’engrais marqué (lysimétres 9-10).

Plusieurs variables ont ét¢ mesurés depuis le début de 1’expérimentation, soit depuis une vingtaine
d’années, pour chaque type de lysimétre (engrais marqué ou verts de végétaux marqués) :

. le débit de drainage, mesuré par décade.

. la quantité de matiére séche (grains et pailles de blé, racines et verts de betterave), a chaque récolte.
. la teneur en azote et en carbone de la matiére organique.

. Le 8"°N de la Matiére Organique des Sols (MOS).

. Le 8"°N des végétaux.

. Le 8"N des nitrates.

3.2. Résultats obtenus sur les cases lysimetriques.
3.2.1. Biomasse végétale

Dans les lysimétres enrichis en azote inorganique marqué, la biomasse végétale produite
incorpore évidemment une part majeure du marqueur dés la premiére récolte, avec un 8'°N maximal
(8"°N =281.2 %o). Cet enrichissement isotopique, bien qu’il diminue au cours du temps, est cependant
encore aujourd’hui réel (8"°N = 39.1 %o en 2003). Les mémes observations peuvent étre faites sur les
lysimétres dont le marquage s’est effectué a partir des verts de végétaux, avec un marquage initial plus
faible (Figure 6).

3.2.2. Azote organique

La teneur en azote organique des sols des cases lysimétrique décroit lentement, mais
significativement depuis le début de I’expérimentation (de 750 gN/m? a 580 gN/m?). Clairement, ce
pool important d’azote organique du sol n’est pas en équilibre par rapport aux pratiques agricoles
pourtant relativement stable depuis plus de 20 ans (Johnston, 1982). Sa composition isotopique, 8'°N-
Norg avant le début de I’expérimentation a ét€ mesurée. Sa valeur est de 2.5 %o.

Dans les lysimeétres marqués en K15N03, le 815N—NOrg est trés élevé (815N—Norg =97.9 %o). La
matiere organique consomme donc deés le début de I’expérimentation de I’azote inorganique marqué.
Au cours du temps, le 815N—NOrg diminue significativement, mais lentement (en 2003, 815N—NOrg =46
%0). Le marquage a diminué de 53 % en 20 ans (Figure 6). Les mémes remarques valent pour les



lysimétres enrichis en engrais verts marqués, dont le marqueur initial se retrouve encore largement
plus de 20 ans aprés le début de I’expérimentation.
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Figure 6. Suivi du marquage isotopique des plantes et résidus récoltés et de I’azote organique du sol, pour
les deux types de lysimétre.

3.2.3. Azote nitrique.

Durant la période d’expérimentation, les concentrations en azote nitrique dans [’eau
d’infiltration recueillie a la base des lysimétres sont tres élevées et trés variables : entre 11 a 50 mg N-
NO;7/L.

L’augmentation du signal isotopique n’est pas visible les premiere années, a cause du temps de

d’écoulement dans I’épaisseur de 1.7 m de craie sous-jacente au sol cultivé. La vitesse de transfert
maximale des nitrates est voisine de 50 cm/an (Babic & Olive, 1997). Le signal isotopique maximum
est effectivement observé en 1986 pour les lysimétres 11-12 (8'°N-NOs™ = 5179 %), et en 1987 pour
les lysimétres 9-10 (8"°N-NO;™ = 99,7 %o) (Figure 7).
Depuis, le signal a diminué, tout d’abord fortement, ce qui n’impliquerait qu’un processus
hydrologique d’entrainement de solutés a travers la colonne de sol. Mais la décroissance du signal
s’est ralentie et le signal est toujours visible aujourd’hui, confirmant que les nitrates lessivés ne
viennent pas directement des engrais, mais sont produits par un pool de matiére organique.
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Figure 7. Suivi de la composition isotopique des nitrates infiltrés pour les différents types de lysimétre.
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3.2.4. Bilan de marquage.

Les données recueillies permettent d’effectuer le bilan du devenir du traceur apporté dans mes
deux types de cases lysimétriques (Figure 8).

Pour les cases 11-12, les végétaux se marquent significativement dés la premicre année de
culture (50 % du marqueur initial dans les végétaux récoltés en 1983)). Le cumul de I’exportation par
la récolte n’augmente plus ensuite que faiblement (58 % en 2003). La matiére organique se marque
quant a elle beaucoup plus progressivement, atteignant 32,3 % en 1985. La dégradation de la maticre
organique se réalise avec une cinétique lente, puisqu’il reste encore 14 % du marqueur initial en 2003,
correspondant a un taux de turnover de la matiére organique de 2% par an. L’exportation cumulée par
le flux de nitrates lessivés augmente au rythme de la décroissance du pool de marqueur dans la matiere
organique.

Pour les cases 9-10, du fait de I’apport de matiére organique marquée, c’est tout a fait
logiquement que la matiére organique connait un marquage initial considérable. Les végétaux utilisant
I’azote contenu dans la matiére organique se marquent et exportent le traceur progressivement (20 %
du marqueur initial en 2003). La décroissance du traceur dans la matiére organique est ici aussi de
I’ordre de 2% par an. L’exportation du marqueur par les nitrates lessivés connait la méme inertie.
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Figure 8. Bilan du marquage isotopique.

Ces résultats montrent a 1I’évidence que les nitrates lessivés des sols agricoles proviennent pour
une large part d’un cycle de réorganisation et de dégradation de la mati¢re organique du sol, plutdt que
d’une fuite immédiate des engrais apportés.

D’autre part, le bilan des 2 types de lysimétres fait apparaitre une perte progressive du
marqueur initialement introduit qui ne s’explique ni par les exportations (récolte et lessivage) ni par
I’accumulation dans un compartiment du sol. Ceci permet de chiffres les pertes d’azote sous forme
gazeuse, résultant soit du processus de dénitrification, soit d’un processus de volatilisation de
I’ammoniac.

©
Cumul Végétaux = 80 7 Somme
50 | ] 1
o 60 MO
o)
g 40
25 1 Végétaux
o' B 20
Cumul NO;’ lessives X Ccumul NOs lessivés
0 doosaeo 006060000 0TOO OO 0l& 8 ecooaoccacancaocooons
1982 1985 1988 1991 1994 1997 2000 2003 1982 1985 1988 1991 1994 1997 2000 2003



4, Ebauche d’un modele de la composition isotopique des
compartiments azotés du sol.

Les résultats exposés ci-dessus relatifs au tracage et au marquage isotopique des
compartiments azotés des sols agricoles montrent bien I’atout que peut représenter 1’analyse fine de
leur composition isotopique (avec ou sans manipulation par ajout de marqueur), pour appréhender la
cinétique des processus complexes liés au cycle de 1’azote.

Pour aller plus loin dans I’interprétation de ces résultats, nous avons entrepris de construire un
modéle simplifié des transformations d’azote dans les sols et des modifications de composition
isotopique qu’elles entrainent (CREAZOTE). L’objectif est de disposer d’un outil qui puisse traiter
aussi bien des observations relatives au tracage que de celles résultant d’expériences de marquage. Il
est formalis¢ de maniére a pouvoir comparer directement ses résultats avec les observations effectuées
sur les cases lysimétriques de Chalons-en- Champagne. Le modéle CREAZOTE a cependant une
valeur tout a fait générique. Il n’est pas destiné a se substituer a des modéles agronomiques plus fins
(tels que STICS par exemple), mais simplement a tester notre représentation conceptuelle des
processus du cycle de 1’azote en terme de composition isotopique. Tous les processus de
transformation des formes de 1’azote sont représentés a la fois en terme d’azote 14 et d’azote 15, de
maniére a prendre en compte explicitement les éventuels fractionnements isotopiques associés, tels
qu’ils ont été discutés plus haut.

4.1. Représentation des processus dans la couche arable du sol
4.1.1. Les transferts hydriques

Le stock d’eau total de la couche arable du sol (en mm) est calculé comme la résultante de
I’apport par les précipitations et des pertes par évapotranspiration et par infiltration en dessous de la
zone racinaire. L’évapotranspiration est prise identique a I’ETP tant que le stock d’eau du sol est
supérieur a une certaine valeur, correspondant au point de flétrissement. Elle s’annule en dessous de ce
point.

Cette modélisation simpliste du bilan hydrique est cependant suffisante pour reproduire
correctement sur le long terme les flux d’eau infiltrés recueillis & la base des cases lysimétriques de
Chalons (Figure 9).
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Figure 9. Cumul des flux d’eau recueillis a la base des cases lysimétriques de Chalons entre 1982 et
1990. Comparaison avec les résultats du modéle CREAZOTE.



4.1.2. Les prélévements par la croissance végétale et les apports de fertilisants

Un fichier renseigne pour chaque parcelle étudiée, la succession des cultures pratiquées aux
cours des années, ainsi que le poids (en gN/m?) des produits récoltés (‘export’) (grains pour le blé,
racines pour les betteraves) et des résidus restitués (‘residu’) (paille, feuilles et collets). A partir de ces
informations, un calendrier standard des itinéraires techniques permet de calculer le prélévement
journalier d’azote minéral par la végétation (on considére que les restitutions facultatives représentent
entre 1/3 et 1/2 des restitutions obligatoires liées aux parties non récoltées comme les racines ou
radicelles) :

Bl¢
Jour julien Prélevement d’azote minéral restitution  Apport d’engrais
(gN/m2/j)
- 60 semaille
0
0.1 * (3 * residu + export) / 60
60 40kgN/ha
levée 0.2 * (3 * residu + export) / 60:
120 80kgN/ha
épiaison 0.7 * (3 * residu + export) / 60
180
maturation 0
200 récolte 3 * residu
Betterave
Jour julien Prélévement d’azote minéral restitution  Apport d’engrais
(gN/m2/j)
0
105 semaille 120 kgN/ha
(2 * residu + export) / (270 - 105)
270 récolte 2 * residu
Pois
Jour julien Prélévement d’azote minéral restitution Apport d’engrais
(gN/m2/j)
0
60 semaille
0.3 * (2 * residu + export) / (210 - 60) 0

+ fixation d’azote atmosphérique
0.7 * (2 * residu + export) / (210 - 60)

210 récolte 2 * residu




4.1.3. Les transformations de la matiére organique

Nicolardot et al., (2001) ont proposé un modéle simple des processus associés a la
décomposition microbienne des résidus végétaux restitués au sol apres récolte et de leur role dans la
réorganisation de I’azote minéral. En bref, la croissance microbienne sur les résidus végétaux a rapport
C/N ¢élevé s’accompagne d’un prélévement d’azote inorganique pour compenser le déficit de contenu
en azote de ces substrats par rapport a la biomasse microbienne. La mortalit¢ des microorganismes
s’accompagne a son tour de la formation de matiéres humiques qui accroissent le stock considérable
d’azote organique humique du sol, dont la lente décomposition ré-alimente le pool d’azote inorganique
(Figure 10).
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Figure 10. Représentation des processus de dégradation de la matiere organique et de
réorganisation de I’azote minéral dans les sols agricoles.

C’est cette représentation qui a été adoptée dans CREAZOTE, en utilisant les valeurs de
parametres définies par Nicolardot et al. (2001) (Tableau 1).



Tableau 1 : parametres utilisés pour la représentation des processus de décomposition des
résidus végétaux et la réorganisation de I’azote.

Symbole signification valeur unités

Kres Taux de dégradation du Corg des résidus 0.07 it

Cnres Rapport C/N des résidus 20 gC/gN
Ybac Rendement de croissance en C des microorganismes 0.62

Cnbac Rapport C/N des microorganismes 7 gC/gN
Kbac taux de mortalité des microorganismes 0.011 it

Ymoh Rendement de production de matiéres humiques =1-.69 * cnres / (11.2 + cnres)
Kmoh Taux de décomposition de la matiére humique 0.00005 it

Cnmoh Rapport C/N de la matiére organique humique 7

L’application du modéle sur une longue période, en 1’absence de tout marquage isotopique,
permet de simuler correctement la stabilité du pool de matiére organique et de sa composition
isotopique naturelle dans un sol cultivé (Figure 11).
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Figure 11. Simulation de 1’évolution dans le temps de la quantité de la matiére organique et
de sa composition isotopique associée dans le temps.



4.2. Représentation des processus en dessous de la zone racinaire

L’hypothése simplificatrice est faite dans le modele qu’aucun processus biologique n’a lieu en
dessous de la zone racinaire, qui se contente de transmettre verticalement, avec retard et dispersion, les
flux infiltrés sortant de la zone racinaire.

4.2.1. Les transferts hydriques

Divers travaux portant sur les profils d’éléments traceurs naturels mesurés dans 1’eau
interstitielle de la craie dans la zone non saturée (Olive, 1999) montrent que la vitesse de propagation
verticale de I’eau (v) dans ce milieu poreux et fracturé est de ’ordre de 0.5 m/an. Leurs résultats
montrent aussi une évidente dispersion du signal au cours de sa progression verticale, assimilable a
une réponse chromatographique (Xiu and Li, 1998). Sur base de ces travaux, nous représenterons les
flux recueillis a une certaine profondeur (p) en dessous de la zone racinaire comme intégrant dans le
temps ceux issus de la zone racinaire, selon un distribution log-normale traduisant un retard (r = p/v )
du signal et une dispersion caractérisée par un parameétre G:

Idéalement, une calibration de ces parametres devrait se faire sur les lysimétres de Chalons a
partir des résultats d’une expérience de tragage avec un traceur inerte. Nous ne disposons pas de tels
résultats et avons donc calibré les paramétres sur 1’¢lution du signal de trititum issus des essais
d’explosions nucléaires atmosphériques de 1963 retrouvés dans la craie (Babic et Olive, 1997)

La figure 12 représente le modele CREAZOTE tel que nous ’avons utilisé.
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Figure 12. Principes du modéle CREAZOTE.



4.3. Application du modele CREAZOTE pour la simulation des expériences de
marquage

La premiére confrontation des résultats de simulations du marquage isotopique des différentes

formes de 1’azote dans les lysimétres de Camons avec les mesures effectuées est relativement
satisfaisante (Figure 13), méme si une calibration plus fine permettrait sans doute encore d’affiner les

simulations. Nous considérons cependant ce test comme une premiére validation des hypothéses
retenues.
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Figure 13. Confrontation des valeurs mesurées et des valeurs mesurées par le modele CREAZOTE.



4.3. Application du modéle CREAZOTE pour I’exploration de la composition
isotopique naturelle.

Une question subsiste : Pourquoi, alors que les engrais apportés depuis des décennies ont une
composition isotopique voisine de 0%o, le 3'"°N des sols cultivés est-il plus élevé? (Figure 14).
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Figure 14. Comparaisons des compositions isotopiques naturelles des nitrates des engrais, des eaux
sous-racinaires, des eaux souterraines avec les mesures de composition isotopique naturelle des sols.

Aucune de processus pris en compte dans notre modéle pour représenter le cycle de 1’azote
dans les sols (prélevement par les végétaux, humification, minéralisation de 1’azote organique)
n’engendre un fractionnement isotopique susceptible de provoquer une augmentation du 3'"°N des sols
par rapport a ses sources nouvelles (Mariotti, 1982 ; Fogel & Cifuentes, 1993 ; Kendall, 1998 ; Sebilo,
2003).

Cependant, nous avons vu que le bilan du marquage isotopique montre I’existence de pertes
gazeuses soit par dénitrification, produisant du N,O et du N,, soit par volatilisation, transformant une
partie de I’ammonium en ammoniac. Ces deux processus, volatilisation et dénitrification, engendrent
quant a eux un fort fractionnement isotopique, conférant a ’ammonium résiduel (volatilisation) et aux
nitrates résiduels (dénitrification) une augmentation significative du 8'°N au cours de la réaction
(Letolle, 1980 ; Mariotti, 1982, 1983, 1994 ; Bottcher et al., 1990 ; Cravotta, 1997 ; Sebilo et al.,
2003). Le coefficient de fractionnement isotopique pour la volatilisation et pour la dénitrification est
du méme ordre de grandeur (€ =— 20 %o).

Le modéele CREAZOTE a été utilisé en tragage isotopique naturel pour simuler sur de longues
périodes 1I’impact d’une perte d’azote par un processus isotopiquement fractionnant sur I’évolution de
la matiére organique, et le 8'°N des MOS et des nitrates (Figure 15).
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Figure 16. Simulation de I’évolution dans le temps du stock de matiére organique dans le sol,
du &™N des sols et des nitrates avec (rouge) ou sans (bleu) perte d’azote par volatilisation ou
dénitrification.

Une perte d’azote par des processus fractionnant tel la dénitrification et la volatilisation permet
d’expliquer une augmentation de la composition isotopique sur un temps trés long, de telle sorte que
les variations annuelles ne sont pas visibles. Ce type de processus permet donc d’expliquer que la
composition isotopique du vaste pool de matiéres organiques azotée des sols se distingue a long terme
des sources primaires d’azote a partir desquelles il est constitué, a savoir 1’azote atmosphérique, de
8"°N proche de 0 %o.

La lenteur des processus de remaniement de la matiére organique des sols rend difficile une
interprétation plus précise. Rappelons en effet que la mise en culture des sols de Champagne crayeuse
pour la céréaliculture intensive date de moins de 50 ans. Une part de la matiere organique de ses sols
est sans doute encore représentative des ‘savarts’ qui occupaient antérieurement la plus grande partie
des terres. De méme en Brie, la mati¢re organique des sols doit encore conserver le ‘souvenir’ d’une
époque ou I’¢élevage laitier occupait une place importante dans les activités agricoles.



5. Conclusions et perspectives

La mesure conjointe de la composition isotopique de 1’azote et de I’oxygéne des nitrates a
permis de vérifier les conclusions d’études de marquage isotopique réalisées sur des cases
lysimétriques. Les nitrates s’infiltrant a travers une colonne de sol, jusqu’aux aquiféres, n’ont pas la
méme signature isotopique que les nitrates atmosphériques ou des engrais, dont ils sont pourtant issus.
Les nitrates sont réorganisés dans un pool de matiére organique, qui a son tour produit des nitrates par
le processus de minéralisation-nitrification. Les nitrates sortant de ce cycle interne de 1’azote ont donc
la signature de nitrates fraichement nitrifiés.

Basé sur ces observations, le modéle CREAZOTE a été développé. Ce modéle simule
correctement 1’évolution du marquage isotopique, tant pour les végétaux et la matiére organique des
sols, que pour les nitrates infiltrés en profondeur.

L’ensemble de ces travaux indiquent que, les processus de ‘réorganisation’ de 1’azote minéral
dans un vaste pool de mati¢re organique des sols, a temps de renouvellement lent, confére une grande
inertie au systéme vis a vis du lessivage de 1’azote. L’inertie de la réponse aux changements des
pratiques agricoles n’est donc pas seulement liée a celle, largement analysée dans le PIREN-Seine, des
réservoirs aquiféres, mais trouve aussi son origine dans la matiére organique des sols.
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