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Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer : Introduction

Josette Garnier'", Johnny Gasperi®"
"' Sorbonne Université, CNRS, EPHE, Université PSL, UMR Metis, 75005 Paris
? Laboratoire Eau Environnement et Systémes Urbains (LEESU), Université Paris-Est

Créteil, Ecole des Ponts ParisTech, 94010 Créteil

" josette.garnier@upmc. fr, gasperi@u-pec.fr

Le continuum Homme-Terre-Mer (HTM) se congoit dans le maillage des territoires et leurs aménagements.
Ils doivent étre étudiés dans leurs interactions, d’amont en aval,des tétes de bassins aux zones cotiéres. Les
bassins versant et les corridors fluviaux ont toujours été, au cours de 1’Histoire, investis par les sociétés
humaines de sorte que la dimension anthropique doit étre considérée tant des points de vues des pollutions
engendrées par les activités humaines, que dans la perspective du changement climatique. L’étude du
continuum HTM s’appuie sur une vision intégrative, interdisciplinaire des milieux, des processus, des
données, des modéeles, des concepts. C’est dans cette intégration que ce volume HTM a été construit.

La caractéristique unique du territoire du bassin de la Seine est d’étre a la fois largement structuré par une
agglomération urbaine, industrielle et portuaire (Axe Paris-Rouen-Le Havre) en pleine expansion, et d’étre le
siége d’une activité agricole parmi les plus productives et exportatrices du monde. Les dynamiques du
systéme urbain, et celles du systéme agricole, outre qu’elles interferent les unes avec les autres et
conditionnent aussi largement la qualité de I’hydrosystéme, sont de plus en plus soumises aux contraintes du
changement climatique qui impose a la fois des mesures de remédiation et d’adaptation.

Dans le cadre de la phase VII du PIREN-Seine, un des axes a consisté a étudier I’ « Evolution des territoires
du bassin de la Seine - dynamiques couplées urbaines et agricoles, et adaptation » et a développer une
approche prospective couplée des évolutions possibles du systéme urbain et du systéme agricole, et de leurs
conséquences en matiére de quantité et qualité de I’hydrosystéme, sous contrainte de changement climatique,
a travers deux grands types de démarches, étroitement coordonnées, synthétisée dans deux volumes :

o Identifier les dynamiques a I’ceuvre, analyser les trajectoires passées, les signaux faibles, répertorier
et construire des scénarios futurs du fonctionnement du territoire, étudier les conditions des
transitions qu’ils impliquent (cf. Volume 1).

e Etudier, a I’échelle de territoires et du bassin de la Seine, les cascades de flux de matiéres/substances
générées par les fonctionnements actuel et futur de ces systémes urbains/ruraux pour évaluer les
conséquences environnementales des différents scénarios envisagés en termes de qualité des
ressources et de durabilité des hydro-agro-socio-éco-systémes.

Ce volume 2 synthétise ’ensemble des connaissances acquises au cours de la phase VII du PIREN-Seine
pour quantifier et modéliser les flux dans le continuum HTM. Il se structure autour de trois grandes parties :
e Les micropolluants générés par les activités urbaines et leur dynamique a différentes échelles,
e Les émissions d’origine rurale et leur cumul aux pollutions urbaines,
e Des modéles pour explorer des scénarios

Les micropolluants générés par les activités urbaines et leur dynamique a différentes échelles

Les recherches menées dans le programme PIREN-Seine ont toujours visé, selon des approches diverses,
I’¢tude des micropolluants et de leur dynamique temporelle a plus ou moins large échelle spatiale. Dans le
cadre de la phase VII, un travail important a été conduit sur les hydrocarbures aromatiques polycycliques
(HAP) pour mieux évaluer la dynamique spatiale et temporelle des apports/sources et des flux et pour
identifier et hiérarchiser des actions de réduction de ces polluants (Gateuille et al., ce volume). Afin
d’avancer dans cette compréhension, une double approche, menée a deux échelles spatiales, a été initiée. La
premiére a I’échelle du bassin de 1’Orge a permis de mettre en évidence I’impact majeur du ruissellement
urbain sur la qualité de l'eau et des sédiments de 1’Orge et I’apport continu de HAP provenant des retombées
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atmosphériques, alimentant un stock déja particuliérement important dans les sols. La seconde approche a été
initiée & la fois a I’échelle de I’agglomération parisienne et a celle du bassin de la Seine. A I'échelle du
bassin, et comme précédemment observé pour le sous-bassin de 1’Orge, des quantités importantes de HAP
sont stockées dans les sols. Alors que les eaux usées et les rejets de ruissellement des zones urbaines
représentent une part importante des flux urbains de HAP vers la Seine, 1’érosion des sols semble étre la
principale voie de transfert des HAP a 1’échelle du bassin. Le flux de HAP a I’exutoire du bassin apparait
Iégérement supérieur a celui des différents apports et/ou sources, ce qui laisserait a penser que le bassin de la
Seine est actuellement en phase de décontamination.

Parallélement aux approches de terrain, les flux de substances chimiques générés par les activités humaines
(notamment urbaines) sur le bassin peuvent étre estimés selon un travail d’inventaire des émissions
polluantes, en recherchant et utilisant les données sur les quantités utilisées et des conditions d'utilisation des
produits ou les procédés impliquant ces polluants. Ce travail d’inventaire a été mené, a I’échelle du bassin de
la Seine pour un phtalate — le DEHP- et un retardateur de flamme bromé - le déca-BDE (Chapon et Brignon,
ce volume). Ces deux composés ont été sélectionnés car ils sont prédominants au sein de leur famille et
revétent des trajectoires différentes. La méthode utilisée s’appuie sur le cycle de vie du DEHP et déca-BDE,
associant a chaque étape un facteur d’émission vers 1’environnement. Ce travail met en évidence les
dynamiques temporelles trés longues a I’ceuvre dans les sphéres technico-économiques et
environnementales, et qui conduisent a des durées d’émission considérables. A titre d’exemple, la mise en
place d’une réglementation n’autorisant plus la mise sur le marché d’une partie des articles a partir de 2020,
permettrait que les émissions soient divisées par 3 en 2040 par rapport au pic d’émissions atteint en 1990.

Un dernier volet a été consacré aux microplastiques (taille <5 mm) sur le bassin de la Seine. Cette action de
recherche est menée en collaboration avec les actions conduites en milieu urbain dans le cadre du
programme OPUR et avec le projet PLASTIC-Seine visant a étudier les débris plastiques en estuaire de
Seine (AESN, CPER, GIP Seine Aval) (Treilles et al., ce volume). Aprés une phase de développement
méthodologique, la dynamique des microplastiques a été étudiée sur les sites atelier du PIREN-Seine, a
savoir Marnay-sur-Seine, Bougival et Triel-sur-Seine pour des périodes de basses eaux et la crue de février
2018. Un fort gradient de concentration et de flux de de I’amont vers 1’aval de Paris est observé, quelles que
soient les conditions hydrodynamiques, suggérant 1’importance de 1’urbanisation. A 1’aval de Paris, a
1’échelle annuelle, un flux proche de 3,9 x 10™ particules (fibres et fragments) a été estimé.

Les émissions d’origine rurale et leur cumul aux pollutions urbaines

Les micropolluants d’origine agricole comme les pesticides, ou les macro-nutriments (azote et phosphore),
ont aussi le plus souvent une origine urbaine mais leurs natures et proportions - sources diffuses vs.
ponctuelles - ont évolué au cours des différentes phases du PIREN-Seine.

Alors que les pesticides d’origine urbaine ont représenté une part non négligeable de leur utilisation, ils ont
été interdits en 2004, de sorte que la quasi-totalité est désormais d’origine agricole. Plusieurs approches ont
été mises en ceuvre a différentes échelles, celles de sous-bassins versants comme 1’Orgeval et la Vesle
(Marne), mais aussi I’échelle du bassin de la Seine. L’atrazine et son produit de dégradation (la
dééthylatrazine) ont été particuliérement étudiés. Sur le bassin de la Vesle, une modélisation a base physique,
par la plateforme STICS-MODCOU utilisée pour calculer les concentrations et flux de nitrate, a été
alimentée par la base de données ARSEINE, qui décrit les pratiques de désherbage a base d’atrazine depuis
1970 (Gallois et al., ce volume). Par ailleurs une approche statistique de la tendance d’évolution a montré
que la contamination dans certains horizons d’aquiféres vulnérables comme les Calcaires de Brie et du
Champigny persisterait jusqu’en 2030. Certains forages montrent en effet encore des tendances a la hausse
apreés plus de 10 ans d’interdiction de D’atrazine révélant une inertie du bassin de la Seine face aux
contaminations passées. La contamination par les pesticides du bassin agricoles de 1’Orgeval suivies pendant
10 ans a révélé une liste de molécules toujours en évolution en fonction des usages déterminés a partir
d’enquétes (Blanchoud et al., ce volume). L’analyse de molécules emblématiques montre une contamination
ancienne d’origine souterraine (atrazine), mais aussi issue du ruissellement et du drainage pour les molécules
actuellement utilisées, que les zones humides artificielles n’atténueraient que sélectivement et partiellement.
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Les flux de nitrate et de phosphates pris en compte depuis les premieres phases du PIREN-Seine par le
modeéle biogéochimique RIVERSTRAHLER, a I’échelle du réseau hydrographique, sont désormais
documentés en amont des cours d’eau de tétes de bassins, depuis les sols agricoles, grace a 1’approche
GRAFS (Generalized representation of agro-food-systems) qui permet de comptabiliser les surplus sur la
base des intrants (fertilisants, dépdts atmosphériques...) et des exportations par les cultures (Billen et al., ce
volume). Cette nouvelle approche a conduit a développer de maniére plus explicite dans le modele
RIVERSTRAHLER, la formalisation de rétention/élimination de 1’azote dans les zones ripariennes ainsi que
celle des émissions de N,O associées. Pour le phosphore, une nouvelle représentation des flux érosifs a
I’échelle de 1I’Europe, a une résolution fine a 100 m, avec la connaissance du contenu en phosphore des sols
permettent de bien documenter ces apports diffus. Ceux-ci sont maintenant & peu prés égaux aux flux en
phosphore d’origine domestique (50% chacun) depuis que les phosphates ont été considérablement réduits
dans les effluents des stations d’épuration. En revanche les apports en azote par les effluents ne représentent
gue 26 % des apports totaux aux eaux de surface.

Outre les travaux d’élaboration des bilans et de modélisation des pesticides et des macro-nhutriments (azote et
phosphore), le carbone a fait I’objet d’une étude approfondie, en incluant dans 1’approche de modélisation, le
carbone inorganique qui n’était pas encore formalisé dans le modéle RIVERSTRAHLER, a la différence du
carbone organique (Marescaux et al., ce volume). Ces travaux ont révélé que les flux entrant en carbone
organique ne représentent que 6% et 33% des flux inorganiques, pour les apports diffus et ponctuels
respectivement. L’intérét de cette étude, outre de montrer 1’importance des flux de carbone inorganique liés a
la nature carbonatée des roches du bassin de la Seine, a aussi été de pouvoir quantifier les émissions de CO,
dans le continuum aquatique de la Seine, des tétes de bassin a I’estuaire. Les émissions dans 1’estuaire
représentent environ 20 % des émissions totales de la Seine et de son estuaire (460 ktC-CO,/an).

En paralléle avec les travaux sur les concentrations et les flux de CO, spécifiques a cette phase VI, une mise
a jour des émissions des deux autres gaz a effet de serre a été effectuée (CH,4, N,O). Les flux d’émissions des
trois principaux gaz a effet de serre ont donc été déterminés non seulement pour le réseau hydrographique
mais aussi pour I’agriculture et le secteur urbain (Garnier et al., ce volume). Au total ~60 000 kt CO, equ.
sont émises annuellement dans le bassin de la Seine (soit ~16360 ktC-CO,/an). Les émissions par le réseau
hydrographique ne représentent qu’environ 3% des émissions totales et celles par 1’agriculture atteignent un
peu plus de 20%. Les émissions urbaines (transport, chauffage, industrie...) dominent donc.

Des modéles pour explorer des scénarios

Les développements effectués en termes de modélisation des cycles biogéochimiques (C, N, P, Si)
permettent de construire des scénarios pour répondre aux enjeux des décennies a venir. Cherchant a réduire
les problémes de contamination des eaux souterraines par le nitrate et d’eutrophisation de la zone cétiere, les
scénarios explorés au cours de cette phase VII concernent les traitements en station d’épuration pour
atteindre les normes fixées par les directives, les changements du systéme agro-alimentaires et les
modifications de I’hydrologie sous influence climatique (Garnier et al., ce volume). Si une amélioration des
traitements en station d’épuration ne modifie gueére les flux N et P, les efforts d’épuration ayant déja été
réalisés, il apparait que des changements de la structure du systéme agro-alimentaire pourraient diminuer les
concentrations nitriques des eaux souterraines, de surface et cotiéres, avec de fait des effets bénéfiques pour
I’environnement. L’introduction d’une taxe sur les engrais azotés d’origine minérale aurait pour effet d’en
baisser la demande, par ex. un prix des engrais multipli¢ par trois entrainerait I’abandon de certaines cultures
exigeantes en fertilisation azotée au profit de prairies permanentes, de friches, ou de cultures moins
consommatrices d’engrais (Jayet et al., ce volume). Les scénarios climatiques ont montré que le systéme
Seine est fragile car des diminutions des débits en été contribueraient & concentrer les apports, des effluents
urbains notamment, avec un effet négatif sur 1’eutrophisation (Garnier et al., ce volume). L’impact du
changement climatique et des prix d’accés a la ressource en eau augmenterait sa demande future pour
I’irrigation de 25 a 64 % selon trois scénarios climatiques. L’augmentation du prix de 1’eau serait
évidemment accompagnée d’une baisse de la demande en eau, surtout marquée dans le nord du pays avec
une marge brute en déclin significatif dans les trois scénarios climatiques (Jayet et al., ce volume).

Un scénario simulant enfin la situation des années 1980 en termes d’épuration, permet de mesurer les effets

des mesures prises pour améliorer la qualité de 1’eau, mais renseigne aussi sur un possible retour a un état
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dégradé en cas de désinvestissement de 1’état dans la protection de sa ressource en eau (Garnier et al., ce
volume).

Le continuum HTM ne se limite pas au continuum aquatique, mais se concoit aussi dans le maillage des
territoires et leurs aménagements. Les changements d’occupations des surfaces, les systémes et pratiques
agricoles ont, en effet, largement modifié les paysages avec des effets cascades -pas toujours maitrisés- au
sein des continuums terrestres et aquatiques, jusqu’au littoral.

Au sein du continuum HTM et en réponse aux changements globaux et impacts anthropiques, de nombreux
défis scientifiques demeurent pour ce 21°™ siécle et concernent encore la caractérisation, la prévision et la
remédiation des milieux. Les polluants qu’ils soient macro- ou micro, inorganiques ou organiques doivent,
au-dela de I’inventaire et du niveau de contamination, étre mieux appréhendés selon leurs origines ou leurs
devenirs en croisant les approches et/ou les disciplines.

Les défis méthodologiques et techniques majeurs pour alimenter la connaissance du continuum HTM
concernent :

o L’interdisciplinarité intégrant toutes les combinaisons disciplinaires possibles et utiles pour
caractériser notre histoire environnementale, y compris les sciences humaines et sociales.

e Le développement d’outils de modélisation permettant de faire dialoguer les modeles aux interfaces
dont les effets «filtre » sont reconnus (par exemple aux interfaces nappe-riviére, en zone
estuarienne, ...).

o L’extension de I’expérimentation et de 1’observation a haute fréquence (capteurs biochimiques, etc.).
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Flux et sources de HAP :
du sous-bassin de I’Orge au bassin de la Seine

David Gateuille', Claire Froger™, Sophie Ayrault’, Fabrice Alliot*, Sam Azimi’, Martine
Blanchard®, Cyrielle Briand', Jean-Marc Brign0n6, Emilie Cauposl, Marc Chevreuil®,
Olivier Evrard’®, Elodie Guigon®, Michel Meybeck®, Gaél Monvoisin®, Régis Moilleron',
Cécile Quantin3, Vincent Rocher’, Marie-Jeanne Teil*, Daniel Thevenot', Jean-Marie
Mouchel*, Johnny Gasperi'

' Laboratoire Eau Environnement et Systémes Urbains (LEESU), Université Paris-Est
Créteil, Ecole des Ponts ParisTech, 94010 Créteil

? Laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environnement (LSCE/IPSL), CEA-CNRS-
UVSQ, Université Paris-Saclay, 91198 Gif-sur-Y vette

3 Géosciences Paris Sud (GEOPS), Université Paris-Sud — CNRS- Université Paris-
Saclay, 91400 Orsay

* Sorbonne Université, CNRS, EPHE, Université PSL, UMR Metis, 75005 Paris

> SIAAP, Direction Innovation et Environnement, 92 700 Colombes

“INERIS, 60550 Verneuil-en-Halatte

Résumé

Le bassin de la Seine est représentatif des grands bassins versants hydrologiques urbanisés du nord-
ouest de I'Europe. Avec une population avoisinant les 17 millions d’habitants, il est fortement
affecté par les activités anthropiques et leurs émissions associées de polluants tels que les
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP). Ces composés, issus de la combustion incompléte
d’énergie fossile et reconnus comme cancérigénes, sont responsables du déclassement des cours
d'eau et sont considérés comme problématiques par les agences de 1’eau. Dans ce contexte, une
connaissance précise des sources et du devenir des HAP a I'échelle du bassin versant s'avere
nécessaire pour i) mieux évaluer la dynamique spatiale et temporelle des apports/sources et des flux
sortants des HAP sur tout un bassin et pour ii) identifier et hiérarchiser des actions de réduction de
ces polluants. Afin d’avancer dans cette compréhension, une double approche, menée a deux
échelles spatiales, a €té initiée.

La premicre approche est celle initiée sur le bassin de I’Orge (900 km?), sous-bassin présentant un
fort gradient d’urbanisation mais aussi tous les usages de sols observés dans le bassin de la Seine
(séparatif avec gestion des eaux usées hors du BV). Sa proximité et son territoire peu étendu ont
permis de réaliser des échantillonnages a haute fréquence dans I’espace et le temps, pour bien
appréhender les processus de transfert en intégrant des situations hydrologiques contrastées. Le
suivi environnemental mis en place, et qui inclut les retombées atmosphériques, la colonne d’eau, et
les sources potentielles de particules contaminées (sols, berges, particules de route), a permis
d’établir un bilan des flux et de mettre en évidence 1I’impact majeur du ruissellement urbain sur la
qualité¢ de l'eau et des sédiments de 1’Orge. Le bilan global des flux de HAP démontre I’apport
continu de HAP provenant des retombées atmosphériques, flux qui alimente un stock deja
particulierement important de HAP dans les sols du sous-bassin de 1’Orge, conduisant & une
accumulation significative dans les sols.

Pour citer cet article : Gateuille D, Froger C, Ayrault A, Alliot F, Azimi S, Blanchard M, Briand C, Brignon JM,
Caupos E, Chevreuil M, Evrard O, Guigon E, Meybeck M, Monvoisin G, Moilleron R, Quantin C, Rocher V, Teil MJ,
Thevenot D, Mouchel JM, Gasperi J. Flux et sources de HAP :du sous-bassin de I’Orge au bassin de la Seine., dans
Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer, Garnier J. & Gasperi J. (eds.), Rapports de synthése de la phase VII du
PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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La seconde approche a été initiée a la fois a I’échelle de 1’agglomération parisienne et a celle du
bassin de la Seine. Afin de tenter un premier bilan de masse des HAP a I’échelle du bassin de la
Seine, les connaissances acquises sur les HAP depuis maintenant 15 ans dans le cadre du PIREN-
Seine ont été agrégées. A I'échelle du bassin, et comme précédemment observé pour le sous-bassin
de 1’Orge, des quantités importantes de HAP sont stockées dans les sols et les désormais faibles
apports atmosphériques suggerent que les HAP ont des temps de résidence particulierement long
dans le bassin. Alors que les eaux usées et les rejets de ruissellement des zones urbaines
représentent une part importante des flux urbains de HAP vers la Seine, 1’érosion des sols semble
étre la principale voie de transfert des HAP a I’échelle du bassin. Le flux de HAP a I’exutoire du
bassin apparait quelque peu supérieur a celui des differents apports et/ou sources, ce qui laisserait a
penser que le bassin de la Seine est actuellement en phase de décontamination.

Points clefs

> Le stock principal de HAP se trouve dans les sols, quelle que soit 1’échelle d’observation.

» A 1’échelle du bassin de la Seine, 1’érosion des sols semble étre la principale voie de transfert des
HAP.

> On observe une décontamination lente du bassin de la Seine.

Mots-clés : HAP, multi-échelles, sols, érosion, ruissellement
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Introduction

Le bassin de la Seine (78 650 km?), situé dans le nord-ouest de la France, est étudié depuis 1990 dans le
cadre du programme PIREN-Seine et peut étre considéré comme représentant les bassins hydrographiques
soumis a une forte pression anthropique (Meybeck et al. 2007). Ce bassin associe une forte pression
démographique (17 millions de personnes, dont environ 10 millions dans 1’agglomération parisienne ; 30 %
de la production industrielle et agricole francaise) avec une dilution tres limitée de la Seine, en raison de son
faible débit (débit médian : 300 m3.s'1), le bassin est donc structurellement vulnérable et la Seine, en aval de
Paris, apparait fortement contaminée. A l'instar d'autres bassins fluviaux européens, I'Agence de I'Eau Seine
Normandie a signalé que plus de 50 % des masses d'eau étaient en mauvais état chimique, principalement en
raison des teneurs en hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP).

Les HAP représentent un groupe de composés organiques répandus. En raison de leur haute toxicité et de
leurs propriétés cancérogénes connues, ils constituent une menace pour I'environnement. Outre les sources
naturelles, les HAP sont principalement émis par des activités anthropiques telles que la combustion de
combustibles, du charbon et ou de biomasse ou par I'utilisation de produits contenant du bitume et du pétrole.
Ils peuvent étre aussi émis par certaines sources domestiques telles que le tabagisme ou la cuisson. En
Europe, les HAP (neuf congéneres) ont été inclus dans la liste initiale des 33 polluants prioritaires de la
Directive Cadre sur I'Eau (DCE) (2000/60/CE), établissant la gestion des masses d’eau a I'échelle des bassins
hydrographiques. Dans I'Union Européenne, la politique de I'eau repose sur un certain nombre de directives
spécifiques définissant des valeurs limites d'émission et des objectifs de qualité dans les eaux de surface et
les eaux cotiéres. La mise en ceuvre de telles directives nécessite que les Etats Membres atteignent le « bon
état chimique » des masses d’eau. D'aprés le rapport de 2012 (Eaux européennes - évaluation de I'état et des
pressions, rapport de I'AEE), les HAP sont responsables du déclassement des cours d'eau et sont considérés
comme problématiques par 11 Etats membres.

Dans ce contexte, une connaissance précise des sources et du devenir des HAP dans les systémes aquatiques
a I'échelle du bassin versant s'avére nécessaire pour i) mieux évaluer la dynamique spatiale et temporelle des
apports/sources et des flux sortants des HAP sur tout un bassin et pour ii) identifier et hiérarchiser des
actions de réduction de ces polluants. Si de nombreuses études ont été menées sur les HAP dans différents
compartiments, a savoir les dép6ts atmosphériques, les sols, les eaux de surface ou les sédiments, trés peu
d’études ont tenté d’établir un bilan de masse des HAP a I'échelle d’un bassin versant. Les études publiées
n'intégrent pas tous les compartiments environnementaux et/ou ne considérent pas I’ensemble des zones
urbaines et leur variabilité au sein des bassins hydrographiques. L’étude des mécanismes de transfert de
polluants depuis leur source jusqu’a I’exutoire du bassin est donc essentielle pour la compréhension des
facteurs globaux (érosion des sols, dépdts atmosphériques, usage des sols, etc.) influengant la contamination.
Afin d’avancer dans cette comprhéension, une double approche, menée a deux échelles spatiales, a été initiée
dans le cadre de la phase 7 du PIREN-Seine.

La premiére approche est celle initiée sur le bassin de la I’Orge (900 km?). Ce sous-bassin présente tous les
usages de sols observés dans le bassin de la Seine. Sa proximité et son territoire peu étendu ont permis de
réaliser des échantillonnages a haute fréquence dans 1’espace et le temps, pour bien appréhender tous les
processus de transfert. Sur ce bassin, dans le cadre de la thése de Claire Froger, une approche multi-traceurs
a été développée, mettant en ceuvre le tracage par les radionucléides (Froger et al. 2018) et le tracage des
sources de HAP (Froger et al. 2019b).

La seconde approche a été initiée a la fois a I’échelle de 1’agglomération parisienne et a celle du bassin de la
Seine. Afin de tenter un premier bilan de masse des HAP a I’échelle du bassin de la Seine, les connaissances
acquises sur les HAP depuis maintenant 15 ans dans le cadre du PIREN-Seine ont été agrégées. Cette
approche a été trés fédératrice en associant toutes les équipes de recherche du PIREN-Seine travaillant sur
les micropolluants (LEESU, UMR Metis) tout en collaborant avec le programme OPUR (Observatoire des
Polluants Urbains) pour les flux urbains de polluants et I'INERIS pour les émissions industrielles et
émissions polluantes liées a 1’usage des produits de consommation.
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1. Bilan de flux des HAP a I’échelle du bassin de I’Orge

1.1. Introduction

Les travaux antérieurs concernant les flux de contaminants métalliques dans le sous-bassin de 1’Orge ont
permis d’étudier les relations entre I'utilisation des sols, I’hydrodynamique et la contamination métallique
(Le Pape et al. 2012a, 2013, 2014). Les travaux menés au cours de la phase 7, dans la cadre de la thése de
Claire Froger, se sont attachés a i) identifier les sources de contamination en éléments traces et en HAP dans
le bassin de 1I’Orge, et a ii) déterminer l’influence des facteurs hydrologiques et des changements
d’occupation du sol sur les flux de contaminants. Ces approches ont permis de dresser un bilan des transferts
de contaminants en intégrant les apports atmosphériques, les exports par la riviére et les stocks dans les sols
du bassin. Les résultats relatifs aux métaux traces ont été valorisés et sont disponibles dans une publication
récente (Froger et al. 2018). Dans ce rapport de synthése, seuls les bilans de flux pour les HAP sont
présentés, apres un bref descriptif du site et de la stratégie d’échantillonnage.

1.2. Matériel et méthodes
1.2.1. Le bassin versant de I’Orge

Le bassin de 1’Orge présente des caractéristiques d’occupation des sols et de densité de population, qui en
font un site de choix pour 1’étude des relations entre occupation des sols, hydrologie et comportement hydro-
sédimentaire de la riviére et dynamique de la contamination. Il se caractérise par un gradient d’urbanisation
trés fort et croissant d’amont en aval. La population passe de 300 habitants par km? dans la ville de Dourdan
en amont a plus de 5 000 habitants au km? en aval. L’occupation des sols passe de 10 % de surfaces
urbanisées en amont a plus de 56 % en aval. Cette spécificité en fait donc un bassin trés intéressant pour
I’étude des contaminations liées a I’intensification de I’urbanisation et donc de certaines activités
anthropiques.

De plus, I’étude sur un petit bassin permet d’avoir un maillage d’échantillonnage particulierement fin, et tous
les sites peuvent étre échantillonnés en quelques heures. De plus, le réseau de collecte des eaux étant
séparatif, une trés grande partie des eaux usées collectées dans le bassin sont acheminées a la station de
Seine-Amont en dehors du bassin versant (www.syndicatdelorge.fr). Seules de petites stations d’épuration de
moins de 3 000 équivalents habitants sont présentes sur le bassin versant (SAGE Orge-Yvette 2011).
L’apport de HAP li¢ a I’assainissement est donc théoriquement absent dans le bassin versant de 1’Orge.

1.2.2. Suivi environnemental

La stratégie d’échantillonnage a eu pour objectif d’étre représentative de la variation spatiale de 1’occupation
du sol, de la densité d’habitants et également du régime hydrologique de la riviere. Quatre points de
prélevements ont donc été sélectionnés, trois sont placés sur la riviere Orge (Dourdan, Egly et Viry-
Chatillon), et un au niveau de 1’Yvette, un affluent important en termes de flux particulaire et de
contamination (Le Pape et al. 2012b). Le détail du protocole d’échantillonnage et d’analyses est détaillé dans
les travaux de thése et les articles associés (Froger et al. 2018, 2019b, a).

Les campagnes d’échantillonnage ont eu lieu durant ’année 2015-2016 a différentes périodes hydrologiques
et diverses saisons (Figure 1) couvrant ainsi des périodes de basses eaux (juin 2015 et aolt 2016), de
moyennes eaux (janvier et novembre 2016), de hautes eaux (septembre 2015 et avril 2016) et un événement
extréme (crue de juin 2016). Les HAP ont été quantifiés pour 4 campagnes : janvier, avril, ao(t et novembre
2016.
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Figure I : Hydrogramme de I'Orge et l'Yvette, et précipitations

Des échantillons de dépbts atmosphériques totaux ont été collectés a Orsay, prés du site d’échantillonnage de
I’Yvette, de février 2016 a mars 2017. Ces échantillons (n = 26) ont été recueillis a des périodes variables,
selon les cumuls de précipitation. La durée médiane entre les prélévements successifs est de 16 jours.

1.2.3. Calculs des flux annuels d’HAP et des flux spécifiques

Flux atmosphérigues
Les flux annuels de HAP provenant des retombées atmosphériques ont été calculés en utilisant I’équation 1 :

@ = Z=TD 365 1)

an.dep — Z?:leDXSRG

Ou @;, gep COrrespond aux retombées annuelles de HAP atmosphériques en pg m?y™: sTAD est la somme
des HAP déposés au i*"*échantillon en pg; ZNbp est le nombre de jours entre des échantillonnages successifs
reme

correspondant au i™ échantillon; et Sgg correspond a la surface d’entonnoir du pluviométre en m?.

Export par la riviéere

Les flux annuels de HAP exportés par les fractions dissoute et particulaire ont été calculés selon deux types
d’équations : les premieres (Eq. 2 & 3) basées sur les mesures classées en fonction des variations
hydrologiques (basses, moyennes et hautes eaux) et les secondes (Eq. 4 & 5) en utilisant les valeurs
médianes des teneurs en MES et des concentrations en HAP. La combinaison de ces estimations permet ainsi
d’évaluer I’impact des variations temporelles de MES et de HAP mesurés sur 1’export final.

q)part,l,s = Z?:l([HAP]part,c,S X [MES]C,S X Qi,c,S) (2)
CI)diss,l,S = ?:1([HAP]diss,c,S X Qi,c,S) (3)

OU Dpari1s et Pyiss1.s sont les flux de HAP exportes par les phases particulaire et dissoute en g.an™ pour
chaque site S estimés comme la somme des flux journaliers en g.j* ; [HAP]artcs €t [HAP]gisscs sont les
concentrations en HAP des phases particulaire et dissoute respectivement en pg.g™ et ng.L™ pour chaque
classe ¢ de régime hydrologique (basses, moyennes et hautes eaux) et chaque site S ; [MES].s est la teneur
en matiéres en suspension en g.m™ mesurée pour chaque classe ¢ au site S ; Qs est le flux journalier pour le
site S pour chaque jour i en m®j™.

q)part,Z,S = Z?:l([HAP]part,med,S X [MES]med,S X Qi,S) (4)
q)diss,z,s = Z?=1([HAP]diss,med,S X Qi,S) (5)

OU Dpars et Dyiss2s sont les flux de HAP exportés par les phases particulaire et dissoute en g.an™ pour
chaque site S estimés comme la somme des i flux journaliers en g.j'1 ; [HAP]partmed,s €t [HAP]giss mea,s SONt les
médianes des concentrations en HAP des phases particulaire et dissoute respectivement en pg.g™ et ng.L”
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! pour chaque site S ; [MES]meqs est la teneur médiane en matiéres en suspension en g.m™ pour chaque site
S Qics est le flux journalier pour le site S pour chaque jour i en m3j™,

L’export moyen de HAP particulaire par la riviere (®p,rs) @ ainsi été estimé pour chaque site S comme la
moyenne des flux @pai1s et Pparzs. Le flux annuel de HAP dissous (Dgiss s) a, lui, été calcule comme la
moyenne des flux @gis 1 5 et Pyiss 2,5 POUr la phase dissoute.

Flux spécifiques particulaires
A partir des flux particulaires de HAP, des flux spécifiques de HAP ont été calculés en utilisant 1’équation 6 :

= ©
Ou Dgpec parts €t le flux spécifique en g.km?.an™ pour chaque sous-bassin dont I’exutoire correspond au site
S, calculé a partir des flux annuels de HAP particulaires (@, S) €n g.an™ et de la surface de chagque sous-
bassin Spc.s en km?.

q)Spec,part,s

1.3. Résultats et discussion

Les flux annuels calculés pour chacun des 4 sous-bassins de 1’Orge, dont les exutoires correspondent aux
stations de prélévements (i.e. Dourdan, Egly, Yvette et Viry) sont représentés sur la Figure 2. Les partitions
entre les flux de HAP dissous et particulaires sont également présentées, ainsi que les taux d’accumulation
des HAP dans les sols. Ces derniers sont calculés en faisant la soustraction entre les retombées
atmosphériques et les flux de HAP exportés par la riviére, faisant ainsi ’hypothése de conservation des HAP
lors du transfert atmosphére — riviére. Cette hypothése est soutenue par la forte stabilité des HAP présentant
un poids moléculaire élevé, i.e. de 4 a 6 cycles benzéniques (Cébron et al. 2013; Biache et al. 2014) qui
constituent 66% du total des HAP des retombées atmosphériques (Froger et al. 2019c).

+ 138 kg.y |
(80%)

o
orge’/ h'.?.,-:-""’.‘%@h.- o
> /:‘_ 1.. o\s.?r",.—‘

\7/% | Sub-catchment Dourdan

N E Sub-catchment Egly
- Sub-catchment Yvette
A D Orge catchment downstream

- PAH atmospheric deposition for each sub-catchment in kgy !
D PAH accumulation from atmospheric deposition in kg.y ! and %

fERss: 2

__! Proportion of PAH in the particulate phase in %

__iProportion of PAH in the dissolved phase In %

Figure 2 : Bilan de flux pour chaque sous-bassin de [’Orge avec les retombées atmosphériques, les exports
par la riviére avec les partitions dissous/particulaire et I’accumulation dans les sols (kg.an™).
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De maniére générale, a 1’échelle du bassin, on constate une accumulation significative des HAP puisque les
flux exportés pour I’ensemble du bassin de 345 + 0.7 kg.an® sont bien inférieurs aux apports
atmosphériques qui sont eux de 173 kg.an™, ce qui correspond & une accumulation de 138 kg.an™ soit 80 %
des apports atmosphériques. A 1’échelle de chaque sous-bassin, un constat similaire est fait avec une
accumulation de 28 kg.an™ pour le sous-bassin de I’Yvette (i.e. 84% des RA), 6 kg.an™ pour celui de
Dourdan (87%), 73 kg.an™ pour le sous-bassin d’Egly (84%) et 31 kg.an™ pour celui de Viry (68%).
Concernant le flux atmosphérique annuel de 182 pg.m2.an™, il est du méme ordre de grandeur que ceux
mesurés dans le bassin de la Seine, que ce soit en zone péri-urbaine (i.e. 153 pg.m?.an™a Créteil ; (Azimi et
al. 2005) ou dans des zones plus rurales (i.e. 157 ug.m?2an™ pour le bassin de 1’Orgeval ; (Gateuille et al.
2014a). Des retombées similaires ont également été mesurées en Allemagne (200 pg.m?2an™; (Gocht et al.
2007). Cela démontre ainsi la stabilité des flux de HAP atmosphériques aussi bien dans 1’espace qu’au cours
du temps, les études citées pour le bassin de la Seine correspondant respectivement aux années 2003 et 2013.

Que ce soit dans les retombées atmosphériques ou les exports par la riviere, les HAP sont principalement
associés a la phase particulaire, avec 82% et 93% des HAP contenus dans la fraction particulaire dans les
sous-bassin de 1’Yvette et de Virygy, respectivement. Sur 1’ensemble du bassin, les HAP exportés a
I’exutoire (i.e. Viry) sont pour 79% portés par la phase particulaire.

Les flux spécifiques de HAP particulaires pour chaque sous-bassin de 1’Orge, reflétant ainsi ’export de HAP
dans le bassin ont été évalués et comparés a ceux de la littérature (Tableau 1). La comparaison des flux
specifiques entre les sous-bassins de 1’0Orge montre une augmentation des flux spécifiques d’amont en aval,
allant de 10 g.km?2.an™ pour le sous-bassin de Dourdan & 47 g.km2.an™ pour le sous-bassin de Virys, en
passant par 19 g.km?Zan* pour Egly et 25 g.km?Zan™ pour I’Yvette, reflétant ainsi les apports croissants de
HAP particulaires liés a I’urbanisation. Pour I’ensemble du bassin, ce flux spécifique est de 28,7 g.km™2.an™
ce qui est supérieur au flux observé pour la Moselle (13,1 g.km™.an™) mais comparable au flux de I’Orgeval
(30,4 g.km?.an™) ou encore a ceux mesurés sur des riviéres plus importantes comme 1’Elbe (Allemagne, 28,5
g.km?.an™) ou le Mackenzie (Canada, 27 g.km?.an™). Néanmoins, il est nécessaire de regarder en paralléle
de ces flux spécifiques de HAP, les flux spécifiques de MES exportés (Tableau 1). Ainsi, pour I’Orgeval et la
riviere Mackenzie, les quantités de MES exportées de 18,9 et 29 t.km?2.an™ respectivement sont trois fois
supérieures a celles mesurées pour ’Orge, la Moselle ou I’Elbe (4,4, 2.9 et 5,3 tkm™2.an™). Cela signifie donc
gue ces trois bassins exportent un flux significatif de HAP malgré un flux de MES faible démontrant ainsi la
contamination importante de ces bassins.

Tableau 1 : Flux spécifiques de HAP pour les sous-bassins de ['Orge et quelques bassins de la littérature

Location Type (g'_:lllrj];(.zs_gﬁil) ( tFII(lrJ%(ZS Z(rj]'.'l) (Rgatt'f)) Reference

Dourdan Rural 10,3+£11 74 1,4
Orge Egly Rural/péri-urbain 19,1+£1,0 4,2 4,5
(France) Yvette  Rural/péri-urbain 24,8+0,7 71 35

Virygp Urbain 46,7£25 3,1 15,1

Viry Urbain 28,7+0,1 4.4 6,5

Sucy (France) Urbain 1200 70 17 (Hannouche et al. 2017)
Orgeval (France) Rural 0.2-30.4 18,9 1,6 (Gateuille et al. 2014b)
Seine (France) Urbain 70 12* 5,8 (Delmas et al. 2012b)
Moselle (France) Urbain/industriel 13.1 2,9 4,5 (Le Meur et al. 2017)
Rhone (France) Mixte 170 76 2,2 (Sicre et al. 2008)
Korsh (Allemagne) Urbain 161 35 4,6 (Schwientek et al. 2013)
Elbe Allemagne) Urbain 28,5 5,3 54 (Heemken et al. 2000)
Mackenzie (Canada) Rural 27 29 0,7 (Yunker et al. 1991)

On peut alors calculer le rapport des flux spécifiques de HAP particulaires (g.km™.an™) sur les flux
spécifiques de MES (t.km?.an™) pour chaque bassin afin de comparer les exports de HAP au regard des taux
de MES exportés. Ce rapport, exprimé en g.t™, correspond & une concentration théorique en HAP des MES
de la riviére intégrant I’impact anthropique et le potentiel de dilution par la quantité de MES transportées. Il
est similaire a I’indicateur présenté par (Schwientek et al. 2017). Ce rapport nous permet ainsi de voir
qu’indépendamment de la surface drainée, les bassins urbanisés (i.e., Orge, Moselle, Seine, Korsh et Elbe)
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présentent des rapports supérieurs a 4 tandis que les bassins plus ruraux comme 1’Orgeval (agricole) ou le
Mackenzie (forestier) présentent des rapports inférieurs a 2. Le bassin du Rhone, correspond, lui, a un bassin
mixte, avec une large proportion de terres forestiéres et agricoles mais aussi avec l’influence d’une
métropole importante qui est celle de Lyon expliquant son ratio de 2,2 g.t". Dans le bassin de ’Orge,
I’influence urbaine s’observe nettement avec une augmentation du ratio d’amont en aval, passant de 1,4 g.t*
a Dourdan a 15,1 g.t™* pour le sous-bassin de Virysy.

2. Flux de HAP a I’échelle du bassin de la Seine

2.1. Introduction

L’objectif de cette section est d’établir un bilan des flux de HAP a I’échelle du bassin de la Seine. Ce travail
est d’autant plus innovant qu’un tel bilan n’a jamais été tenté a une si grande échelle spatiale. Ce travail a été
possible grace a I’aggrégation et I’intégration de 1’ensemble des connaissances acquises sur les HAP en vue
d’établir des bilans de flux a I’échelle du bassin de la Seine et également a I’échelle de 1’agglomération
parisienne. Structurant pour la phase VII du PIREN-Seine (2015-2019), ce projet a été trés fédérateur en
associant toutes les équipes de recherche du PIREN-Seine travaillant sur les micropolluants (LEESU, UMR
Metis) tout en collaborant avec le programme OPUR (Observatoire des Polluants Urbains) pour les flux
urbains de polluants et 'INERIS pour les émissions industrielles et émissions polluantes liées a 1’'usage des
produits de con-sommations.

2.2. Matériels et méthodes
2.2.1. Zones étudiées

Cette étude s’appuie sur les approches intégratives précédemment développées pour étudier la contamination
en métaux lourds dans le bassin de la Seine (Meybeck et al. 2007; Thévenot et al. 2007). Pour étudier le
devenir des HAP dans ce bassin, des données sur la contamination dans divers compartiments
environnementaux ont été rassemblées a partir d'études antérieures, et le bilan massique a été établi a deux
¢échelles spatiales, a savoir celle de I’agglomération parisienne et celle de 1’ensemble du bassin. La
méthodologie d’évaluation des flux individuels, présentée trés brievement ci-apres, est détaillée par Gateuille
et al., (2019). Pour appréhender la robustesse du calcul du bilan massique, chaque flux est associé a une
incertitude et a une note évaluant sa représentativité et la qualité de la base de données utilisée pour estimer
ces flux.

Tous les paramétres concernant le systéme d'assainissement de I'agglomération parisienne ont été transmis
par le Syndicat Interdépartemental pour 1’Assainissement Parisien (SIAAP). Les données et informations
hydrologiques sur les opérations de dragage ont été fournies par I'Agence de I'Eau de Seine-Normandie
(AESN), Voies Navigables de France (VNF) ou la Direction Régionale et Interdépartementale de
I'Equipement et de I'Aménagement dTle-de-France (DRIEA IF). Les paramétres météorologiques
proviennent des études citées dans ce document ou de Météo-France. L’occupation des sols a été déterminée
a l'aide d'ArcMap (version 10.5) avec la base de données Corine Land Cover 2012. Les informations sur le
réseau routier ont été obtenues a partir de la base de données Route500® publiée par I'Institut Géographique
National (IGN).

L’agglomération parisienne couvre plus de 1 830 km?, et présente les plus fortes densités de population du
bassin de la Seine. Selon les informations communiquées par le SIAAP, l'agglomération parisienne est
drainée par des réseaux d'assainissement unitaires (30% de la surface), séparatifs (56%) ou mixtes (14%). A
I’échelle du bassin de la Seine, la zone étudiée — de I’amont du bassin jusqu’a Triel-sur-Seine - couvre une
superficie de 61 300 km2 (78% du bassin et 82% de la population), principalement couverte de terres
agricoles (66%), de foréts (27%) et de zones urbaines (7%). Les bilans de masse ont été établis en utilisant
les paramétres météorologiques et hydrologiques (débit de la Seine, concentrations de MES, etc.) mesurés en
2014, annee selectionnée pour cette étude en raison de sa représentativité en termes de météorologie et
d'hydrologie. La pluviométrie moyenne annuelle était de 743 mm et le débit moyen de la Seine a Paris était
de 325 m*.s™. Une période de forts débits a été observée de décembre & fin mars et le reste de 1’année a été
caractérisé par un faible débit. Les flux annuels d'eau et de sédiments a Triel-sur-Seine ont été estimés a 1,4
x 10" m*an et 3,1 x 10° t.an™. Une analyse du bilan massique du flux de sédiments prenant en compte le
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taux d'érosion, le taux de dép6t dans les plaines alluviales et dans les lacs réservoirs, et le flux de sédiments a
I’exutoire du bassin a permis d'estimer la quantité de sédiments stockée dans le lit de la riviére & 2,3 x 10°
tan™.

2.2.2. Méthodologie de calcul des flux de HAP

Pour quantifier les flux a 1'échelle de I’agglomération parisienne et a I’ensemble du bassin de la Seine, une
méthode en deux étapes a été appliquée. Premierement, tous les flux urbains ont été estimés pour
I'agglomération parisienne, qui constitue une zone bien définie et densément urbanisée. Ainsi, les flux
urbains a I’échelle du bassin — et en dehors de ’agglomération parisienne - ont été évalués soit i) en utilisant
la méme méthode de calcul que pour 1’agglomération parisienne mais avec une base de données adaptée
incluant toutes les données disponibles pour la zone étudiée ou ii) en pondérant la population de 10 a 14
millions d'habitants. Cette double approche a été développée car elle permet de réduire le nombre de
rétroactions complexes, facilitant ainsi la prise en compte d’un niveau élevé de détails dans les diagrammes
de flux. Dans ce qui suit, les flux sont nommés en fonction de leur méthode d'estimation, a savoir une mesure
directe (F), des données économiques (E) ou une combinaison d'autres flux (D).

Les flux urbains incluent les émissions dans I'atmosphere (E5a, E5b, E6), les dépdts atmosphériques (F12) et
les flux liés au ruissellement (F12e, F12f). Les rejets domestiques et industriels dans le réseau
d’assainissement (F22a, E22h) ou dans la Seine (E22g) ont également été pris en compte. Les rejets du
systéme d'assainissement dans le systeme fluvial par temps sec (F22d) ou par temps de pluie (F22c) et le
curage des réseaux et les flux associés ont été également considérés (F22i). Une attention particuliére a été
accordée aux flux liés a la station d’épuration, notamment 1’affluent (F22¢), le débit sortant vers la Seine
(F22f) et les boues urbaines (F13a, F13b, F13c, E13d). Les flux ruraux incluent les retombées
atmosphériques sur les terres agricoles (F10), I'épandage de boues urbaines (F13) ou de sédiments dragués
(F25b). De plus, les apports aux sols forestiers par les dép6ts atmosphériques (F11a) et l'effet de filtre
forestier (F11b) (Terzaghi et al. 2013) ont été estimés. Les flux liés aux ruissellements routiers en dehors de
I’agglomération parisienne (E14) ont également été évalués. Les stocks dans les sols agricoles et forestiers
ont été quantifiés (S10, S11). Les flux d'érosion des terres agricoles, forestiéres, urbaines et industrielles ont
été estimés (F15, F16, F17 et F18) et combinés pour quantifier les apports en Seine (F19). En outre, les
stocks dans les réservoirs (F23a), sur le lit de la riviére (F23b) et dans les plaines alluviales (F24) ont été
estimés, de méme que les prélévements liés aux opérations de dragage (F25a). Enfin, le flux a I’exutoire de
la zone considérée a été estimé (F21).

2.2.3. Sélection des données et exploitation des résultats

Une quarantaine d’étude antérieures ont été utilisées pour constituer la base de données HAP portant sur
I’ensemble des sources urbaines et des compartiments environnementaux. Dans la mesure du possible, seules
les données se référant a la zone étudiée ont été prises en compte. Les données environnementales
proviennent essentiellement des travaux des équipes de chercheurs du PIREN-Seine et englobent plus de 15
ans de recherche. L expertise sur les flux urbains de micropolluants résulte d’une collaboration forte avec le
programme OPUR (Observatoire des Polluants Urbains). A I’instar du PIREN-Seine, OPUR s’intéresse
depuis maintenant 25 ans aux flux urbains de nombreux micropolluants organiques rejetés par
I’assainissement ou les réseaux pluviaux. D’autres données ont pu étre également recueillies aupres de
différents gestionnaires. En complément et lorsque les données étaient insuffisantes, des bases de données
provenant d'autres études réalisées en France ou en Europe occidentale ont été utilisées, ce qui fragilise
I'estimation du niveau de qualité. Au maximum, la duplication des données en recoupant les sites et les dates
d'échantillonnage dans les différentes études a été évitée. Lorsque seules des données compilées étaient
disponibles, les données ont été reconstruites en supposant une distribution log-normale. Les flux de HAP
ont été estimés pour la somme de 15 composés, cad les 16 HAP considérés par I’US-EPA moins le
naphtaléne. A I'exception des flux estimés a partir de données économiques, les calculs ont été effectués en
multipliant le flux du compartiment considéré (par exemple, pour le ruissellement, un volume d’eau en m?)
par des valeurs des concentrations ou des teneurs en HAP tirées de maniére aléatoire dans la base de données
du compartiment considéré. L'estimation repose sur un nombre de tirage égal au nombre d'échantillons dans
la base de données et la méme probabilité d'occurrence pour chaque échantillon. Pour assurer une valeur
représentative du flux et quantifier les incertitudes, le calcul a été répété 10 000 fois. Ensuite, la valeur du
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flux et son incertitude « mathématique » associée ont été estimées sous forme de la valeur moyenne et de
I'écart-type sur les 10 000 calculs apres avoir s’étre assurés de la convergence et la cohérence des résultats.

2.2.4. Robustesse dans ’estimation des flux

Les incertitudes mathématiques estimées selon la méthode précédemment décrite ne refletent pas
nécessairement la qualité de la base de données, en termes par exemple de sa représentativité spatiale et
temporelle, et de I’influence des facteurs environnementaux. Afin de tenir compte de la représentativité des
données, des notes ont été attribuées selon cing paramétres, notamment la taille de la base de données, le
nombre d’études, la date de 1’échantillonnage par rapport a 2014, la représentativité spatiale et temporelle
des échantillons et la qualité des parametres utilisés dans les estimations (par exemple, les surfaces
imperméabilisées ou le pourcentage de réseau séparatif dans le cas du ruissellement). Chaque paramétre a été
noté de 0 a 4 (d’une tres faible représentativité a un niveau élevé). A I’image de I’ancien systéme de qualité
des eaux (SEQ Eau), la note la plus basse est retenue pour la note globale. Les flux évalués a partir d’un
modeéle numérique ou de données économiques ont une note de qualité de O car aucune mesure in situ ne
permettent de vérifier ces résultats.

2.1. Résultats et discussions

Les flux de HAP a I’échelle du bassin de la Seine sont illustrés a la Figure 3. Les flux urbains et ruraux sont
décrits plus en détails dans le chapitre HEC du PIREN-Seine dédié aux HAP (Gateuille et al., 2019).

Au regard des émissions vers 1’atmospheére et des apports par les retombées atmosphériques, une disparité
tres importante, et qui était inattendue, est observée. En effet, les émissions de HAP depuis les sources
urbaines avoisinent les 120 t.an™ alors que les retombées atmosphériques n’excédent pas 8 t.an™, soit environ
6,5% des émissions. Cet écart important résulte probablement pour partie des différentes méthodes de calcul.
Pour rappel, les émissions sont évaluées a partir de données d’économiques et des facteurs d’émissions qu’il
serait nécessaire de préciser. Cet écart pourrait aussi résulter d’une sous-estimation des échanges gazeux
dans 1’évaluation des apports atmosphériques et/ou des processus de dégradation de HAP dans I’atmosphere
suite a leur transfert sur des longues distances (Ringuet et al. 20123, b).

De facon assez surprenante, le flux lié au ruissellement urbain a I’échelle du bassin de la Seine (F12e)
apparait du méme ordre de grandeur que les flux apportés par les dépots atmosphériques. A 1’échelle des
surfaces imperméables, les apports atmosphériques ne représentent que 22% des flux de HAP liés au
ruissellement, ce qui confirme la production de HAP sur les surfaces imperméables et le lessivage des HAP
au cours des événements pluvieux. Cette observation confirme les résultats publiés antérieurement, dans
lesquels le flux de ruissellement était quatre fois supérieur au flux de dép6t dans un petit bassin versant
résidentiel (Gasperi et al. 2014).

Le bilan massique des HAP a I'échelle du systeme d'assainissement de l'agglomération parisienne apparait
trés cohérent. En effet, la somme des flux de HAP entrants (F22a + F12e + F12f + E22h) dans le systéme
d'assainissement est égale & 1 350 + 310 kg.an™, tandis que les sorties (F22c + F22d + F22i + F22e) s'élévent
a1 360 + 20 kg.an™. Cette approche a été rendue possible par la connaissance approfondie du SIAAP des
volumes d’eaux usées collectées et traitées dans I’agglomération parisienne. Les résultats ont montré que les
trois principales sources de HAP, a savoir les eaux usées domestiques et industrielles et le ruissellement sur
les surfaces imperméables, contribuaient de maniére équivalente aux flux de HAP entrants dans le réseau.
Dans l'analyse du bilan de masse pour les zones urbaines, les flux de HAP rejetés par les industries
constituaient la principale incertitude. Pour affiner ces résultats, des études complémentaires sur les
concentrations de HAP dans les effluents industriels sont nécessaires. Au regard des flux entrants, les apports
provenant de réseaux séparatifs ne représentaient que 9% de la charge annuelle de HAP, tandis que les
apports unitaires atteignent respectivement 15% et 76% par temps sec et par temps de pluie. La trés forte
contribution des apports par temps de pluie s’explique par la remobilisation des sédiments dans le réseau
(Gasperi et al. 2010).

En sortie de STEP, les flux associés aux boues et aux effluents s'élevaient respectivement a 55% et 2% des
flux entrants, suggérant qu’une partie significative des HAP sont dégradés ou volatilisés au cours du
processus de traitement. L’estimation pour les boues est en accord avec la littérature (Qiao et al. 2014), mais
la quantité de HAP rejetée avec les effluents est de maniére assez surprenante environ 15 fois inférieure. Ce
résultat pourrait s'expliquer par le fait que la base de données a été en partie constituée avec des données
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issues de la station de traitement de Seine-Centre qui se caractérise par une élimination plus importante des
MES, comparativement aux autres stations.

Les rejets globaux de HAP dans le réseau hydrographique de la Seine, y compris les effluents des STEP et
les surverses des réseaux d’assainissement (F22c + F22d + F22f + E22g) dans 'agglomération parisienne,
ont été estimés a 410 + 110 kg.an™. Les principales incertitudes sur cette estimation de flux résident dans les
données relatives a la caractérisation des effluents industriels et des effluents de STEP. A I'échelle de
I'ensemble du bassin, la qualité de cette estimation s'est dégradée en raison du manque d'informations sur les
volumes d'eaux usées et sur l'efficacité des stations de traitement des eaux usées de petite capacité. Cette
observation peut étre généralisée pour tous les flux environnementaux car les données sont limitées voir
inexistantes pour la partie rurale du bassin. Une étude approfondie serait nécessaire pour rassembler toutes
les informations requises et estimer correctement le flux a cette échelle.

A TD’échelle du bassin de la Seine, les terres agricoles, les foréts et les zones urbaines ont accumulé
respectivement 72%, 19% et 9% des dépOts atmosphériques annuels. L'effet de filtre forestier (F11b)
correspond a 20% du flux déposé sur les zones forestieres. Les stocks dans les sols sont tres largement
supérieurs aux flux annuels et, ce, quel que soit le type de sol considéré. A 1’échelle du bassin, les stocks de
HAP dans les sols se répartissent entre les terres agricoles (89%), les zones urbaines (7%) et les foréts (4%).
L’écart trés important entre les stocks dans les sols et les apports atmosphériques annuels confirme ce qui a
¢té observé a I’échelle du bassin de 1’Orge et sous-entend que I'accumulation de HAP s'est produite sur une
longue durée et que les processus de biodégradation sont trés limités. Ces stocks dans les sols apparaissent
également trés supérieurs aux flux piégés au niveau du réseau hydrographique, i.e. 760 + 70 kg.an™.
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Figure 3 : Flux de HAP a l'échelle du bassin de la Seine (kg.an™). F : calculé a partir de données
environnementales dans l'agglomération parisienne ; E : basé sur des données économiques ou une
quantification de polluants dans un environnement similaire, et F' # ou E # : flux basé sur une estimation a
l'échelle de l'urbanisation parisienne. Note de qualité en exposant de 0 a 4. E5 et E6 : émissions domestiques
et industrielles; F10, Flla et F12 : dépots atmosphériques sur des terres agricoles, forestiéres et urbaines ;
E11b : effet de filtre forestier, S : stocks (kg) dans les sols; F13 : épandage des boues urbaines; E14 :
ruissellement routier en dehors des zones urbaines; F15, F16, F17 et F18 : érosion des terres agricoles,
forestieres, urbaines et industrielles; F22 : rejets liés a I’assainissements vers la Seine; F23a et F23b :
stockage dans des réservoirs et sur le lit de la riviere; F24 : dépots d'inondation; F25 : dragage des rivieres.

A partir de ces sols, le flux lié & I'érosion a été estimé a 1 400 kg.an™. Cette estimation pourrait étre
améliorée en étudiant de fagon plus précise la relation entre la teneur en HAP dans le sol et les particules
érodées. Sur la base d’une précédente étude démontrant que les teneurs des MES étaient beaucoup plus
élevées que dans les sols environnants (Gateuille et al. 2014c), un facteur d’enrichissement des particules
érodées pourrait a I’avenir étre évalué. L’érosion des sols apparait comme la principale source de HAP dans
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la Seine, alors que les rejets en milieu urbain constituent une source bien plus faible. Les entrées de HAP
dans la Seine (F15 + F16 + F17 + F18 + F22 #) sont environ deux fois moins élevées que les flux de HAP
acheminés en aval (F21). Plusieurs hypotheses peuvent étre envisagées pour expliquer cet écart.
Premiérement, les flux de HAP provenant des zones urbaines peuvent étre sous-estimés. Plus précisément, le
changement d’échelle spatiale constitue une source majeure d’incertitude car la plupart des parametres de
calcul restent mal connus a 1’échelle du bassin. Deuxiémement, le processus érosif est sélectif dans la mesure
ou les particules les plus fines qui fixent les contaminants comme les HAP sont préférentiellement érodées et
exportées. Ce processus conduit a un facteur d’enrichissement des teneurs en HAP des particules érodées.
Dans cette étude, ce facteur d’enrichissement n’a pu étre considéré faute de donnée. Un enrichissement
moyen d'un facteur 3 (Zheng et al. 2012) permettrait cependant d'équilibrer les entrées et les sorties d'HAP.
Au-dela des critiques émises, les précautions prises tant sur la qualité des données et leur extrapolation
permettent de s’assurer d’une cohérence globale du bilan établi a I’échelle du bassin de la Seine. Sur la base
de ce bilan, la différence de flux pourrait aussi témoigner de la remobilisation de sédiments anciens et plus
contaminés. Ce processus peut expliquer la différence a court terme entre les entrées et les sorties, comme
suggéré pour les métaux (Le Gall et al. 2018).

3. Conclusions

L’¢étude des mécanismes de transfert de polluants depuis leur source jusqu’a I’exutoire du bassin est
essentielle pour la compréhension des facteurs globaux (érosion des sols, dépdts atmosphériques, usage des
sols, etc.) influencant la contamination. Afin d’avancer dans cette comprhéension, une double approche,
menée a deux échelles spatiales, a été initiée dans le cadre de la phase 7 du PIREN-Seine. Cette notion de
changement d’échelle est ainsi essentielle pour mener des politiques globales de protection des cours d’eau et
de I’environnement avec la mise en place de plans de gestion qu’il faut décliner a 1’échelle locale mais aussi
a celle des grands bassins comme celle du bassin de la Seine.

La premiére approche est celle initiée sur le bassin de la 1’Orge. Dans cette étude, nous avons pu démontrer
I’impact significatif des zones urbaines sur les exports de HAP a la Seine par la riviere Orge. Ainsi, les
apports particulaires d’HAP émis par les zones urbaines contribuent a multiplier par deux les flux mesurés a
I’exutoire du bassin. La compréhension du fonctionnement du bassin grace aux bilans de flux est ainsi
améliorée et I’approche permet de quantifier des pollutions diffuses provenant des zones urbaines. Les
similitudes de comportements et de flux de contaminants entre des bassins de petites tailles comme 1’Orge ou
I’Orgeval et d’autres bassins urbains a travers le monde démontrent I’intérét d’utiliser des sous-bassins
pilotes pour comprendre / identifier / hiérarchiser les processus a transposer a 1’échelle régionale. En effet, ce
n’est qu’a cette échelle que I’interaction fine entre I’usage des sols et I’hydrologie peut étre appréhendée.
L’établissement d’indicateurs de comparaison des contaminations de bassins de typologies variées sont
autant d’outils nécessaires pour une gestion intégrée des contaminants.

La seconde approche a été initiée a la fois a 1’échelle de ’agglomération parisienne et a celle du bassin de la
Seine. Pour la premiére fois, un bilan massique a tres grande échelle spatiale, a savoir la partie amont du
bassin de la Seine, a été tenté pour les HAP. Cette approche nous renseigne a la fois sur le devenir des HAP
dans l'environnement, sur les incertitudes liées a 1’estimation de certains flux et précise les questions de
recherche prioritaires pour parvenir a achever et préciser ce bilan. La différence entre les quantités de HAP
émises dans l'atmosphere et celles déposées suggére que des processus physico-chimiques importants de
dégradation peuvent avoir lieu dans I’atmosphére. Méme si un certain nombre d'études ont été consacrées
aux processus responsables de I'oxydation chimique et de la photo-oxydation des HAP atmosphériques, le
devenir des HAP a grande échelle spatiale reste mal connu. A I’échelle de I’agglomération parisienne, les
flux en entrée et en sortie du réseau d’assainissement sont trés cohérents. Ce bilan démontre 1'importance de
la gestion des eaux de ruissellement et des eaux usées pour gérer les flux de HAP. En particulier, les
procédés de traitement mis en place dans les stations d’épuration démontrent une bonne élimination des
HAP, limitant ainsi considérablement le flux déversé par les effluents de STEP. Au regard des bilans établis,
des incertitudes importantes demeurent sur les rejets industriels, mais également sur la quantité de HAP
rejetée par les STEP vers le réseau hydrographique. Des études complémentaires apparaissent nécessaires
pour améliorer cette quantification et pourraient étre cruciales a 1’échelle du bassin de la Seine, car les STEP
de petite capacité (< 2 000 équivalent-habitants), nombreuses sur le bassin de la Seine, peuvent présenter des
efficacités tres contrastées. De maniére générale, une amélioration dans 1’évaluation des flux pourrait étre
apportée par I’apport de nouvelles donnees représentatives de 1’ensemble du bassin. Par conséquent, des
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recherches sont encore nécessaires pour quantifier avec précision le flux de HAP dans les zones urbaines du
bassin en dehors de I'agglomération parisienne. En particulier, les flux liés aux réseaux d'assainissement et
aux STEP sont mal connus dans les zones moins densément peuplées. Cette difficulté a été mise en évidence
lors de I'estimation des flux de HAP dus au ruissellement sur route, qui comme ce qui a pu étre démontré a
I’échelle du bassin de 1’Orge, peuvent contribuer de maniére significative. Pour quantifier correctement ce
flux, il convient d'étudier la relation entre les concentrations de HAP dans les eaux de ruissellement, le
volume de ruissellement et la circulation quotidienne des véhicules, ce qui implique un retour vers la petite
échelle.

Au regard du flux apporté par 1’érosion des sols, et de son role clé dans la dynamique des HAP a 1’échelle du
bassin, il convient aujourd’hui de préciser cet apport et de quantifier le processus d'enrichissement observe.
En effet, ce paramétre joue un réle crucial pour confirmer que le bassin de la Seine est actuellement en phase
de décontamination.
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Résumé

Le DEHP est un plastifiant utilisé depuis longtemps pour la production de PVC souple et le Déca-BDE est
un retardateur de flamme bromé utilisé depuis le début des années 1970 dans la production de certains
plastiques et textiles. Cette étude vise a estimer les émissions de ces produits chimiques vers
I’environnement sur le bassin de la Seine, sur une longue période de 1960 a 2040, dans le cadre du projet de
recherche PIREN-Seine en prenant en compte 1’ensemble du cycle de vie des matériaux. La méthode repose
sur I’estimation des quantités de DEHP ou de Déca-BDE contenues dans les articles présents sur le bassin de
la Seine. Pour cela les stocks d’articles contenant du DEHP ou du Déca-BDE sont estimés a partir des
informations disponibles dans la littérature. Ensuite pour les différentes étapes du cycle de vie du DEHP ou
du Déca-BDE, depuis la production jusqu’au traitement des déchets incluant le recyclage, les émissions de
DEHP ou de Déca-BDE vers I’environnement sont comptabilisées en utilisant des facteurs d’émissions pour
chaque étape du cycle de vie et pour chaque catégorie d’article. Les émissions vers I’environnement se
répartissent entre 4 compartiments : le sol, les eaux de surface, les eaux usées et ’air. Enfin I’impact d’une
potentielle réglementation sur la production et la mise sur le marché de certains articles contenant du DEHP
ou de Déca-BDE est évalué.

Les résultats de cette étude montrent que la mise en place d’une réglementation pour une partie des articles
contenant ce produit chimique aurait un impact significatif sur les émissions vers 1’environnement, mais
seulement sur le long terme, cet effet retard étant di en partie a I’inertie des stocks de plastiques dans
I’économie.

Pour le DEHP, les travaux montrent que sous certaines hypotheses de modélisation, les bénéfices apportés en
termes de réduction des émissions suite a la mise en place d’une réglementation pourraient étre atténués voir
compensés par le développement du recyclage, si le DEHP n’est pas extrait ou traité lors de cette étape.

Ce travail met en évidence les dynamiques temporelles trés longues a I’ceuvre dans les sphéres technico-
économiques et environnementales, et qui conduisent a des durées d’émission considérables de ces produits
chimiques. Les deux produits chimiques étudiés sont deux exemples caractéristiques de substances de faible
colt et trés versatiles, ayant été utilisées a tres large échelle, dés I’apparition des plastiques. Malgré une mise
en évidence de leurs dangers, les sources d’inertie qui se cumulent et expliquent la permanence d’émissions
sont multiples : inertie du systéme de réglementation des risques, des systémes de production, permanence de
stocks dans 1’économie, et recyclage, s’il ne prend pas soin d’éliminer ces substances. Ce constat conduit a
remettre en cause la distinction opérée en gestion réglementaire des risques entre polluants dits « persistants
» (ou PBT) faisant I’objet d’une attention particuliére, et les autres. Notre étude a porté sur une substance
considérée comme PBT (Deca-BDE) et non-PBT (DEHP), mais il s’avére que pour 1’'un comme pour 1’autre,
la persistance globale (depuis le systéme économique jusqu’a la présence dans I’environnement) est un
probléme sérieux.

Pour citer cet article : Chapon V., Brignon JM. Estimation d’émissions de substances chimiques sur le Bassin de la
Seine : cas du DEHP et du Déca-BDE, dans Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer, Garnier J. & Gasperi J. (eds.),
Rapports de synthése de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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Points clefs

» La méthode utilisée s’appuie sur le cycle de vie du DEHP ou du Déca-BDE, associant & chaque
étape une quantité de DEHP ou du Déca-BDE un facteur d’émission vers I’environnement

» Un scénario avec réglementation ou une partie des articles n’est plus mis sur le marché a partir de

2020, estime que les émissions seraient divisées par 3 en 2040 par rapport au pic d’émissions atteint
en 1990

» Un scénario « réaliste », estime que des émissions de Déca-BDE vers I’environnement pourraient
encore avoir lieu au moins pendant 65 ans apreés la fin de la mise sur le marché théorique d’articles
contenant du Déca-BDE (2019)

Mots-clés : inventaire d’émission, DEHP, déca-BDE, facteur d’émission
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Introduction

Un des objectifs de la phase Phase VII (2015-2019) du programme de recherche PIREN-Seine est d’estimer
les émissions de polluants qui touchent le bassin de la Seine. En termes de micropolluants organiques, cela
implique de pouvoir mieux connaitre et de prévoir les flux de substances chimiques générés par les activités
humaines (notamment urbaines) sur le bassin. C’est dans ce cadre que deux travaux ont été réalises pour
estimer les émissions de DEHP sur la période 1960 a 2040 et de Déca-BDE de 1969 a 2085 en s’appuyant
sur la consommation et 1’utilisation d’articles les contenant sur le bassin de la Seine. Ces estimations se sont
donc appuyées sur des documents réglementaires, des documents d’estimation de flux ou des documents
économiques sur les retardateurs de flamme.

Cette méthode permettra notamment de réaliser des inventaires rétrospectifs et prospectifs des émissions, en
étudiant I’impact de diverses mesures pour les limiter, comme par exemple la mise en place d’une
réglementation sur I’utilisation du DEHP ou le Déca-BDE.

Quels sont les articles contenant du DEHP ?

Le DEHP est utilisé depuis 1933 au Japon et depuis 1939 aux Etat Unis (IARC, 2011). Ce produit
chimique est un plastifiant, qui est utilisé pour les propriétés de souplesse qu’il confére aux matériaux
plastiques (presque uniquement le « PVC souple ») auxquels il est ajouté, en proportion a environ 30%.
Environ 97% du DEHP est utilisé pour la production de PVVC (Norwegian Institute for Air Research, 2007)*.
On le retrouve dans les matériaux de revétement (sol et muraux), les tissus plastifiés (vétements, nappes,
imitations cuir, matelas gonflables...), fils et cables, produits moulés (jouets, semelles de chaussures),
équipements médicaux (tubes, poches seringues...), papiers d’emballage, rideaux de douches, toitures
plastifiées, tuyaux, joints, sous couche de protection® pour chassis de voiture... Les 3% restant sont utilisés
pour différents types d’articles comme par exemple les adhésifs, la peinture et les laques, certains mastics et
encres pour impression...

Quels sont les articles contenant du Déca-BDE ?

Le Déca-BDE est utilisé comme retardateur de flammes dans des plastiques et des textiles divers depuis
les années 1970. Selon le rapport de 1’Organisation Mondiale de la Santé (World Health Organization, 1994)
paru en 1994, la production commerciale de Déca-BDE aurait commencé en 1976 aux Etats-Unis. En 2008,
la quantité estimée de retardateurs de flammes consommeés en France est de plus de 85 000 tonnes, ce qui
représentait 17,47% de la consommation européenne. Concernant les retardateurs de flammes bromés, la
France en consommerait 7 800 tonnes, soit 9,1% de la consommation européenne, contre prés de 16 000 au
Royaume Uni (18,6%) (SWEREA 2011). Le Tableau 1 présente les catégories d’articles pouvant contenir ce
retardateur de flamme et leurs secteurs économiques.

L 11 existe deux sortes de PVC, le PVC souple et le PVC rigide. La production de PVC rigide, ne nécessite pas de
DEHP, il n’est donc pas concerné par cette étude. Le PVC rigide est utilisé pour la fabrication de tuyaux en grande
partie mais aussi pour certains jouets et fenétres.

Protection a 1’usure, la rouille et la corrosion
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Tableau 1: Exemple d’articles contenant du Déca-BDE (source : (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013))

Secteurs économigues

Articles contenant du Déca-BDE

Equipements électroniques

Télévisions, téléphones portables, fax, lecteurs audio, lecteurs vidéo,
télécommandes, cables, disjoncteurs, bobines, photocopieuses, scanner...

Transports (trains, avions et
voitures)

Plastiques composant I’intérieur de véhicules, tissus de sic¢ges, airbag, tapis
d’avion, cébles et tuyaux, équipements électroniques pour voitures ou avions
(compartiments  de  batteries,  connecteur  électrique,  systémes
informatiques...) ...

Matériaux de construction

Cables et tuyaux, douille, sieége, plastiques renforcés, interrupteur, conduits
électriques, conduits d’aération, toiture, colonne électrique, revétements,
matériaux d’isolation ...

Textiles et mobilier

Tapisserie de matelas et de mobiliers divers, mousses synthétiques en latex,
rideaux, tapis, tentes, coton, revétements divers, bandes réfléchissantes,
couches adhésives, stores de fenétre...

1. Méthode utilisée pour la modélisation des stocks d’articles contenant du
DEHP et du Déca-BDE

Afin de comptabiliser les émissions de polluants émis dans I’environnement, la méthode utilisée s’appuie sur
les stocks de substances produites, présentes dans les articles utilisés ou en fin de vie sur le bassin de la
Seine. La figure ci-aprés présente les quatre étapes du cycle de vie, considérées dans 1’étude, pour un
plastifiant ou un retardateur de flammes.

Importations

Exportations

Confection

Production de d’objet
= la substance intégrant la
: substance

Traitement des Utilisation de
déchets/objets produits <{E == |mportations
contenant la contenant la

substance _ substance 50 Exportations

Figure 1 : Cycle de vie d’une substance polluante pouvant étre un retardateur de flammes ou un plastifiant :
inspiré de (European-Chemicals-Bureau, 2008)

Une source d’émissions n’est pas illustrée dans la figure ci-dessous mais prise en compte dans les
estimations : il s’agit de la dislocation des articles lors de leur utilisation et lors de leur traitement en fin de
vie. Ces « morceaux » d’objets libérés vont émettre ensuite une quantité non négligeable de substances dans
I’environnement. Ce phénomeéne sera inclus dans 1’étude pour les usages extérieurs, et lors de leur traitement

en fin de vie.
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Puis pour chaque type d’article et chaque étape du cycle de vie considérée, les émissions sont estimées par
I’équation ci-aprés (Gouzy & Brignon , 2012) :

Emissions (E) = Facteurs d'émissions(FE) * Quantité utilisée (Q)

Les facteurs d’émission sont associés a une étape du cycle de vie et & un type d’article donné. Ils s’expriment
en masse émise par quantités unitaires de substances produites ou présentes dans le produit. Les
compartiments environnementaux considérés dans cette étude sont : I’air, les eaux usées, les eaux de surfaces
et le sol. Ces facteurs d’émissions ont été extrait d’articles estimant les émissions de DEHP ou de Déca-
BDE ((Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013) et (Norwegian Institute for Air Research, 2007)...) et de
documents européens d’évaluation de risques environnementaux et sanitaires (European-Chemicals-Bureau,
2008) et (European Chemicals Agency, 2014) (European Union, 2002).

L’ensemble des données d’émission mentionnées dans ce rapport et extraites de la littérature correspondent
au niveau européen. Dans le but d’obtenir des quantités émises pour le bassin de la Seine, des moyennes
pondérées ont été effectuées en estimant que la production, ’utilisation par ’industrie et la consommation
d’articles contenant du Déca-BDE ou du DEHP étaient spatialement homogénes au niveau européen. Pour
cela le ratio suivant a été utilisé :

population du bassin de la Seine
population européenne

ratio de population =

Faute de données disponibles pour 1’évolution de la population du bassin de la Seine le ratio de populations
est constant pour la période étudiée, le ratio utilisé est calculé pour I’année 2015.

Une forte variabilité des FE a été observée pour les estimations de Déca-BDE. N’ayant pas suffisamment
d’information a notre disposition nous permettant de sélectionner les facteurs d’émission les plus justes et/
ou d’écarter les moins fiables, plusieurs estimations d’émissions ont été réalisées, une pour chaque source de
FE. Ce probléme ne s’est pas posé pour le travail d’estimation de DEHP car la plupart des FE utilisés
proviennent de la méme source.

1.1. Construction des scénarios

Cette méthode permet d’étudier I’impact de la mise en ceuvre de réglementations, ou de la durée de vie des
articles, des traitements des articles en fin de vie sur les émissions de substances vers 1’environnement. Pour
les deux substances et pour chaque étape du cycle du vie les stocks de substances produites, transformées,
utilisées, et présentes dans des articles sur le bassin de la Seine ont été estimées a partir de données
disponibles dans la littérature.

Nous avons considéré que le DEHP a commencé a étre produit aprés la seconde guerre mondiale, en 1945
(www.pvc.org, s.d.). En s’appuyant sur des rapports, des ouvrages et des articles (David Purser, 2015),
(Norwegian Institute for Air Research, 2007), (COWI & Danish Technological Institute, 2013), (ECHA,
2016), (European-Chemicals-Bureau, 2008) ainsi que sur de nombreuses hypothéses sur : la répartition des
stocks de DEHP contenus dans les différents types d’articles, les dates d’apparition des articles sur le
marché, la durée de vie des articles, la tendance de la croissance de la production de PVC... Les différents
stocks de DEHP contenus dans chaque catégorie d’articles et les quantités de DEHP produites ont été
modélisés sur la période 1945 a 2020. Une vingtaine de catégories d’articles, en partie présentées dans
I’introduction, ont été modélisées. Puis a partir de 2020 deux scénarii ont été modélisés afin d’étudier
I’impact de la mise en place de la réglementation REACH qui va interdire dés 2020 en Europe la production
et 'importation d’articles contenant du DEHP a usage intérieur et/ou pouvant présenter un contact avec la
peau important (ECHA, 2016)°. Les deux scénarios sont les suivants :

sCette réglementation ne s’applique pas aux articles a usage industriel ou agricole ainsi qu’aux plastiques a usage médical
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- Un scénario de référence dans lequel, a partir de 2020, les quantités de DEHP liées aux articles dans
le cadre de la réglementation REACH ne sont pas nulles mais suivent une décroissance faible
(utilisation des prédictions de I’ECHA). Les articles en dehors de la réglementation suivent une
décroissance de 1% par an.

- Un scénario, appelé scénario avec réglementation ou a partir de 2020 les quantités de DEHP liées aux
articles produits, importés et exportés dans le cadre de la réglementation REACH sont nulles. Pour les
articles en dehors de la réglementation les quantités suivent une décroissance de 1%.

Pour le Déca-BDE nous avons considéré 1970 comme la date de début de consommation du Déca-BDE en se
basant sur les documents (World Health Organization, 1994) et (European Union, 2002). Les quantités de
Déca-BDE utilisées par I’industrie en Europe varient selon les sources considérées. Les quantités de Déca-
BDE utilisées par I’industrie européenne entre 1970 et 1999 correspondent aux données fournies par VECAP
(2010) et BSEF (2010} utilisées par (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013). Puis de 2000 & 2012 les données
de Eurostat ont été utilisées (European Chemicals Agency, 2014). A partir de 2019 les quantités de Déca-
BDE utilisées par I’industrie européenne sont considérées comme nulles. En effet le réglement de la
commission (EU) 2017/227 du 9 février 2017 interdit & compter de 2019 la fabrication, la mise sur le marché
ou I'utilisation d’oxyde de bis(pentabromophényle)®. Les quantités utilisées entre 2012 et 2019 sont obtenues
par projection linaire. Contrairement au DEHP, faute de données disponibles seulement deux types
génériques d’articles ont été estimés : les articles en plastiques et les articles en textile. Ces deux stocks ont
été estimés a partir des données de quantités de Déca-BDE utilisées par I’industrie et en s’appuyant sur de
nombreuses hypothéses concernant : les quantités de Déca-BDE importées pour I’industrie ou contenues
dans des articles, la durée de vie des articles, la répartition des quantités selon les catégories d’articles... Au
final 18 scénarios ont été construits en faisant varier ces hypothéses et parfois en utilisant d’autres sources de
données que celles mentionnées plus haut pour les quantités de Déca-BDE utilisées par 1’industrie. Par souci
de clarté seulement deux de ces scénarios sont présentés dans ce chapitre. Un scénario de base et un scénario
« réaliste » pour lequel la durée de vie des articles ainsi que leur durée de vie en décharge considérées sont
plus importantes : la durée de vie des articles textiles et plastiques augmente d’une valeur comprise entre 5 a
11 en fonction de 1’année® & 11 ans pour toute la période étudiée, la durée de stockage en décharge a été
doublée ; elle passe de 30 a 60 ans.

1.2. Modélisation des traitements en fin de vie

Différents modes de traitement des articles en fin de vie ont ét¢ modélisés. Dans le cas du DEHP, des
scénarios faisant varier les paramétres ont été calculés afin d’estimer leurs influences sur les stocks de
substances contenues dans les articles ainsi que sur les émissions. Pour chaque mode de traitement, des
facteurs d’émissions ont ét¢ utilisés, comme pour les autres étapes du cycle de vie pour estimer les émissions
associées a ces traitements. Le Tableau 2 présente la répartition entre la mise en décharge, 1’incinération et le
recyclage pour les articles contenant du Déca-BDE en fin de vie.

Tableau 2: Répartitions des modes de traitement en fonction du type d’article selon (European Chemicals
Agency, 2014)

Décharge Incinération Recyclage
Plastique 44% 37% 19%
Textile 50% 50% 0% °

*Ne sont autorisées par exemption que la production d’aéronefs et certaines piéces de rechange pour les moteurs de certains véhicules
(ces exceptions représentent des volumes trés faibles, nous avons estimé qu’elles étaient nulles sur le bassin de la Seine®)
(Commision Européenne, 2017). Cette restriction limitera donc considérablement la possibilité d’utiliser du Déca-BDE dans I’UE, ou
d’importer des articles en contenant.

5 Nous avons considéré dans 1’étude que la durée de vie des articles diminuait avec le temps

® Le recyclage de textile devrait &tre supérieur & 0%. Cependant faute de donnée disponible dans la littérature nous privilégions cette hypothése (peu
réaliste) extraite de (European Chemicals Agency, 2014). 1l s’agit 1a aussi d’un axe d’amélioration pour mieux rendre compte de la rémanence du

DécaBDE dans la sphére économique.
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Lors du traitement des eaux usées une partie du déca-BDE contenue dans les eaux usées est abattue et se
retrouve dans les boues, 1’autre partie se retrouve dans les eaux de surface. Le taux d’abattement du déca-
BDE considéré est d’environ 68% en se basant sur (Choubert et al. 2011). Cette valeur est une moyenne de
valeurs d’abattements relevées sur six stations a boues activées en aération prolongée. Pour ce qui est de la
répartition entre incinération et épandage des boues, nous avons considéré que 15% des boues étaient
incinérées et 85% effectuaient un retour au sol que ce soit via un épandage direct des boues ou un épandage
aprés compostage et méthanisation en se basant sur le document (AMORCE 2012). Les émissions vers les
eaux usées sont donc ensuite finalement réparties dans les émissions vers les eaux de surfaces, le sol et I’air.

Les mémes types de traitement des articles en fin de vie ont été considérés pour I’étude sur le DEHP que
pour 1’étude sur le Déca-BDE. Nous avons également étudié 1I’impact du recyclage sur le stock de DEHP
contenu dans les articles et sur les émissions, a travers trois scenarii. Le premier est un scenario de référence
ou le taux de recyclage est nul sur la période étudiée. Les deux autres scénarii prennent en compte le
recyclage d’articles a partir des années 2000 mais avec un développement plus ou moins important.
Le scénario présentant un objectif de recyclage « moyen » a un taux de recyclage de 35% en 2030 alors que
le scénario présentant un objectif « élevé » a un taux de 60% pour la méme année. Pour ces deux derniers
scénarii le taux de recyclage est fixe sur la période 2030-2040. Dans chacun de ces scénarii nous avons
considéré que le recyclage se substituait & la mise en décharge. Enfin, le traitement des eaux usées n’a pas été
pris en compte pour le DEHP.

2. Résultats des estimations de substances vers I’environnement

2.1. Résultats pour le DEHP
2.1.1. Emissions de DEHP
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Figure 2 : impact de la mise en place d’une reglementation sur les émissions de DEHP

La Figure 2 illustre 1’évolution des émissions de DEHP totales, tous compartiments environnementaux
confondus, prenant en compte toutes les étapes du cycle de vie. Avec ou sans réglementation, un pic
d’émissions d’environ 1800 tonnes par an est atteint au début des années 2000. Aprés ce pic, les émissions
évoluent de fagon contrastée en fonction de la réglementation.
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Figure 3 : Emissions totales de DEHP vers [’environnement (scénario avec réglementation) en fonction du
développement du recyclage
Comme le montre la Figure 3, le recyclage tend a stabiliser les émissions sur la période 2000-2040. EN
effet, ILes quantités recyclées s’ajoutent au PVC vierge mises sur le marché, ce qui conduit a I’augmentation
de I’inertie des stocks. Nous ne savons pas si les données que nous utilisons sur les quantités de DEHP mises
sur le marché prennent déja en compte le recyclage. Dans ce cas, 1’ajout de ces quantités recyclées pourrait
conduire & une surestimation du stock.

2.1.2. Comparaison des résultats

Nos estimations, présentées dans cette étude, ont été comparées aux résultats de 1’étude « bilans de flux de
polluants organiques dans le bassin de la Seine » (Gasperi , Mouchel , & et al, 2016). Cette étude réalisée
dans le cadre du projet Piren-Seine a estimé des flux de polluants sur le bassin de la Seine et notamment des
flux de DEHP. Ces estimations ont été faites a partir de mesures de concentrations dans des compartiments
environnementaux et urbains. Elles suivent donc une méthode différente et complémentaire de notre travail
qui part des usages du produit chimique. Les quantités de DEHP émises vers les STEP estimées dans cette
étude sont de 59.5*10° (+ 27.0*10%) kg pour I’année 2014. On peut considérer ce flux de DEHP comme un
flux de polluants vers les « eaux usées », selon notre propre terminologie. Il se trouve que cette valeur est du
méme ordre de grandeur” que la valeur des émissions vers les eaux usées que nous avons estimé dans cette
étude, ce qui est cohérent compte-tenu des différences radicales de méthodes.

Cette différence s’explique dans un premier temps par les différences méthodologiques entre ces deux
études. Du point de vue de notre travail, on peut expliquer cet écart par I’incertitude liée aux données
utilisées pour comptabiliser les quantités de DEHP contenues dans les articles, produites et traitées ainsi
qu’aux facteurs d’émissions utilisés. Sur ce point, la question de la transférabilité de ces valeurs établies a
I’échelle de I'UE, a celle du bassin de la Seine, est également un élément clef des sources d’erreurs
potentielles. Tl existe également d’autres facteurs non pris en compte dans notre étude comme par exemple
des facteurs de dégradation du DEHP, de ré évaporation, de pertes dans les sédiments et de migration d’un
milieu & un autre. Ces facteurs qui sont inconnus de notre évaluation, sont intrinséquement pris en compte
dans (Gasperi , Mouchel , & et al, 2016) car celle-ci se base directement sur des mesures dans les milieux.
Malgré ces limites, la bonne concordance des ordres de grandeur est encourageante, et rend envisageable
I’utilisation de prospective d’émissions réalisées dans le cadre de ce travail pour des études sur 1’évolution a
long terme de la contamination par des micropolluants comme le DEHP dans le bassin de la Seine.

7 233*10° kg de DEHP pour le scénario sans recyclage
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2.2. Résultats pour le Déca-BDE
2.2.1. Emissions de Déca-BDE

Comparaison des émissions totales de Déca-BDE pour le
bassin de la Seine en fonction de la source utilisée pour les
FE : cas du scénario de base
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Figure 4 : Comparaison des émissions totales de Déca-BDE sur le bassin de la Seine en fonction des sources
utilisées pour les facteurs d’émission

La Figure 4 illustre I’hétérogénéité des résultats induite par la variabilit¢ des FE utilisés. Pour un méme
scénario, c’est-a-dire a quantité égale de Déca-BDE produit, importé et utilisé, le choix des facteurs
d’émissions influe radicalement sur le total des émissions vers 1’environnement ainsi que sur la répartition de
ces émissions entre compartiments de 1’environnement. A quantité de Déca-BDE consommée par 1’industrie
égale, en fonction de la source utilisée pour les FE pour le scénario de base, les quantités maximales émises
par an sont: 0,5 tonnes (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013), 8 tonnes (European Chemicals Agency,
2014) et 173 tonnes (European Union, 2002).

Les facteurs d’émission extraits du rapport « Summary Risk Assessment Report » (European Union, 2002)
sont plus élevés que les facteurs d’émission des deux autres sources notamment pour la phase utilisation des
textiles et des plastiques. En effet ce document a été élaboré dans le but de gérer les risques des produits
chimiques pour la santé humaine dans le cadre de réglements européens, une approche de précaution a donc
été adoptée consistant & prendre des valeurs « pire cas » pour les valeurs d’exposition, et donc en premier
lieu pour les facteurs d’émission. En revanche I’article de (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013) propose
une estimation des émissions de Déca-BDE en Europe qui n’est pas réalisée dans un cadre d’évaluation des
risques réglementaire, mais dans le but de proposer des estimations les plus « réalistes » possibles. Cet article
pourrait donc présenter des FE plus cohérents avec le but de notre étude. Les émissions estimées a partir de
cet article sont donc présentées ci-apres (cf : Figure 5 et Figure 6) puis seront comparés aux résultats de
I’article.

Quantités de déca-BDE émises par compartiment entre
1969 et 2053 pour le scénario de base
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Figure 5 : Emissions de Déca-BDE sur la période 1970-2085 pour le scénario de base en s ’appuyant sur les
facteurs d’émission de [’article (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013)
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Quantités de déca-BDE émises par compartiment entre
1969 et 2053 pour le scénario réaliste
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Figure 6 : Emissions de Déca-BDE sur la période 1970-2085 pour le scénario réaliste en se basant sur les
facteurs d’émission de [’article (Earnshaw, Jones, & Sweetman, 2013)

Sur la période de 1970 a 2020 les émissions les plus importantes sont émises vers le sol puis vers les eaux de
surface et enfin vers ’air. Le pic d’émission est atteint vers 1990 avec une valeur d’environ 450 tonnes (au
total) émises pour le scénario de base. Pour le scénario réaliste le pic est atteint en 1990 également.

Le scénario réaliste, illustre un phénoméne d’émissions vers 1’environnement plus long. Pour ce scénario les
émissions vers I’air ne commencent a étre trés négligeables qu’a 1’horizon 2080 contrairement au scénario de
base ou elles le sont vers 2050, ce qui est d0 a une augmentation des durées : de stockage en décharge et
d’utilisation des articles.

2.2.2. Comparaison des résultats

Si I’on compare les résultats notre travail aux émissions estimées par I’article de (Earnshaw, Jones, &
Sweetman, 2013). Les résultats de cet article malgré I’réutilisation des mémes paramétres ° ne sont pas
totalement cohérents avec nos résultats pour les années d’atteintes des pics et la hiérarchie des émissions par
compartiment environnemental. En effet dans cet article les émissions de Déca-BDE vers 1’air sont plus
importantes que les émissions vers les milieux aquatiques et les émissions vers le sol.

De plus le pic d’émissions (toutes émissions confondues) semble étre atteint vers 2005 contre 1987 pour les
estimations du scénario de base. Néanmoins les émissions totales de déca-BDE estimées présentent le méme
ordre de grandeur, entre 0 et 10 tonnes émises par an sur la période 1970-2020 que les émissions estimées
dans ce travail (si on les raméne a 1’échelle européenne).

3. Conclusion et Discussions

3.1. Conclusions

Le Déca-BDE est un retardateur de flamme bromé, utilisé depuis le début des années 1970 dans certains
plastiques comme par exemple dans les équipements électroniques et certains textiles. Les émissions
annuelles maximales de Déca-BDE ont été atteintes entre 1995 et 2005 (selon les FE utilisés). Ces
estimations sont a considérer avec prudence car elles se basent sur un respect total des reglementations, et
une durée de vie des articles uniforme sans prendre en compte une utilisation ou un stockage plus long, la
possibilité d’une réutilisation des articles en fin de vie hors recyclage, ou encore 1’introduction de produits
par des consommateurs hors UE (Ineris, 2018).

Le DEHP est un produit chimique qui est utilisé de maniére importante depuis la seconde moitié du XXléme
siecle. Dans les années 1960, il représentait 80% des phtalates utilisés contre 30% au début des années 2000.
Depuis le début du XXIléme le marché du DEHP connait une tendance a la baisse. En effet il a été classé
comme substance de catégorie 2 pour la reproduction et le développement, reconnu comme perturbateur
endocrinien pour la santé humaine, et sa substitution par d’autres molécules, mise en ceuvre par le secteur des

8 Hormis I’intégration d’émissions liées a la production de Déca-BDE mais ne constituant pas des sources d’émissions majeurs
expliquant les différences de résultats
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plastiques, est de plus en plus fréquente (INERIS, 2010) et (https://substitution-phtalates.ineris.fr/fr). En
intégrant le recyclage mais aussi I’incinération comme étapes de fin de vie du DEHP, les estimations
présentées dans cette étude montrent toujours un pic d’émissions a la fin des années 1990, coincidant avec le
moment ou le stock de DEHP contenu dans les stocks d’articles était le plus important (Brignon & Chapon,
2017).

L’intensité de la diminution des émissions de DEHP varie selon les scénarios que nous avons étudiés, en
fonction de I’importance du recyclage et de la prise en compte du réglement européen REACH interdisant a
compter de 2020 la mise sur le marché d’articles contenant du DEHP. Pour le scénario avec un objectif de
recyclage élevé (60% en 2030) les émissions de DEHP vers I’environnement augmentent apres 2020.
Néanmoins lorsque ’effet du réglement REACH est pris en compte, les émissions décroissent quel que soit
le scénario de recyclage considéré.

Ces résultats sont a considérer avec précaution, notamment en raison des incertitudes sur ce le traitement du
recyclage.

Ce travail met en évidence les dynamiques temporelles trés longues a 1’ceuvre dans les sphéres technico-
économiques et environnementales, et qui conduisent a des durées d’émission considérables de ces produits
chimiques. Les deux produits chimiques étudiés sont deux exemples caractéristiques de substances de faible
colt et tres versatiles, ayant été utilisées a tres large échelle, dés I’apparition des plastiques. Malgré une mise
en évidence de leurs dangers, les sources d’inertie qui se cumulent et expliquent la permanence d’émissions
sont multiples : inertie du systeme de réglementation des risques, des systemes de production, permanence de
stocks dans I’économie. Le recyclage, s’il ne prend pas soin d’éliminer ces substances, peut devenir une
source d’inertie supplémentaire, et on notera que l’inertie des stocks présents dans 1I’environnement lui-
méme n’est pas encore prise en compte dans ce travail. Ce constat conduit a remettre en cause la distinction
opérée en gestion réglementaire des risques entre polluants dits « persistants » (ou PBT) faisant 1’objet d’une
attention particuliére. Notre étude a porté sur une substance considérée comme PBT (Deca-BDE) et non-PBT
(DEHP), mais il s’avere que pour I'un comme pour 1’autre, la persistance globale (depuis le systéme
économique jusqu’a la présence dans I’environnement) est un probléme sérieux.

3.2. Limites et pistes d’amélioration

Une des premiéres limites de notre méthode provient de 1’appui pris sur des valeurs européennes pour
calculer des émissions au niveau du bassin de la Seine. Un ratio de population a été utilisé pour passer d’une
zone géographique donnée a une autre. En utilisant cette méthode et ces données on suppose que les circuits
de la production et la consommation en plastique et en textile, et les pratiques d’utilisation des retardateurs
de flamme et de plastifiant dans ces matériaux sont uniformes en Europe, ce qui n’est pas le cas car elles
dépendent de pratiques, de réglementations et de préconisations (notamment par les assureurs pour ce qui
concerne les retardateurs de flamme), qui peuvent varier d’un pays a 1’autre. Il serait donc intéressant de
s’appuyer sur des données spécifiques au bassin de la Seine, en essayant de cerner les zones de production
et de traitement afin de diminuer les incertitudes des estimations.

Bien que I’approche de ce travail, influencée par les données disponibles, se soit détachée des émissions
exclusives du bassin de la Seine, ce travail suit d’une certaine fagon a ce stade une logique d’empreinte
environnementale des objets utilisés a I’intérieur du bassin de la Seine, en comptabilisant les émissions liées
a leur production et leur fin de vie, méme si celle-ci a lieu en dehors du bassin de la Seine.

Pour estimer les émissions liées a I’utilisation d’articles, une partie importante de ce travail a consisté a
estimer les stocks de groupes d’articles contenant du DEHP ou du Déca-BDE dans le but de les associer
ensuite a des facteurs d’émissions spécifiques. Les facteurs les plus influents sont : la date de mise sur le
marché de ’article, sa durée de vie et la quantité d’articles mise sur le marché. Il serait intéressant de pouvoir
accéder a des informations historiques et spécifiques au Bassin de la Seine.
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En ce qui concerne la fin de vie des articles :

- Aprés la mise en décharge, aucune émission n’est prise en compte. Le calcul des émissions liées aux
articles en fin de vie pourrait étre amélioré en s’appuyant sur des expertises techniques.

- Dans nos estimations tous les articles en fin de vie sont considérés comme collectés et traités, alors
que selon une étude du WWEF ; 20% de déchets plastiques générés n’étaient pas collectés en 2016 au
niveau mondial et 12% ne le seront toujours pas en 2030. De plus parmi les déchets collectés, environ
13% se retrouvent dans des décharges non contrblées (WWF, 2019).

Concernant la simulation d’impacts de reglementation, nous supposons leur application pleine et immédiate
et sont pleinement respectées, ce qui est probablement un facteur de sous-estimation des émissions. D’une
maniére générale disposer de plus de données, et plus fiables, sur les quantités de substances chimiques
utilisées par I’industrie Européenne ou sur les articles présents sur le marché Européen pourrait permettre
d’améliorer significativement la prise en compte de I’impact d’une réglementation sur les quantités d’articles
présents sur le marché.

Concernant les travaux d’estimation de DEHP, I’utilisation des données ECHA sous-estime les quantités de
DEHP présentes dans les stocks d’articles a partir de 2011, car la réglementation ECHA ne s’applique pas
aux articles utilisés par I’industrie et I’agriculture. Une piste d’amélioration serait de se baser sur les données
Eurostat, pour ce qui est des articles a usage industriel et agricole contenant du DEHP.

Bibliographie

AMORCE. (2012). Gestion des boues de stations d’épuration : Etat des lieux de la gestion des boues de STEP en
France .
BiPRO for Norwegian Environment Agency. (2015). Literature Study — Déca-BDE in waste streams.

Brignon, J.-M., & Chapon, V. (2017). Estimation des émissions de DEHP sur le bassin de la Seine.
Cadogan, & al. (1993). Assessment of the release, occurence and possible effects of plasticisers in the environment.

Choubert, J., & al. (2011). « Evaluer les rendements des stations d’épuration ». Apports méthodologiques et résultats
pour les micropolluants en filieres convention.

Commision Européenne. (2017). Proposition de décision du conseil relative a la position a adopter, au nom de I’Union
européenne, lors de la huitieme conférence des parties a la convention de Stockholm sur les polluants
organiques persistants, en ce qui co.

Contini, M. (1990). Fashion from acient Egypt to the present day.
COWI, & Danish Technological Institute. (2013). Hazardous substances in plastic materials .

David Purser, R. M. (2015). Toxicology, Survival and Health Hazards of Combustion Products. Royal Society of
Chemistry. Récupéré sur
https://books.google.fr/books?id=6qHWCgAAQBAJ&pg=P A400&1pg=PA400&dq=%22pvc%22+world+prod
uction+1950&source=bl&ots=59K 8-

NO1xx&sig= 4d5J2fYBJU d NL90SuhAhrmgk&hl=fr&sa=X&ved=0ahUKEwihqPLz8d3UAhUBtxoKHYw
3Bo0QO6AEIYzAM#v=onepage&q=2%22pvc%22%20world%20productio

Earnshaw, M., Jones, K., & Sweetman, A. (2013). Estimating European historical production, consumption and
atmospheric emissions of decabromodiphenyl. Science of the Total Environment, 447, 133-142.

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

35



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 2 — Emission DEHP et Déca-BDE a I’échelle du bassin de la Seine

ECHA. (2016). Commitee for Risk Assessment and for Socio-economic Analysis : Backgroup document .

European Chemicals Agency. (2014). ANNEX XV RESTRICTION REPORT PROPOSAL FOR A RESTRICTION
[Bis(pentabromophenyl) ether]. Helsinki.

European Comission. (2000). The Behaviour of PVC in land(fill.

European Union. ( 2002). European Union Risk Assessment Report : bis(pentabromophenyl) ether. .
European-Chemicals-Bureau. (2008). European Union Risk Assessment Report : bis(2-ethylhexyl)phthalate (DEHP).
Gasperi , J., Mouchel , J.-M., & et al. (2016). Bilans et flux de polluants organiques dans le bassin de la Seine.

Gouzy, A., & Brignon , J.-M. (2012). Inventory of emissions of priority Hazardous substances in the surface waters in
France. SETAC World congress 2012/22. SETAC Europe Annual Meeting . Berlin.

Ineris. (2006). Données technico-économiques sur les substances chimiques en France.

INERIS. (2010). Données technico-économiques sur les substances chimiques en France : Di(2-ethylhexyl)phtalate.

INERIS. (2018). Avantages et inconvénients du recyclage des matériaux contenant des additifs dangereux : Une
approche économique et son illustration avec le cas du PVC souple et du DEHP.

Ineris. (2018). Estimation des émissions de Déca-BDE sur le bassin de la Seine.

Kleijn, R., & al. (2000). Dynamic substance flow analysis: the delaying mechanism of stocks, with the case of PVC in
Sweden. Ecological Economics. 241-254.

Norwegian Institute for Air Research. (2007). SOCOPSE Workpackage 3 — D3.1.

Purser, D., & al. (2015). Toxicology, Survival and Health Hazards of Combustion Products . Royal Society of
Chemistry.

World Health Organization. (1994). Environmental Health Criteria 162 BROMINATED DIPHENYL.

WWE. (2019). Pollution plastique : a qui la faute ? Récupéré sur https:// www.wwf.fr/sites/default/files/doc-2019-
03/20190305_Rapport_Pollution-plastique_a qui_la_faute WWF.pdf

www.pve.org. (s.d.). Récupéré sur http:// www.pve.org/en/search_engine/pvc%20world%20production%201950-2000

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

36



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

37



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 3 — Microplastiques en Seine

Microplastiques en Seine : premiéres investigations et estimations des
flux a I’échelle du bassin de la Seine
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' Laboratoire Eau Environnement et Systémes Urbains (LEESU)
“robin.treilles@enpc.fr

Résumé

Les sources de microplastiques dans les milieux continentaux ainsi que leur transport des riviéres
jusqu’au milieu marin sont encore peu documentés. Dans le but d’estimer 1’évolution de la
concentration et des flux de microplastiques dans la Seine sous différentes conditions
hydrodynamiques, trois sites de prélevement, correspondant aux sites ateliers du PIREN, ont été
étudiés. Le premier site étant situé a 100 km en amont de Paris (& Marnay-sur-Seine et appelé «
Amont ») tandis que les deux autres sites sont a 20 et 45 km en aval (respectivement Bougival et
Meulan-en-Yvelines, nommés « Aval 1 » et « Aval 2 »). Trois campagnes de prélevement ont été
effectuées lors de la crue de 2018 et deux campagnes hors période de crue. Un filet de maille 330
um a été utilisé. Les échantillons ont été tamisés puis une digestion au H202 a 30% ainsi qu’une
séparation densimétrique au Nal ont permis d’extraire les microplastiques présents. Les
microplastiques sont observés et comptés avec un stéréomicroscope et un logiciel d’analyse
d’images. Les potentiels microplastiques sont alors distingués selon leur morphologie, a savoir les
fibres et les fragments. Les concentrations les plus faibles correspondent aux prélévements effectués
en temps de crue, tandis que les plus importantes correspondent aux prélevements effectués hors
période de crue. De plus, nous observons un gradient croissant de concentration et de flux de
particules de I’amont vers ’aval de Paris et ce quelles que soient les conditions hydrodynamiques.
A l’aval de Paris, a I’échelle annuelle, un flux proche de 3,9. [10] 711 particules (fibres et
fragments) a été estimé. Ces valeurs sont tres proches des valeurs calculées par les précédents
travaux de Dris et al., 2018.

Points clefs
> Pour tous les sites etudies : Ccrye < Chors période de crue

» Pour toutes valeurs de débits ou d’hauteur d’eau : Camont < Cavar ©t FluXamont < Fluxapa
> Pour les calculs de flux annuels en microplastiques : Fluxmone = 7,0.10° particules et
FluxXamont 1 ® FluXgmont 2 = 3,9. 101 particules

Mots-clés : microplastiques, fibres, fragments, réseau hydrographique

Pour citer cet article : Treilles R., Gasperi J., Dris R., Tramoy R., Tassin B. Microplastiques en Seine : premiéres
investigations et estimations des flux a l’échelle du bassin de la Seine, dans Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer,
Garnier J. & Gasperi J. (eds.), Rapports de synthése de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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Introduction

Les déchets plastiques constituent aujourd’hui un enjeu environnemental important. Du fait de leurs
propriétés physico-chimiques remarquables (légéreté, faible réactivité, etc.), la production de plastiques a
connu une augmentation exponentielle, passant de 1,5 million de tonnes produites en 1950 a 348 millions de
tonnes en 2017, sans compter les fibres synthétiques (PlasticsEurope, 2018). L’usage massif des plastiques
s’accompagne d’un transfert dans 1’environnement, en raison des fuites se produisant tout au long de leur
cycle de vie et de leur usure. Chaque année entre 1 et 2,5 million de tonnes de déchets plastiques sont rejetés
dans les mers par le biais des fleuves (Lebreton et al., 2017). Or, la treés grande majorité des plastiques étant
non biodégradable, ces matériaux s’accumulent, et sont aujourd’hui présents partout, dans tous les
compartiments environnementaux. Cette accumulation est susceptible de perturber les écosystémes a
différentes échelles et de multiples maniéres. Les déchets plastiques pourraient également présenter un risque
pour les populations humaines notamment du fait de leur inhalation ou ingestion. La présence avérée de
micropolluants (phtalates, bisphénol A, métalloides, polychlorobiphényles...) sous la forme d’additifs ou
adsorbés sur les matiéres plastiques, pourrait accentuer ce risque. D’autre part, les plastiques favorisent la
colonisation des milieux par des espéces exogenes et/ou invasives (Barnes, 2002).

Depuis 2009, les déchets plastiques ont été catégorisés selon leur taille en distinguant les
macroplastiques (> 5 mm) et les microplastiques (< 5 mm) (Arthur et al., 2009). Les microplastiques (MPs)
peuvent étre qualifiés de primaires ou secondaires. Les MPs primaires sont des déchets plastiques présentant
une taille inférieure 2 5 mm dés leur conception et qui sont rejetés dans 1I’environnement sous leur forme de
départ tandis que les MPs secondaires sont issus de la fragmentation ou de 1’usure de plastiques de taille
supérieure. Du fait de leur taille, les MPs pourraient présenter des risques différents de ceux des
macroplastiques. En effet, différents travaux ont révélé de possibles transferts trophiques au sein de la chaine
alimentaire (Farrell et Nelson, 2013). Plusieurs travaux ont révélé que les déchets plastiques retrouvés en mer
sont principalement d’origine continentale (Jambeck et al., 2015; Lebreton et al., 2017; Schmidt et al., 2017).
Cependant, le transport des MPs des riviéres jusqu’aux océans est encore peu documenté.

A ce jour, I’étude de I’influence des variations de conditions hydrodynamiques des riviéres sur la
concentration des MPs rejetés dans I’environnement reste un domaine lacunaire. Des travaux récents ont
montré que les crues pouvaient augmenter la concentration en MPs dans les eaux de riviére, avec une
concentration jusqu’a 14 fois plus importante en période de crue (Giindogdu et al., 2018). Ces travaux
présentent cependant certaines limites en termes de nombre de campagnes effectuées (2 campagnes
effectuées au total, une avant la crue et une autre trois mois apreés la crue). D’autres travaux ont observé des
augmentations importantes de concentrations en microbilles plastiques au cours de crues (Veerasingam et al.,
2016). Hurley et al., 2018 ont révélé des appauvrissements en MPs dans les sédiments aprés des périodes de
crues, qui confirmeraient des phénomeénes de remise en suspension de sédiments dans la colonne d’eau. Ces
observations ne permettent cependant pas d’établir une relation claire entre le débit et la concentration en
MPs. De plus, des travaux viennent contredire [’hypothése qu’une augmentation de débit implique une
augmentation de la concentration en MPs. En effet, en comparant les périodes de temps de pluie et de temps
sec, Watkins et al., 2019 ont observé des diminutions de concentration lors des périodes de fort débit par
rapport aux périodes de bas débit. Ces observations sont interprétées comme un phénomeéne de dilution des
MPs en période de fort débit. Ainsi, I’influence du débit sur la répartition des MPs reste une question
ouverte.

Depuis 2014, des travaux ont été lancés dans le cadre du PIREN afin d’étudier la répartition des MPs
dans 1’agglomération parisienne (Dris et al., 2018). Dans ce rapport, les premieres estimations de flux de
MPs a I’échelle du bassin de la Seine, sous différentes conditions hydrodynamiques, sont présentées. D une
surface de 75 000 km?, le bassin de la Seine est une zone densément peuplée (~17 millions d'habitants
principalement regroupés au sein de la mégalopole parisienne), qui pourrait potentiellement rejeter une
quantité importante de MPs dans l'environnement. Cette étude s’appuiera sur les relevés de concentrations en
MPs, effectués lors de la crue de janvier 2018 (Q.nax austerlitz = 1710 m*/s le 28 janvier 2018), et lors de
deux campagnes en période de bas débit et de haut débit.
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1. Matériel et méthode

1.1. Sites d’étude

Trois différents sites de prélévement ont été choisis selon les sites ateliers du PIREN : (i) un site a
100 km en amont de Paris, & Marnay-sur-Seine et noté "Amont" qui constitue le site de référence, supposé
peu contaminé en plastiques; (ii) deux sites situés a 20 et 45 km en aval de Paris, respectivement a Bougival
et a Meulan-en-Yvelines (& proximité du point de préléevement du PIREN Triel-sur-Seine) notés "Aval 1" et
"Aval 2". Les différents sites de prélévement ainsi que les principales stations d’épuration de 1’agglomération
parisienne et le port de Gennevilliers (deuxiéme port fluviale européen, qui pourrait potentiellement é&tre une
source importante de MPs) sont présentés sur la figure 1.
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Figure 1 : Différents sites de prélevements, principales stations d’épuration de [’agglomération parisienne et
port de Gennevilliers (fond de carte issu du site Géoportail)

Trois campagnes d'échantillonnage ont été effectuées au cours de la crue : le 26/01/18, le 05/02/18 et
le 21/02/18. La premiere campagne correspond a la montée des eaux (juste avant le pic de crue), tandis que
les autres campagnes correspondent a la phase de décrue. La deuxiéme campagne s’est effectuée quelques
jours apres le pic de la crue. La derniére campagne s’est déroulée trois semaines apres ce pic. Chaque
campagne est menée au cours de la méme journée durant lequel les sites Amont, Aval 1 et Aval 2 ont été
échantillonnés, dans cet ordre. Les hydrogrammes de chacun des sites de prélevement, ainsi que les dates des
différentes campagnes (notées 1, 2 et 3) sont présentés figure 2.
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Figure 2 : Hydrogrammes des différents points de prélevements (Source : Banque Hydro)
En plus de ces campagnes en temps de crue, deux campagnes ont été effectués aux mémes sites hors

périodes de crue, respectivement le 17/07/18, pendant la période de bas débit, et le 18/02/19, pendant la
période de fort débit. Les débits lors de ces deux campagnes sont donnés dans le tableau 1.
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Tableau 1 : Débits et hauteurs d’eau journalieres des différents sites de prélévement hors période
de crue. Ces débits sont issus de la banque hydro (http.//hydro.eaufrance.fr/). *Les valeurs de
debits et d’hauteurs d’eau pour les points Amont, Aval I et Aval 2 sont respectivement issues des
stations de mesure Pont-sur-Seine, Paris Austerlitz et Vernon.

17/07/2018 18/02/2019
Site | Débit* (m*/s) |Hauteur d'eau* (m) Site | Débit* (m®/s) | Hauteur d'eau™ (m)
Amont 45 4,01 Amont 63 4,39
Aval 1 155 0,97 Aval 1 325 1,15
Aval 2 241 3,36 Aval 2 548 3,43

Les prélevements ont été replacés dans les hydrogrammes des différentes stations de mesure de débit
(figure 3). Le prélévement du 18/02/19 a été effectué lors d’une phase de diminution du débit.
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Figure 3 : Hydrogrammes des stations Paris Austerlitz et Vernon pour les années 2018 et 2019. La courbe
bleu foncé correspond aux débits journaliers (Qjm) tandis que les débits moyens mensuels (QMM) sont
représentés sous la forme d’un histogramme (données issues de la banque hydro : http://hydro.eaufrance.fr.
Le QMM du mois de février ne figure pas sur le site). Les dates de prélevement sont indiquées par une fleche
rouge. Les échelles ne sont pas les mémes sur les différents graphiques.

Cette diminution du débit pour le mois de février s’explique par de tres faibles précipitations pour
cette période (figure 4).
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Précipitations & Paris Montsouris - Juillet 2018 Précipitations & Paris Montsouris - Février 2019
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Figure 4 : Hyetogrammes des stations Paris Montsouris (station de mesure la plus proche des sites Aval 1 et
Aval 2) et Troyes-Barberey (station de mesure la plus proche du point Amont) pour les mois de juillet 2018
et février 2019 (données issues du site : https://www.prevision-meteo.ch). Les dates de prélevement sont
indiquées par une fléche rouge.

1.2. Méthode de prélévement des microplastiques

Les prélévements de MPs ont été effectués a 1’aide d’un filet de maille 330 pm et un filet 80 pum.
Dans ce rapport nous nous focalisons uniquement sur les prélévements effectués au filet 330 um, les
prélévements au filet 80 pm étant en cours d’analyse. Le filet 330 pm est présenté dans la figure 5.
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Figure 5 : Schéma et photographie du filet 330 um (Photographie prise par R. Tramoy)

Pour permettre des prélévements d’eau de surface et de subsurface, le filet 330 um est déployé au
milieu du cours d’eau pendant 5 minutes. Un courantomeétre, fixé a I’ouverture de ce filet permet d’estimer la
vitesse du courant et in fine le volume prélevé. Les volumes prélevés avec ce filet sont compris entre 12 et 60
m?. Pour les échantillons prélevés en période de haut et de bas débit, la méme méthode a été appliquée.

L’extraction des MPs présents dans ces échantillons se fait en 3 étapes. (i) Tout d’abord les
¢chantillons sont tamisés (5 mm et 1 mm) afin d’extraire a la loupe binoculaire les MPs 1-5 mm. Cette
fraction, la plus grossiére, peut étre triée relativement facilement contrairement a la fraction < 1 mm, qui
nécessite un traitement plus approfondi. La fraction 1-5 mm est analysee par un spectroscope infrarouge a
transformée de Fourier (IRTF) en mode réflectance totale atténuée (RTA). (ii) Pour la fraction < 1 mm, une
digestion chimique utilisant du peroxyde d’hydrogene (H,O,) de concentration 30% pendant 48 heures
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permet d’oxyder la matiére organique présente. (iii) Si nécessaire, une phase de séparation densimétrique a
I’iodure de sodium (Nal) permet enfin de retirer une grande partie de la matiére minérale présente dans
I’échantillon. Les échantillons sont filtrés sur des filtres en fibre de verre de porosité 1,6 um puis observés au
stéréomicroscope. Pour les échantillons hors période de temps sec, la filtration a été reéalisée sur filtres
métalliques de porosité 10 um dans le but d’accélérer cette étape de filtration. Les MPs sont comptés grace a
un logiciel d’analyse d’image (Histolab®). Pour certains échantillons, les comptages ne sont réalisés que sur
une partie du filtre (au minimum 60% de la surface des filtres), puis une extrapolation de ces comptages a été
effectuée. Les MPs sont fréquemment classés selon leur morphologie. Les catégories les plus fréquemment
utilisées sont les fibres (particules dont le diametre est négligeable par rapport a la longueur, L>> D) et les
fragments (particules autres que les fibres). Les fragments et une partie des fibres (30 %) sont analysés a
’aide d’un microspectroscope infrarouge a transformée de Fourier (LIRTF), sur filtres en alumine de 25 mm
de diameétre. Les caractérisations ne seront pas présentées dans ce rapport car une partie des analyses est en
cours d’acquisition. La figure 6 présente I’ensemble des étapes d’extraction et d’analyse des échantillons.

Tamisage Analyse Légende
1. Tri visvel sous loupe . .
binoculaire : c> Filtration
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Figure 6 : Méthode d'extraction et d'analyse des microplastiques

Au cours de ces différentes étapes, les fibres textiles peuvent causer des contaminations aériennes et
modifier les concentrations initiales des différents échantillons. Différentes précautions sont prises dans le
but de limiter au maximum cette contamination :

» La verrerie utilisée est grillée a 500 °C pendant 2 h, puis rincée a ’eau et a 1’éthanol 50% filtré,
avant et apreés utilisation.

» Toutes les solutions utilisées sont filtrées sur filtre GF/D de porosité 1,6 um.

» Le tamisage est effectué sous un poste de sécurité microbiologique qui permet de limiter la
contamination aérienne (Wesch et al., 2017).

» Lors de chaque étape, la verrerie est recouverte d’aluminium. Les manipulations sont effectuées en
blouse 100% coton.

En plus de ces précautions, la contamination est suivie par le biais de blancs qui subissent les mémes
¢tapes d’extraction que les échantillons. Les concentrations finales sont corrigées par la contamination
relevée sur les blancs. Cette contamination ne concerne que les fibres et pas les fragments, car nous ne
retrouvons jamais de fragments dans la contamination. Ainsi il n’y a pas de corrections pour les fragments
Pour limiter les risques de contamination, les échantillons du 18/02/19 qui étaient relativement peu chargés
en matiére minérale, n’ont pas subi de séparation densimétrique. Nous avons pu constater une diminution de
la contamination pour ces échantillons.
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Dans la suite de ce rapport, le terme fibre fera référence a 1’ensemble des fibres comptées lors de
I’analyse des filtres apres traitement (pas de distinction entre les fibres synthétiques ou cellulosiques). La
limite de détection des fibres et fragments est de 50 pm.

2. Résultats et discussions
2.1. Concentrations en microplastiques sous différentes conditions hydrodynamiques
2.1.1. Concentrations en temps de crue

L’ensemble des concentrations relevées en fragments < 5 mm et en fibres, exprimés en particules/m?,
est présenté sur la figure 7.
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Figure 7 : Concentrations en fragments (< 5 mm) et en fibres en particules/m3 en fonction du jour et du site
de prélevement. Les concentrations en fibres sont calculées en prenant en compte la contamination aérienne.

Pour le site Amont, peu de variations de concentration ont été observées entre chaque campagne. Le
méme constat peut étre fait pour les sites Aval 1 et 2, a I’exception notable du dernier prélévement du point
Aval 2 qui présente une concentration de 14,7 fibres/m®.

Les résultats montrent une augmentation d’un ordre de grandeur entre 1’amont et 1’aval pour chaque
date de prélevement. Le site Amont constitue un site de référence peu contaminé par rapport aux sites Aval 1
et 2, comme supposé au départ. Il y aurait potentiellement un gradient de concentration en MPs (fragments et
fibres confondus) de ’amont vers 1’aval, probablement lié au gradient d’urbanisation croissant de I’amont de
la Seine jusqu’a I’agglomération parisienne, puis décroissant apres 1’agglomération. Des travaux effectués
sur le Rhin ont aussi observé une corrélation entre les concentrations en MPs et la densité urbaine (Mani et
al., 2015). Au sein méme des hydrogrammes Aval 1 et Aval 2, les valeurs de concentration en fibres et en
fragments sont relativement similaires.

Dans les eaux de Seine parcourant ’agglomération parisienne, Dris et al., 2018 ont relevé des
concentrations moyennes de 0,54 fragments/m?® et 45 fibres/m® en période de temps sec, pour des volumes de
prélévement compris entre 0,2 et 4 m®. Pour les fragments, Les échantillons de crue de I’aval de

I’agglomération parisienne peuvent étre 11 fois plus concentrés en fragments que ceux mesurées par Dris et
al., 2018.

Contrairement aux fragments, les fibres sont en plus faibles concentrations que celles relevées par de
précédents travaux, hors période de crue. Cette observation est liée a I’utilisation d’un filet 330 um pour
notre étude la ou Diris et al., 2018 ont utilisé un filet 80 um retenant davantage de fibres. Les travaux de Dris
et al., 2018 ont montré que 4 a 25% des fibres collectées par le biais d’un filet 80 pm ont une taille inférieure
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a 330 um. Si ’on considére uniquement les fibres > 330 um, la concentration mesurée par Dris et al., 2018
serait comprise entre 33,8 et 43,2 fibres/m®. Ces valeurs sont relativement proches des valeurs au point de la
derniére campagne Aval 2.

2.1.2. Concentrations hors périodes de crue

Les concentrations ainsi que la morphologie des MPs retrouvés dans les échantillons correspondant
aux campagnes hors périodes de crue sont répertoriés dans la figure 8.
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Figure 8 : Concentrations en fragments et en fibres pour les différentes campagnes hors période de crue. Les
valeurs de débit et d’hauteur d’eau sont précisées pour chaque prélevement. Les valeurs de concentration
pour 18/02/19 Aval 1 et 2 sont issues de comptages partiels (> 60% du filtre)
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Les fragments constituent la fraction mineure en particules retrouvés, particulierement les fragments
compris entre 1 et 5 mm. Les fragments < 1 mm peuvent cependant étre retrouvés en concentrations
importantes, notamment sur les sites Aval 1 et 2 lors de la campagne du 18/02/19. La figure 8 met en
exergue I’importance des fibres dans la contamination des eaux de la Seine. Les fibres constituent pour ces
¢chantillons la majeure partie des particules retrouvées, ce qui n’était pas toujours le cas pour les échantillons
de crue. La proportion de fibres synthétiques n’a cependant pas encore été¢ évaluée. Des analyses sont en
cours pour estimer cette proportion. Les concentrations en fibres relevées sont du méme ordre de grandeur
que celles retrouvées pour le dernier échantillon prélevé au site Aval 2 lors de la crue, pour lequel une
concentration de 14,7 fibres/m® avait été mesurée.

Tout comme lors de la crue, le site Amont correspond au site le moins pollué en MPs. Nous
retrouvons ainsi le gradient de concentration de 1’amont vers 1’aval du bassin de la Seine. Cependant, les
concentrations en fibres et fragments observées pour chaque site hors période de crue sont généralement tres
supérieures aux concentrations relevées en périodes de crue.

Les valeurs maximales en concentration de fragments trouvées sur les sites Aval 1 sont plus de 20
fois supérieures aux valeurs de concentrations moyennes relevées par Dris et al., 2018 (0,54 fragment/m3) et
presque deux fois supérieures aux valeurs maximales retrouvées en période de crue. Cette différence
importante de concentration pourrait s’expliquer par différents facteurs :

» Les volumes préleves par Dris et al., 2018 sont généralement plus faibles que nos prélévements

(entre 0,2 et 4 m3), ce qui pourrait jouer sur 1’estimation des concentrations ;

» Le processus de digestion a été optimisé dans notre étude, ce qui tend a mieux visualiser et donc de
compter les MPs présents.

11 est important de noter que 1’évaluation de la contamination des échantillons par les blancs a permis
de rendre compte d’une contamination relativement importante de 1’échantillon Aval 1 du 17/07/18. Cette
contamination pourrait étre liée a la phase de séparation densimétrique qui s’avere étre la plus délicate.
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Les échantillons prélevés le 17/07/18 lors de la période de bas débit présentent des concentrations
inférieures aux concentrations relevées pour les échantillons du 18/02/19, prélevés en période de haut débit.
Il est cependant difficile de conclure clairement sur I’impact de 1’augmentation de débit sur les

concentrations en MPs. Cette différence de concentration pourrait étre davantage liée a des variations
saisonnieres d’apport en MPs.

11 est important de rappeler que les prélévements du 18/02/19 ont été effectués lors d’une phase de
sécheresse importante ce qui est aussi le cas pour les échantillons prélevés le 17/07/2018 (figure 4). Ainsi,

les différences de concentration entre les deux campagnes ne peuvent a priori pas étre imputées aux
précipitations.

2.2. Discussion et interprétation
2.2.1. Impacts des conditions hydrodynamiques sur les concentrations en microplastiques

Au vu des différents résultats, les concentrations les plus importantes ont été mesurées hors des
périodes de temps de crue, ¢’est-a-dire lors des campagnes du 17/07/18 et du 18/02/19 (figure 9).
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Figure 9 : Concentrations en fibres et en fragments des différentes campagnes effectuées

Contrairement & nos observations, Giindogdu et al., 2018 ont mesuré dans la baie de Mersin, au
niveau de I’estuaire de la riviere Seyhan (Turquie), une augmentation de la concentration en MPs apres le pic
d’une crue qui s’est déroulée en 2016. Il est cependant important de noter la différence de zone de
prélévement, car une zone estuarienne peut présenter un fonctionnement hydrologique trés différent d’une
riviére, ce qui empéche une comparaison directe de ces résultats.

Watkins et al., 2019 ont observé des concentrations en MPs plus importantes lors des périodes de bas
débits (1,8 particules/m®) et des diminutions de concentrations lors des périodes de fort débit (0,5
particules/m®) pour deux affluents du lac Cayuga (Etats-Unis). Il est important de noter que la comparaison
directe entre la Seine et cette étude n’est pas simple étant donné les faibles débits des affluents étudiés (qui
varient entre 7,6 et 0,17 m3/s). Les travaux sur les MPs lors de phénoménes majeurs telles que les crues étant

lacunaires, il serait intéressant de comparer ces variations de concentration avec des débits similaires a la
Seine sur d’autres bassins versants.

La figure 9 permet cependant de confirmer un gradient de concentration entre I’amont et 1’aval de
I’agglomération parisienne, indépendamment du fait que le prélévement s’effectue en crue ou hors période
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de crue. Par ailleurs, le point Aval 1 présente généralement des concentrations supérieures au point Aval 2.
Ce constat pourrait s’expliquer par plusieurs facteurs :

» Tout d’abord par le fait que le point de prélévement Aval 1 se situe en aval de différentes
installations telles que le port de Gennevilliers, la station de prétraitement de Clichy,
constituée de 1I’un des plus importants déversoirs d’orage de I’agglomération parisienne ainsi
que la station d’épuration Seine Centre du SIAAP (Syndicat interdépartemental pour
I'assainissement de I'agglomération parisienne) qui pourraient étre des sources importantes
de MPs.

» Bien que le point Aval 2 se situe en aval de deux stations d’épuration (figure 1), ce point de
prélévement se situe apres la confluence entre la Seine et I’Oise. L’Oise pourrait avoir un
effet de dilution et ainsi diminuer les concentrations en MPs.

> Enfin, un phénomene de sédimentation entre ces deux points pourrait potentiellement
expliquer cette différence.

L’ensemble de ces observations apporte des éléments de compréhension de la répartition des MPs
sous différentes conditions hydrodynamiques a 1’échelle du bassin de la Seine. En premier lieu, la crue
semble avoir un effet de dilution sur les concentrations en MPs retrouvés a la surface, alors que les
concentrations les plus importantes sont mesurées hors des périodes de temps de crue.

2.3. Estimation des flux de fragments et de fibres

En utilisant les données de concentrations ainsi que les débits moyens journaliers, il est possible de
calculer le flux journalier de fragments et de fibres pour chaque prélévement (figure 10). Ces estimations
serviront de base au calcul de flux pour I’année 2018.
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Figure 10 : Estimation du flux journalier de fibres et de fragments transitant sur chaque site échantillonné

Les valeurs de fibres et de fragments transitant en un jour sur les sites d’Aval 1 et Aval 2 sont
globalement du méme ordre de grandeur, avec des variations entre 0,5 et 3.10°. Il est important de noter que
nous considérons toutes les fibres comptées. D’aprés Dris et al., 2018, La crue ne semble pas réellement
influencer le nombre de MPs transitant sur chaque site. Le flux de MPs sur ces deux sites semble
globalement constant, comme 1’avaient observé Dris et al., 2018 pour les fibres de 1’aval proche de
I’agglomération parisienne. Le nombre de MPs transitant sur le site Amont est beaucoup plus faible (variant
entre 5.10° et 3.10), du fait des faibles concentrations et de la faible valeur de débit journalier.
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Ces interprétations sont toutefois a nuancer pour plusieurs raisons. Il est tout d’abord important de
noter que ces concentrations ne correspondent qu’aux potentiels MPs en surface. En effet, la crue pourrait
avoir un effet sur la répartition des MPs dans la colonne d’eau. De plus les échantillons de crue étant trés
chargés en matieres en suspension, les comptages s’avérent plus complexes que les échantillons en temps
sec. Cette difficulté supplémentaire pourrait avoir pour conséquence une sous-estimation des concentrations
pour les échantillons de crue. De plus les variations temporelles des concentrations en MPs doivent étre trés
importantes au cours d’une crue.

Des caractérisations au spectroscope infrarouge sont en cours pour analyser la nature chimique de
ces plastiques. Des travaux supplémentaires viendront ainsi compléter ces données.

En utilisant les valeurs calculées précédemment il est possible de faire une premiere estimation
globale du flux de MPs qui a transité au cours de I’année 2018 sur les 3 sites d’études Amont, Aval 1 et Aval
2. Les valeurs moyennes du flux annuel de MPs (F4nnuer) @insi que les flux de fibres calculés par Dris et al.,
2018 (Fp,is), calculés pour des sites proches des points Aval 1 et Aval 2, sont présentées dans la figure 11.
De plus, le point de prélévement « Choisy » présenté dans les travaux de Dris et al., 2018, a été ajouté pour
permettre une meilleure comparaison des résultats.
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Figure 11 : Bilan des flux de microplastiques (fragments et fibres confondus) pour les sites Amont, Aval I et
Aval 2. Les valeurs de flux calculées par Dris et al., 2018 correspondent a des flux de fibres sur des sites a
proximité des points échantillonnés dans cette étude. Le point « Choisy » correspond a un point de
prélevement de [’étude de Dris et al., 2018

Ces valeurs révélent I’'importance de la contamination en MPs par 1’agglomération parisienne. En
effet, nous observons une différence de deux ordres de grandeur entre le site amont et les sites Aval 1 et 2.
Entre les deux sites aval nous n’observons pas de différence de flux.

Les valeurs calculées par Dris et al., 2018 pour les flux de fibres en aval et en amont proches de
I’agglomération parisienne sont exactement du méme ordre de grandeur que celles estimées dans cette étude.
En dépit des différences soulevées précédemment, cette observation pourrait s’expliquer par le fait que les
fibres et les fragments sont tous deux considérés dans le calcul du flux annuel de MPs (Finnuer), C€ Qui
nuance les écarts de concentrations.
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3. Conclusions et perspectives

Cette étude rend compte des variations de concentrations en fragments microplastiques et fibres
sous différentes conditions hydrodynamiques, a la fois en période de bas débit, de haut débit, et en période de
crue. Les concentrations les plus faibles ont été relevées au cours de la crue tandis que les concentrations les
plus importantes correspondent aux autres périodes. De plus, un gradient croissant de concentration est
observé entre I’amont du bassin de la Seine et 1’aval proche de 1’agglomération parisienne (< 50 km du
centre de Paris) et ce quelles que soient les conditions hydrodynamiques.

Malgré ces différences de concentrations entre les points Aval 1 et Aval 2, il n’existe pas de
différences majeures en termes de flux de particules entre ces deux points. Ainsi le nombre de MPs rejetés
dans les eaux de Seine de 1’agglomération parisienne semble étre globalement identique aux différents points
de prélévement en aval proche, avec une valeur de 3,9.10™ fragments et fibres (synthétiques et cellulosiques)
rejetés par an. Cette observation corrobore les résultats trouvés Dris et al., 2018. Nous observons cependant
des flux bien inférieurs en amont, quand le point de préléevement est suffisamment éloigné de la mégalopole
parisienne (> 100 km de distance). Pour ce point de prélevement Amont, le calcul des flux a révélé un
nombre de particules de 7,0.10° MPs rejetées par an.

Dans une perspective future, nous envisageons de comparer ces résultats avec des échantillons
collectés au filet 80 um. L’utilisation de cette maille plus fine permettrait de mieux estimer la contamination
de la Seine pour les MPs les plus fins, telles que les fibres. De plus, des caractérisations des différents types
de MPs sont en cours pour permettre une meilleure compréhension de la nature précise de ces MPs.
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Résumé

L’évolution des concentrations en pesticides a 1’échelle du bassin de la Seine a été
appréhendée selon deux approches distinctes. La premiere, fondée sur une approche par
modélisation physique, reprend la démarche développée dans le PIREN Seine pour les nitrates a
partir de la plateforme STICS-MODCOU, alimentée par la base de données ARSEINE, laquelle
décrit les pratiques de désherbage a base d’atrazine depuis 1970 sur le bassin de la Vesle (Marne).
La confrontation entre concentrations aquiferes calculées et mesurées permet d’observer que les
ordres de grandeur simulés aux points de mesure sont cohérents, mais montre également les limites
d’utilisation d’un tel modéle sur un bassin versant de taille moyenne, notamment pour ce qui est de
la représentation des dynamiques associées. La seconde approche a consisté en I’analyse statistique
des tendances d’évolution de la contamination observée dans les eaux souterraines. La encore, seule
I’atrazine et son produit de dégradation (la dééthylatrazine) a été étudiée. Les tendances d’évolution
ont permis de montrer que la récurrence de la contamination serait encore observable en 2030 dans
certains horizons aquiféres vulnérables comme les Calcaires de Brie et du Champigny, certains
forages montrant encore des tendances a la hausse aprés 10 ans d’interdiction de 1’atrazine. Ces
deux approches mettent en exergue, a différentes échelles, I’inertie du bassin de la Seine face aux
contaminations passées. Ces résultats démontrent I’intérét d’étudier les pesticides émergents avant
qu’ils ne deviennent préoccupants pour la préservation de 1’état chimique des masses d’eau.

Points clefs

> Deux approches de modélisation de la contamination des eaux souterraines ont été appliquées au
cas de I’atrazine et ses métabolites.

> Les résultats montrent la grande inertie des aquiféres du bassin de la Seine face aux
contaminations liées aux usages passés de pesticides comme I’atrazine.

» Dans les deux cas, les données d’usage et le suivi des masses d’eau restent indispensables pour
définir les tendances d’évolution de la contamination sur le long terme.

Mots-clés : pesticides ; contamination des eaux souterraines ; analyses statistiques ; modélisation ;
couplage de modeles ; scénarios rétrospectifs et prospectifs

Pour citer cet article : Nicolas Gallois et al., Modélisation rétrospective et perspectives tendancielles spatialisées
appliquées a [’atrazine et ses métabolites, dans Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer , Garnier J. & Gasperi J.
(eds.), Rapports de synthese de la phase VIl du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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Introduction

D’usage majoritairement agricole, la molécule d’atrazine fut utilisée a partir de 1960 dans la lutte contre les
graminées en culture de mais, et, dans une moindre mesure, sur les cultures de sorgho, de vignes et vergers.
Depuis quelques années maintenant, la dégradation de la qualité des eaux souterraines associée a la présence
de pesticides, et dont celle de I’atrazine, est désormais bien identifiée. Cette pollution, issue de la lixiviation
des matiéres actives de la surface du sol vers les systémes aquiféres résulte d’un long transfert, intégrateur de
nombreux parameétres et processus bio-physico-chimiques. En effet, une fois épandue, 1’atrazine est sujette a
une multiplicité de phénomenes de dégradation (photolyse, hydrolyse, action de flores bactériennes, etc.),
permettant, en partie, sa transformation en métabolites (DEA, DIA, DEDIA et HA?).

De fait, ces interactions entre processus et leurs dépendances respectives a de perpétuelles variations des
paramétres régissant ’entrée de 1’hydrosystéme (i.e. climat, conditions pédologiques et hydrologiques,
systemes de culture, etc. - cf. Figure ) rendent la question de la caractérisation de I’impact des apports en
atrazine - et des produits phytosanitaires en regle générale - sur la ressource en eau particulierement
complexe. Méme si I’atrazine et ses métabolites constituent des molécules trés documentées dans la
littérature, les études permettant, in fine, d’élucider les mécanismes régissant leur transfert vers le domaine
aquifere ainsi que les tendances d’évolution potentielles associées a leurs teneurs au sein des différents
compartiments dun hydrosystéme, restent assez peu nombreuses™.
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Figure 1. Vue d'ensemble des mécanismes pouvant affecter le devenir des pesticides dans l'environnement

Ainsi, dans le cadre de cette problématique, ce document présente, dans un premier temps, une tentative de
reconstitution des niveaux et dynamiques passés de pollution en atrazine en domaine aquifere sur le long
terme (1971-2016), via une utilisation de la plateforme de modélisation ARSEINE/PeSTICS/MODCOU
(Gallois, Puech et Viennot, 2018; Gallois et al., 2019) sur un bassin versant a dominante agricole : la Vesle
(Marne).

Complémentairement a cette modélisation des mécanismes de contamination d’un hydrosystéme, il est
également proposé ici, dans une seconde partie, une méthodologie prospective visant & caractériser les
tendances d’évolutions possibles de teneurs en dééthylatrazine (DEA, principal produit de dégradation de
’atrazine) selon une approche couplant analyse statistique des chroniques de concentrations disponibles aux
points de mesures en riviére et résultats de modélisation hydrologique (Mattei, 2016). Un exemple appliqué,
cette fois-ci a 1’échelle macro-régionale (bassin de la Seine en amont de Paris) est détaillé ci-apres, et vise a
estimer les évolutions potentielles en DEA, et ce, a I’horizon 2030.

° DEA = dééthyl-atrazine, DIA = déisopropyl-atrazine, DEDIA = dééthyl-déisopropyl-atrazine et HA = hydroxyatrazine.
0 Faible effectif, qui plus est, si ’on se restreint, aux études visant a une compréhension et une quantification de ces processus sur la base d’une
approche continue en temps, en espace et a 1’échelle du bassin versant dans son intégralité.
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1. Modélisation rétrospective spatialisée du transfert d’herbicides en milieu
aquifere : le cas de Dl’atrazine et de ses métabolites a I’échelle du bassin
versant de la Vesle

1.1. Principales caractéristiques du site d’étude

Situé en pleine région de Champagne crayeuse, le bassin versant de la Vesle (1460 kmz, ~140 km de linéaire)
jonche les départements de la Marne et de I'Aisne (cf. Figure 2). A l'exception de I’agglomération de Reims,
la Vesle s'écoule dans un contexte a dominante agricole et sylvicole, ces modes d’occupation du sol
représentant respectivement 76 et 17 % de la surface du bassin.

Extension de
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Figure 2. Localisation de la zone d’étude a I’échelle (a) du bassin Seine-Normandie, (b) a [’échelle
régionale. (GDH : Grand Domaine Hydrogéologique, GSM : Grand Systéeme Multicouche)
(d’apres le référentiel BDLISA)

Le climat du bassin est océanique a tendance continentale. Sur la période 1971-2013, les données issues de la
réanalyse météorologique SAFRAN (Météo-France) (Durand et al., 1993) indiquent une variation annuelle
marquée des précipitations, avec des cumuls variant entre 500 et 900 mm.an™ (723 mm.an en moyenne
interannuelle, trés proche de celle du bassin Seine-Normandie, de 724 mm.an™). Ce bassin se caractérise par
une certaine homogénéité pédologique, en amont de bassin en particulier. Déterminée a 1’aide de la Base de
Données Géographiques des Sols de France (BDGSF - INRA, 1998), la répartition spatiale des principaux
types de sol est relativement simple et peut étre scindée en trois classes (cf. Figure 3a) :
e |es rendzines brunes sur craie : Couvrant environ 70 % de la surface du bassin versant, ces sols sont,
pour la majeure partie concentrés sur la formation de la Craie, prédominante en amont de bassin.
Riches en humus, caractéristiques de substrats calcaires, ils sont structurés par un horizon supérieur
d'une épaisseur de 20 a 30 cm de terre fine constituée a parts égales d'argiles, limons et sables
(Rouxel-David, Cordonnier et Dachy, 2002). Un horizon minéral de profondeur est aussi présent,
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souvent en contact direct avec la roche meére, par ailleurs souvent altérée (Ballif, Guérin et Muller,
1995). Sur cette zone, I'épaisseur totale considérée via les données descriptives des sols est d’environ
1 metre.

e les sols alluviaux : 1l s'agit également de rendzines développées sur un matériau crayeux. Ces sols
sont marqués d'une hétérogénéité spatiale par intercalations de lits sableux et de limons calcaires. Ils
peuvent aussi montrer localement des indicateurs d’hydromorphie, notamment dans les points les
plus bas des vallées lorsqu'ils sont soumis, soit temporairement, aux fluctuations de la nappe
alluviale.

o les sols bruns calcaires sur formations tertiaires : Localisés en aval de bassin, ils présentent une
nature de substrat changeante ainsi que des épaisseurs variables. Les caractéristiques communes a
ces types de sol sont une charge importante en cailloux et graviers ainsi qu'une texture argilo-
limoneuse.

D’un point de vue géologique, ce bassin correspond pour majeure partie au revers de la cuesta de
Champagne. L’amont du bassin est exclusivement associé a la Craie du Campanien (Crétacé supérieur -
Secondaire) tandis que 1’aval est constitu¢ d’un promontoire d’age tertiaire fait de formations meubles, peu
perméables, lesquelles sont en contact direct avec la Craie. Sur I’extension du bassin, 1’aquifére régional y
est libre et alimente majoritairement le réseau hydrographique par drainage. L’étude de I’hydrogéologie
locale a permis d’identifier une « grande homogénéité de vidange » de la nappe vers la riviére, le débit de
cette dernicre étant assuré a hauteur d’environ 80% par drainage de la nappe (Devos et al., 2005).

1.2. Méthodologie de caractérisation de I’évolution locale des systemes de culture

L’agriculture du bassin s'y caractérise principalement par une dominance d’étendues en grandes cultures et
une prépondérance viticole uniguement concentrée sur le flanc septentrional de la Montagne de Reims.

Les évolutions de ces systemes ont été formalisées au sein de la base de données ARSEINE (Puech, Schott et
Mignolet, 2018), résultant d’une méthodologie de caractérisation fine et robuste, développée depuis pres de
20 ans par 1’'unité Aster de I’'INRA Mirecourt. Fondée sur le croisement de multiples sources de données,
variées en nature et en résolution™, cette base permet la déclinaison des tendances de I’agriculture locale sur
ces objets tres fins que sont les systemes de culture, tout en assurant parallélement une cohérence
agronomique sur les dynamiques matérialisées aux niveaux des exploitations. Initialement congue dans
I’objectif de renseigner la simulation des pollutions diffuses azotées d’origine agricole par interfacage avec
la plateforme STICS-MODCOU (Gallois, 2018; Gallois et al., 2019) sur 1’ensemble du territoire de Seine-
Normandie, le mode de description a été ici localement complété, pour les besoins de cette étude, en
intégrant les modalités d’application en atrazine sur le bassin de la Vesle. Cette complétion a pu étre réalisée
par des enquétes compilées via la base de données ASPR'EAU™ (Schott, Mignolet et Benoit, 2004; Schott,
Mignolet et Benoit, 2005) et initialement exploitées par (Rat, 2006) dans ce méme cas d’étude.

Sur le bassin, les informations ainsi synthétisées reconstituent les pratiques phytosanitaires de désherbage
pour le mais (grain et ensilage) et la vigne, le tout avec un recul temporel notable d'une trentaine d'année
(1970-2003). Les enquétes nécessaires a I'élaboration de ces données ont été menées auprés de coopératives
agricoles et viticoles, de chambres d'agriculture et d'instituts techniques. Ces éléments ont, par suite, été
complétés sur la période récente 2006-2014 et reformatés selon la nomenclature ARSEINE (Puech, Schott et
Mignolet, 2015) afin d’en permettre I’interfacage (Gallois, 2018; Gallois et al., 2019) avec les outils de
modélisation spatialisée (cf. §. 1.3.).

In fine, sur la période rétrospective couverte, les évolutions de pratiques culturales du bassin se traduisent par
pres de 250 systémes de culture, chacun d’entre eux, composés, a la fois, d’une succession culturale, en tant
que suite ordonnée de cultures et d’inter-cultures, et, pour chaque cycle cultural, d’un itinéraire de conduite,
compos¢é de séquences d’opérations réalisées sur le couvert végétal, toutes ordonnées, datées et quantifiées.
Ces itinéraires se déclinent en particulier en une myriade d’informations ayant trait aux opérations de travail
du sol, aux différents types d’apports d’azote et d’atrazine, a I’irrigation, a la gestion des résidus de culture,
etc.

! Recensements agricoles, données d’enquétes Ter-Uti, Ter-Uti Lucas, enquéte pratiques culturales, statistiques agricoles annuelles, dires d'experts
locaux, etc.
12 Base élaborée dans le cadre des programmes de recherche PIREN Seine et OBSERVOX (programme AQUAL).
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Spatialement, cette base subdivise le bassin en 4 Unités de Modélisation Agricole (UMA) (cf. Figure 3b),
délimitées sur un critere de relative homogénéité des typologies de productions agricoles (Puech, Schott et
Mignolet, 2015) au sein desquelles les proportions surfaciques des différents systémes recensés évoluent au
cours du temps.

Ciassification BDGSF des sols
Class aire ce 50!

Communea
I Atseau hrdograchi e moctied

Figure 3. (a) Classification simplifiée (BDGSF) des grands ensembles pédologiques du bassin.
(b) Maillage des Unités de Modélisation Agricole (UMA — ARSEINE) sur le bassin de la Vesle

Ces enquétes ont permis l'accés a des chiffres annuels de vente et des grandeurs en surfaces cultivées en
mais, lesquelles permettent d'estimer les doses appliquées a I'hectare. Le résultat est directement fourni ici
via la Figure 4a, indiquant, 4 titre d’exemple sur 'UMA n°83" (amont de bassin - cf. Figure 3b), 1’évolution
annuelle des doses d’atrazine appliquées. Il s'agit de dynamiques de grammage recalculées a posteriori
d'apres les données d'itinéraires techniques synthétisés et non de données brutes d’enquétes.

La Figure 4b précise, pour cette méme UMA, les évolutions annuelles en pourcentage de Surface Agricole
Utile (SAU) des surfaces cultivées en mais. Il s'agit, a la fois, des surfaces totales cultivées en mais mais
aussi des surfaces traitées par atrazine. En ce qui concerne les assolements, sur ’ensemble des 4 UMA, les
SAU occupées par le mais grain varient entre 4 et 10 %. Les proportions en mais ensilage sont plus faibles et
ne représentent que 1,5% de la SAU en moyenne sur les UMA 331 et 141 (type de culture absent sur I’amont
du bassin (UMA 83 et 86)).

3 T T T T T T T
_ ; s UMA 83 —— 1 L F 4 el e
T 25 Rage hom, 10 | Maisensiage —e—
- Pr.min. — | o
(=] i : [==]
= 2 ; - < 8 -
: 3
a 1.5 17 6 al
Q =
=2 =
(o] - i
E Y S—
£ sl
('5 05 .............. - 2 (b)
el

i i i i 4 i
1870 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010

0 H : : H H H H H D

Figure 4. Evolutions temporelles annuelles (base ARSEINE — 1971-2013) pour 'UMA 83 : (a) du grammage
en atrazine sur mais [**Dose hom.” = dose homologuée, “Pr.min. (max.)” = Prescription minimale
(maximale)] et (b) de la proportion en SAU en mais ensilage et mais grain.

Dans les limites de la zone investiguée, la localisation de la vigne se situe, pour sa quasi-totalité au niveau de
I'UMA 141 (flanc nord de la Montagne de Reims) ou sa proportion en SAU s'est vu doubler, passant de 20 a
40 % environ entre 1970 et 2013 (cf. Figure 5a). L’historique des pratiques de désherbage de la vigne a été

¥ Méme si au total, prés de 50 itinéraires techniques de désherbage différents du mais ont été identifiés sur le bassin, ceux-ci ne sont initialement pas
spatialisés. Par conséquent, il est considéré qu’a une période donnée, il n’existe pas de différences régionalisées de pratiques et que la spatialisation
des pressions est faite a travers la quantification des surfaces par les assolements. Ainsi, seuls les résultats pour 'UMA n°83 sont ici explicités, les
courbes de grammage obtenues sur les 3 autres UMA étant similaires.
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réalisé par dépouillement de la revue technique “le Vigneron Champenois” diffusant auprés de la profession
viticole les prescriptions techniques du Comité Interprofessionnel des Vins de Champagne (CIVC).

L'analyse de ces informations a mis en évidence, entre autres, un démarrage tardif du désherbage chimique
sur la vigne, les viticulteurs préférant, dans les années 1970, le désherbage mécanique a l'usage d'herbicides.
Ainsi, a cette date, 10% seulement des surfaces en vignes étaient traitées chimiquement (cf. Figure 5b). De
plus, bien que I’emploi des triazines ait été privilégié durant cette décennie, cette substance n'a été
homologuée que jusqu’a la fin des années 1970 avant d'étre abandonnée au profit d’autres molécules (diuron
et simazine par exemple) afin de traiter I'émergence de nouvelles espéces d'adventices plus résistantes et
envahissantes. Ainsi, de par une extension effectivement traitée a ’atrazine trés réduite (< 2 % de la SAU
totale de 'UMA correspondante), les pratiques appliquées aux rares Tlots de vignobles situés en aval de
Reims seront volontairement négligés dans 1’exercice de modélisation suivant.
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Figure 5. (a) Evolution temporelle annuelle (base ARSEINE - période 1971-2013) de la proportion en SAU
totale en vigne sur I'UMA 141. (b) Evolution temporelle du pourcentage de surfaces en vignes traitées
chimiquement - extrait de (Schott, Mignolet et Benoit, 2004).

1.3. La plateforme de modélisation ARSEINE/PeSTICS/MODCOU

Dans le processus de caractérisation de I’impact d’apports en produits phytosanitaires sur le compartiment
aquifére d’un bassin versant, la variabilité spatio-temporelle associée aux apports en matiéres actives et aux
précipitations est généralement incriminée (Baran, Mouvet et Negrel, 2004; Mouvet et al., 2004), laquelle
favorise une hétérogénéité des dilutions ou concentrations des eaux en pesticides percolant vers le domaine
aquifere sous-jacent. La structure de I’hydrosystéme, dont en particulier, la stratification des sols, du
réservoir aquifére, 1’épaisseur variable de la zone non saturée ou encore la présence potentielle
d’écoulements préférentiels (Baran, Mouvet et Négrel, 2007; Guetierrez et Baran, 2009), perturbe le régime
hydraulique local et limite la possibilité de prélever des échantillons avec un niveau de contamination
représentatif d’une plus grande zone.

Ainsi, dans 1’objectif ici poursuivi, ces difficultés requiérent, a minima, de disposer d’un outil
multidisciplinaire de modélisation intégrée, capable de prendre en compte (i) des éléments tels que
I'nétérogénéité spatiale inhérente aux parameétres régissant les entrées en eau et en matiére dans
I’hydrosystéme, (ii) des éléments descriptifs, sur le long terme, des pratiques agricoles de la zone étudiée,
(iii) une description structurale des différents compartiments de I'nydrosystéme et de leurs comportements
hydrodynamiques respectifs ainsi qu’une discrétisation spatiale fine des processus de transferts intervenant
en entrée ainsi qu'au sein de l'agro-hydro-systéme (distribution de la recharge, spatialisation des
concentrations sous-racinaires via un maillage fin).

1.3.1. Structure de la plateforme

La base ARSEINE a été spécifiquement interfacée pour la rendre compatible avec la plateforme de
modélisation STICS-MODCOU développée au centre de Géosciences de MINES-ParisTech, dans le cadre
du programme PIREN Seine.

Cet outil est fondé sur une méthodologie de couplage entre la suite hydrogéologigue MODCOU-NEWSAM
(Ledoux, Girard et Villeneuve, 1984) et le modele agronomique STICS (Brisson et al., 1998, 2009),
développé a I’INRA, auquel a été adjoint le module PeSTICS (Queyrel et al., 2016). Dans son ensemble, les

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

58



PIREN-Seine - Rapport de synthese phase VII (2019) Vol 2, Chap 4 — Modélisation rétrospective et perspectives tendancielles appliquées aux pesticides

interactions permises entre ces modules (cf. Figure 6) ont pour objectif de simuler, de maniére continue dans
le temps et 1’espace :

e le comportement du systéme sol-plante-atmosphere, ainsi que 1’impact des variations de ce milieu et
des systémes de culture sur la production d’une parcelle agricole et/ou sur 1’environnement via le
modele STICS sous version spatialisée (Gallois et Viennot, 2018; Gallois, Puech et Viennot, 2018;
Gallois et al., 2019). Cette simulation couplée, contrainte par des bases SAFRAN, BDGSF et
ARSEINE (cf. Figure 6) est menée a un pas de temps journalier et a une résolution spatiale d’environ
10 km?. Elle permet d’accéder, outre a des indicateurs agronomiques d’évolution de I’agrosystéme
(biomasse végétale, rendements, etc.), a des multiples variables environnementales dont, en
particulier les flux d’eau drainée et de matiére lixiviée (dont les pesticides via le module PeSTICS)
en base de zone sous-racinaire,

e I’ensemble des transferts de flux transitant au sein de I’hydrosystéme via la suite hydrogéologique
MODCOU-NEWSAM (pas de temps décadaire). Cette partie de la plateforme simule conjointement
(i) les flux d’eau transitant dans le réseau hydrographique, en domaine de surface, sub-surface, zone
non saturée et aquifére ainsi qu’au travers des échanges nappe/riviére et (ii) les flux de maticére en
zones non saturée et saturée uniquement'®. Les évolutions des débits, de la piézométrie et des
concentrations en aquifere sont alors calculées sur I’ensemble de la zone d’étude.

Le fonctionnement des différents modéles ne seront pas détaillés ici mais le sont largement dans (Gallois et
Viennot, 2018; Gallois, Puech et Viennot, 2018). En pratique, I’interfagage entre ARSEINE et la suite
agronomique PeSTICS/STICS permet de générer, pour chaque maille de simulation (cf. Figure 6) les flux
journaliers de drainage (eau) et lixiviation (matiére) (azote, atrazine, DEA et DIA) en base de zone sous-
racinaire, lesquelles transitent ensuite dans 1’hydrosystéme, par le biais des relations entre les différents
modules hydrologiques et hydrogéologiques.

L'application MODCOU (cf. Figure 2b) utilisée ici, initialement développée dans le cadre de modélisations
de la pollution diffuse d'origine agricole a I'échelle du territoire de Seine-Normandie (Viennot et Abasq,
2013), décrit le domaine de surface de la zone d'intérét selon pres de 5 000 mailles, d’une résolution variant
entre 250 et 2000 m et comprend la discrétisation de deux horizons aquiféres : la Craie ainsi que les
formations tertiaires en aval de bassin. Tel qu’illustré, il est important de noter que la simulation de
I’hydrodynamisme via cette application n’est pas restreinte a I'extension du bassin de la Vesle mais porte sur
I'intégralité du modéle. Cette approche plus globale permet de tenir compte d'éventuelles conditions limites
hydrauliques portant au-dela de I'emprise du bassin hydrographique tel que ce fut observé par (Rat, 2006)
notant une exportation importante de I'écoulement souterrain du bassin de la Vesle vers la Marne.

1.3.2. Calibrations et validations préalables a la simulation du transfert de pesticides

La modélisation du transfert de pesticides dans I'hydrosysteme via la plateforme nécessite deux prérequis
essentiels, a savoir (i) la représentation de I'hydrodynamisme général du bassin (i.e. reproduction des
dynamiques piézométriques mesurées aux ouvrages et des débits aux stations hydrométriques), (ii) une
reproduction satisfaisante des niveaux moyens actuels de pollutions en nitrates et de leurs dynamiques
associées. Ces deux étapes sont fondamentales, dans la mesure ou elles permettent respectivement le calage
des paramétres régissant I'nydrodynamisme global (ajustement des parametres du bilan de surface,
transmissivités, emmagasinement) ainsi que le transport de matiére (porosité efficace principalement). Une
fois ces paramétres calibrés et une comparaison des résultats de simulation & des observations aux ouvrages
de contrdle effectuée, aucune modification ultérieure n’est apportée a 1’application hydrogéologique lors du
calcul du transfert des pesticides. La capacité de la plateforme a reproduire les gammes de valeurs et les
dynamiques des principales variables d’intérét est vérifiée auprés de I’ensemble des points de mesures
accessibles sur le bassin soit 4 piézometres, 4 stations et pres de 40 qualitométres disposant de données
d’observations en nitrates, atrazine, DEA et/ou DIA. Ce dernier réseau de comparaison a été complété par

1 Les formalismes implémentés au sein du module régissant le transport de matiére font ’hypothése d’un élément transporté passif, conservatif et
chimiquement inerte vis-a-vis de la matrice solide et de la phase liquide adsorbée. Cette hypothése est acceptable dans la mesure ou une grande partie
des processus physico-chimiques conditionnant le devenir des pesticides sont localisés dans le sol. La présence dans ce compartiment de matiére
organique et de bactéries rend les mécanismes d’adsorption et de dégradation prédominants dans le premier métre seulement (Blanchoud et al., 2010).
De fait, les zones non saturées et saturées sont généralement associées a des potentiels de dégradation tres limités.
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des suivis sur la période de novembre 2003 a février 2005 aux niveaux de 11 ouvrages™, lors de campagnes
complémentaires de mesures réalisées dans le cadre de la thése de (Rat, 2006) et financées par I'Agence de
I'Eau Seine-Normandie.

Outre les résultats obtenus a I’issue de la modélisation des transferts de pesticides présentés ci-apres, les
résultats des modélisations préliminaires (i.e. hydrodynamique et transfert de nitrates) ne seront pas repris ici
mais sont largement détaillés dans (Gallois, Puech et Viennot, 2018). Cependant, précisons tout de méme,
que les calibrations réalisées permettent une reproduction satisfaisante des dynamiques en eau et nitrates. En
effet, aux 4 piézométres du domaine, les biais moyens calculés sur la période 1995-2013, entre chroniques
simulées et observées, sont inférieurs a 2 m, les RMSE, elles, se situent en deca de 3 m. Ces valeurs sont
acceptables au regard de l'utilisation du modéle faite ici. Concernant les dynamiques en nitrates aux
qualitometres pour lesquels ces critéres statistiques sont possibles (densité minimale de mesures requise), les
biais sont généralement inférieurs & 5 mgNOz L™,

SAFRAN BD[GSF ARSEINE

Pluie, ETP) ETR MODCOU

Maillage PeSTICS | )

Bilun hydrique de surface

STICS /PeSTICS

7 Recharge efficace (hors zones agricoles) ¢

Flux lessivés (eau et matieére)

(sous zones agricoles)

Concentrations

.

Transport d’eau et de matiére

en zone non saturée

Projection sur les

maillages souterrains

(surfaces affleurantes)
Caleuls des débits aux stations
Hauteurs piézométriques
Echanges nappe/riviére ®) NEWSAM

Hauteurs pié¢zomélriques

Concentrations en aquiféres

Figure 6. Schéma bilan simplifié illustrant les différents éléments constitutifs de la plateforme de
modeélisation STICS-PeSTICS/MODCOU-NEWSAM

%5 Sélection d’ouvrages ciblés dans l'optique de balayer les différents modes d'occupations du sol et contextes hydrogéologiques rencontrés, tout en
intégrant une répartition géographigue homogeéne.
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1.4. Paramétrage de simulation et résultats

Outre I’interfagage avec les différentes bases de données spatialisées (cf. Figure 6), la premiére étape de
simulation consiste au paramétrage physico-chimique de PeSTICS afin de simuler le drainage et les flux de
lixiviation. Le Tableau 1 liste les valeurs des paramétres retenus et les références bibliographiques®
éventuelles associées. Cette paramétrisation a été élaborée en deux temps : (i) une simulation initiale
utilisant, pour les trois molécules d’intérét, les paramétres utilisés par (Queyrel, 2014) lors du développement
du module, (ii) un processus itératif portant sur 2 paramétres : le temps de demi-vie (DTs,) ainsi que le
coefficient de partition entre phases liquide et solide (K,.). Les analyses de sensibilité du module vis-a-vis
des pertes par lixiviation pour les triazines réalisées par (Queyrel, 2014) et préalablement répétées ici ont pu
mettre en exergue, outre I’impact des propriétés physico-chimiques du sol (épaisseurs, teneurs en eau
caractéristiques, etc.), une sensibilité prédominante de ces paramétres sur le comportement de ces molécules
a long terme. Il a ainsi été choisi de cibler en priorité ces deux parametres. Lors des calculs, le jeu de
parameétres retenu est imposé de fagcon homogene sur I’ensemble du domaine modélisé.

Tableau 1. Paramétrage physico-chimique du module de transfert de pesticides PeSTICS

Parameétre (unité) Atrazine DEA DIA
Solubilité (mg.L™) 35@ 2700® | 980@
Coefficient de partition liquide/solide K, (L.kg™) 60 45 75
Energie d'activation AH (J.mol™) 45400 45400 | 45400
Constante cinétique d'adsorption K4 (i) 0.149@ 0.9® 0.9®
Constante cinétique de désorption K. (i) 0.0149@ 0.6® 0.6®
Demi-vie (phase dissoute) DTsq 455 () 50 80 55
Demi-vie (phase adsorbée) DTsg 45 (i) 50 80 55
Coefficient de partition F,,,,, en métabolites (- 021’ O | oo | o Dra

De plus, une quantification spatialisée des teneurs en carbone organique par horizon de sol est également
nécessaire. Cependant, il est trés difficile de caractériser la variabilité spatiale de cette fraction a I'échelle
d'un bassin, ce paramétre pouvant varier au sein méme d'une parcelle agricole. Il a été choisi de s'appuyer,
dans un premier temps, sur une caractérisation spatiale de la valeur moyenne du ratio entre stocks de carbone
et d'azote du sol*’ via les résultats de modélisation STICS. Dans ce cas d'étude, il est possible d'accéder & des
ordres de grandeurs de ce ratio pour chaque type de sol utilisé par la spatialisation, en s'appuyant (i) sur les
données du Réseau de Mesure de la Qualité des Sols (RMQS) (Arrouays et al., 2003) fournissant les valeurs
des stocks en azote organique, disponibles pour chaque type de sol et utilisées dans le cadre des
modélisations du transfert de nitrates a I’échelle du bassin Seine-Normandie (Gallois et Viennot, 2018), (ii)
sur les résultats de simulations STICS quantifiant I'évolution temporelle des pools de matiére organique.

Ainsi, lI'application spatialisée du modéle permet de calculer une valeur moyenne du ratio pour chaque type
de sol et ainsi d'en déduire la teneur en carbone organique de I’horizon de surface. Une extrapolation de cette
teneur a I’ensemble du profil de sol est réalisée sur la base d’une relation empirique de décroissance en
profondeur établie pour un sol de rendzine calcaire sur craie (Robert, Venet et Beaudoin, 2016; Ouvrard et
al., 2017).

16 Références bibliographiques respectives : @ (PPDB, 2013), ® (Rat, 2006), © (EFSA, 2007), @ (Suarez et al., 2013).

7 Ce ratio, appliqué aux matiéres organiques contenues dans le sol (engrais organiques, composts, apports en résidus de culture, etc.) constitue un
indicateur de dynamique d’assimilation de la matiére organique et, a fortiori, de la restitution aux cultures des éléments contenus. Ce quotient, dans
un contexte de sol agricole cultivé en grandes cultures admet, de facon générale, une valeur stable compris entre 8 et 11 (Osman, 2013).
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Intégrées sur tout le domaine modélise, la Figure 7 traduit en termes de masse, les évolutions des quantités
annuelles apportées en atrazine (cf. Figure 7a) et lixiviées pour les trois molécules (cf. Figure 7b).

T T
UMA 83 . T T T T T
UMASBE = Masse totale appliquée (ATR) ——
a (b) Masse fiviée (ATR) —
Masze lixiviée (DEA)

UMA 331 . Masse lxivide (DIA)
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100
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Figure 7. (a) Evolution de la masse totale annuelle en atrazine appliquée par UMA et au bassin sur la
periode 1971-2013. (b) Evolutions comparées des masses annuelles appliquées (courbe noire — ordonnées a
gauche) et lixiviées (en couleurs — ordonnées a droite) en atrazine, DEA et DIA sur l’ensemble de la zone
modélisée avec PeSTICS-STICS spatialisé

Ces flux d’eau et de pesticides sont alors interfacés avec le module hydrologique de surface (cf. Figure 6)
afin de les faire transiter dans les différents compartiments de 1’hydrosystéme. Le calcul du transfert
souterrain requiert une phase d'initialisation du modéle préalablement au calcul effectif réalisé a partir des
flux journaliers, calculés depuis les données agricoles, depuis 1971. La durée d'initialisation maximale
possible est ici dictée par la date d'homologation de l'atrazine (1959) contraignant a ne pas injecter des
concentrations en pesticides dans I'hydrosystéme avant cette date. Ainsi, une durée de 10 ans a été retenue.
Durant cette période, un flux d'eau moyen calculé a partir des flux des années 1970 est imposé, associé a un
flux moyen en pesticides calculé de facon analogue, pondéré linéairement au cours de cette phase afin de
traduire une installation progressive de la pollution®®,

Compte tenu des biais précités, inhérents a certains points de méthodologie (caractérisation des entrées,
paramétrages des différents modules, etc.) et de la tres forte variabilité spatio-temporelle de 1’agro-hydro-
systéme modélisé, la plateforme s’efforce principalement a reproduire une dynamique générale d'évolution
des concentrations dans la nappe plutét que la variabilité saisonniére observée.

Dans le cas de I’atrazine, une comparaison des masses totales appliquées et lessivées sur I’ensemble du
bassin et sur la durée totale de simulation permet de quantifier un ratio moyen de 0.39 %, valeur a la fois trés
proche de celle déterminée par (Queyrel, 2014) par modélisation sur le bassin de 1’Orgeval mais aussi, plus
généralement, des ordres de grandeurs identifiés a 1’échelle du bassin versant dans la littérature (Hall,
Mumma et Watts, 1991; Clement et al., 1999; Louchart, 1999) par exemple.

Méme s’il est particuliérement difficile de finement corréler les évolutions annuelles entre quantités lixiviées
en sortie du logiciel de spatialisation et quantités globalement appliquées a 1’échelle du bassin, ce dernier
intéegrant de facon pondérée a la fois (i) les dynamiques élémentaires de flux dues a I’ensemble des
occurrences des permutations cycliques des différentes successions culturales, (ii) a I’évolution annuelle en
SAU de chaque succession ou encore (iii) aux proportions relatives des surfaces occupées par chaque UTS
au sein des différentes mailles de simulation, les évolutions entre ces deux paramétres (cf. Figure 7b) sont
cohérentes entre elles, faisant apparaitre une décroissance globale sur la période d'utilisation de l'atrazine.

La Figure 8 synthétise les évolutions (i) spatiales, sous forme de cartographies des teneurs pour 1’horizon
aquifére de la Craie aux dates de fin 2001 (interdiction de 1’atrazine) et fin 2013 (fin de simulation), et (ii)
temporelles, par comparaison des concentrations calculées et mesurées aux niveaux de quelques

%8 | e module PeSTICS ne simulant que la lixiviation associée aux terres arables, aucun flux en pesticides n’a été imposé sous zonages forestiers et
urbains dans la procédure d’interfagage des modéles. Les dynamiques et niveaux de concentrations calculés par le module de transport souterrain sont
alors uniquement dictés par ceux des flux de surface.
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qualitometres. Sur ces graphiques, les figurés ponctuels colorés permettent d’associer a chaque mesure, un
critere de validité. Les couleurs (vert, orange, rouge) indiquent respectivement des valeurs mesurées,
strictement supérieures a la limite de quantification, inférieures ou égales a la limite de détection ou
inférieures ou égales a la limite de quantification a la date de la mesure.
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Figure 8. Concentrations simulées (a) en atrazine et (b) en DEA pour [’horizon aquifére de la Craie a la fin
des années 2001 (a;, b;) et 2013 (a,, by). Exemples de dynamiques simulées aux niveaux de quelques
qualitométres.

Concernant les concentrations calculées dans le domaine souterrain, les ordres de grandeurs de pollution
récents, par comparaison aux données mesurées, apparaissent cohérents dans le cas de I’atrazine et de la
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DEA. Une réserve doit étre émise dans le cas de la DIA (non présenté ici - (Gallois, Puech et Viennot,
2018)), les données observées étant en certains points extrémement peu nombreuses pour prétendre conférer
au signal simulé une quelconque représentativité.

Quelle que soit la molécule, une difficulté persiste en aval de bassin. En effet, des zones de concentrations
élevées sont identifiees (a proximité de Baslieux-les-Fismes - cf. Figure 8). Celles-ci s’expliquent par de
fortes quantités en pesticides lixiviées sur les zones associées aux UCS de sols peu évolués et de sols
fluviatiles. Cette observation est accentuée en aval de bassin, ce phénoméne étant accru par des zones ou les
sols sont peu épais.

1.5. Conclusions et limites de 1a modélisation spatialisée

Outre les difficultés de caractérisation des entrées de la plateforme précitées plus haut, quelques limites de
modelisation sont a mentionner ici :

e Dans le cas d'un bassin versant suffisamment grand pour intégrer les zones urbaines, comme c'est le
cas ici, il aurait été intéressant de pouvoir considérer que l'atrazine a été largement utilisé pour le
désherbage des voiries jusqu'en 1997. Les ¢études menées dans le PIREN Seine sur les usages
urbains n’ont commencé qu’en 1996 et se sont orientées sur les herbicides de substitution a
’atrazine : le diuron et le glyphosate. Cependant, les usages urbains en herbicides sont largement
minoritaires (environ 5% des quantités appliquées) et les processus de transfert depuis les surfaces
imperméables représentent un risque pour les eaux de surface et non pour les eaux souterraines
(Blanchoud, 2001),

e Si la reproduction des niveaux moyens de pollution est cohérente, le modele peine a reproduire la
dynamique des concentrations (lorsque observable) sur de plus courtes durées: certaines
configurations sont quasiment impossibles a simuler (groupement trés localis¢é de plusieurs
qualitométres - a proximité des communes de Taissy/Puisieulx par exemple — tous associés a une
méme maille souterraine) mais présentant des niveaux et dynamiques de concentrations différentes.
Cette variabilité de concentration sur une trés faible extension spatiale peut s'expliquer par des
profondeurs différentes de mesure. En effet, pour rappel, une des limites de 'outil de modélisation
hydrogéologique est de ne considérer qu'une concentration homogéne sur la hauteur de la maille
(épaisseur de I'horizon mouillé) alors qu'un gradient de concentration peut s'établir du toit jusqu'au
mur de la nappe. Le role de I’épaisseur de la zone non saturée, de la nature des sols et I’état de
fracturation de la craie a particuliérement été mis en évidence dans une carriére située dans la nappe
de la craie a Saint Martin le Nceud (Oise, France), (Chen et al., 2019). Ainsi, les fluctuations
spatiales des concentrations en atrazine dans 1’eau de percolation varient de moins de 10 ng L™ a 10
ug L' entre des sites distants de moins de 1 km et des fluctuations saisonniéres marquées sont
encore observées en 2019, malgré I’interdiction de 1’atrazine en 2003. Si le module PeSTICS peut
simuler la percolation journali¢re, le modéle STICS-PeSTICS/MODCOU-NEWSAM ne permet pas
d'identifier un effet saisonnier, conséquence du non-mélange des eaux souterraines. Aussi, la
modélisation lisse fortement le signal simulé, du fait d'une répartition des quantités apportées sur la
profondeur de 'aquifére (effet de dilution).

Dans un contexte agronomique homogéne, une configuration hydrogéologique relativement simple et des
évolutions descriptives des systemes de culture bien documentées dans le temps et I'espace comme sur le
bassin de la Vesle, les résultats de restitution des concentrations témoignent d’une certaine difficulté a
représenter correctement 1’hétérogénéité constatée dans les dynamiques en pesticides (méme en termes de
dynamique globale pour certains points de mesure), méme si, globalement, une reproduction cohérente a
I’échelle de I’ensemble du territoire des récents niveaux de pollution mesurés en aquiferes est observée.

Un raffinement des sorties du modéle nécessiterait de renseigner au mieux le calendrier d’application des
traitements, la localisation des parcelles traitées et les caractéristiques du sol et du sous-sol. Une telle
approche ne peut se faire que pour des unités geographiques de petite taille pour lesquels un grand nombre
de données sont recueillies. Le modéle couplé n’a pas été congu pour cela et d’autres modéles sont
certainement plus adaptés a cette échelle de travail. L’objectif reste donc de modéliser le bassin de la Seine.
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Malgré les efforts soutenus pour le maintien du suivi pesticide au niveau des qualitomeétres, il est difficile de
confronter les observations avec les simulations du modéle STICS-PeSTICS/MODCOU-NEWSAM.
L’hétérogénéité des mesures, tant en terme de suivi (abandon de forages, fréquence du suivi, période
d’échantillonnage) que de techniques d’analyse (limites de quantification variables au cours du temps ou en
fonction des prestataires d’analyse), induit également un biais considérable. Les tendances d’évolution de la
qualité des nappes ne sont mises en évidence que par 1I’étude d’un suivi régulier et inscrit dans le temps.
Plusieurs solutions sont alors possibles : soit par la réalisation d’un focus sur quelques puits particuliérement
bien suivis et pérennes, mais 1’information géographique sera alors amoindrie, soit toutes les données sont
traitées mais il faudra alors s’assurer de la cohérence statistique des données entre elles.

Cela nécessite un jeu de données le plus grand possible et seule I’approche a 1’échelle du bassin versant de la
Seine est envisagée. De méme, le choix des molécules doit permettre d’assurer une continuité temporelle. La
seule molécule dont I’occurrence et I’antériorité sont assurées dans les réseaux de mesure est le produit de
dégradation de I’atrazine, la DEA. De plus, I’interdiction de 1’atrazine étant effective depuis 2003, les
exportations via la Seine sont principalement issues de la contribution des nappes. Il est donc possible
vérifier si le bilan réalisé au sein de chaque aquifére peut étre validé par les exportations a 1’échelle du
bassin. Cette étape présentée ci-aprés est cruciale pour la confrontation des données d’observation et de
simulation.

2. Eléments de prospective de la contamination des cours d’eau par la DEA
sur le bassin versant de la Seine en amont de Paris

La méthodologie prospective visant a caractériser les tendances d’évolution possibles de teneurs en DEA sur
le bassin versant de la Seine en amont de Paris est présentée dans cette partie. L’objectif principal étant de
relier les concentrations observées dans les cours d’eau aux concentrations que 1’on pourrait considérer
comme représentatives des différents compartiments de 1’hydrosystéme et aux contributions hydrologiques
de ces compartiments au débit de la riviere. Cette méthode est originale dans la mesure ou aucune référence
bibliographique n’aborde frontalement la question de la pollution diffuse dans une démarche « ascendante »
(dite bottom-up).

En effet, il existe un grand nombre de travaux a I’échelle d’un bassin versant incluant les pratiques agricoles,
les relations entre les aquiféres et les eaux de surface, soit une démarche « descendante » (dite fop-down)
(Flipo et al., 2004; Ledoux et al., 2007; Baran et al., 2008; Bellier, 2013); toutefois, les travaux s’intéressant
a I’origine de la pollution diffuse par rapport a une station de référence en prenant en compte 1’origine de
I’eau sont rares, méme si les apports de polluants des aquiféres vers les cours d’eau en période de drainage
sont évoqués de longue date (Czernichowski-Lauriol et al., 1999).

La démarche repose sur une hypothése selon laquelle la contamination résiduelle des cours d’eau par la DEA
provient prioritairement du drainage des aquiféres et nécessite de pouvoir établir un bilan quantitatif des
apports des aquifeéres et donc une connaissance des échanges nappes-rivieres a I’échelle du bassin versant de
la Seine (cf. Figure 9). Pour cela, les données de contamination des cours d’eau proviennent du suivi réalisé
par VEDIF pour la surveillance de la ressource en eau en amont des trois usines de traitement d’eau potable
du SEDIF sur la Marne, 1’Oise et la Seine en amont de Paris.

Les données de contamination des aquiféres proviennent de la base de données ADES, pour laquelle la
profondeur de prélévement permet d’identifier 1’aquifére échantillonné. La seule inconnue provient de la
contribution des aquiféres au début des rivieres. Pour cela, nous utiliserons un bilan hydrologique quantitatif
des échanges nappes-riviéres établi via la modélisation sur 1’ensemble du bassin de la Seine dans le cadre du
PIREN-Seine (Flipo et al., 2013).
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Figure 9 : Schéma du bilan hydrologique (Q) et de contamination [DEA] appliqué pour valider [ origine de
la DEA au niveau des stations de mesure de [’Oise, la Marne et la Seine.

2.1. Relation entre les composantes de la contamination et les composantes de
I’écoulement

Mettre en évidence une relation éventuelle entre la contamination des eaux de surface et la composante des
¢coulements revient a exprimer les concentrations des composés d’intérét en fonction de la contribution de
chacun des différents écoulements au débit total. La DEA dans les eaux de surface devrait relever de la
contamination par les eaux souterraines avec, soit un apport unique par des eaux souterraines chargées en
contaminant, soit un transport prépondérant de polluants par les écoulements lents avec une contribution des
¢coulements rapides a la contamination. Un grand nombre de méthodes sont proposées dans la littérature
pour décomposer les hydrogrammes afin d’exprimer la contribution des eaux souterraines au débit en riviere
en un point donné du réseau hydrographique. Dans la présente étude deux méthodes ont été retenues et
reposent sur des principes différents : 1’utilisation d’un filtre passe bas (Chapman, 1999) et la conservation
de la masse de la conductivité.

Le suivi de la contamination réalisé en routine par le VEDIF a permis de calculer les moyennes pour chaque
classe de contribution de I’écoulement de base. Lors du calcul des moyennes, lorsque le résultat de I’analyse
est inférieur a la limite de quantification (LQ), la valeur de concentration prise en compte est la moitié de la

limite de quantification indiquée. La LQ a évolué depuis 2003, passant de 0,05 pg L™ en 2003 4 0,02 pg L™
en 2014.
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Figure 10 : Concentrations moyennes en DEA (a) et taux de détection de la DEA (b) pour chaque classe de
contribution de [’écoulement de base au débit total pour les 3 cours d’eau

Pour la période 2003-2014, la relation entre le pourcentage de contribution du débit d’écoulements lents au
débit total et la concentration moyenne n’est pas claire (cf. Figure 10a). Si une relation croissante apparait, ce
qui confirme 1’origine souterraine de la DEA, la pente de la droite est trés dépendante des concentrations
moyennes pour les faibles contributions de 1’écoulement de base. Ces concentrations moyennes, trés proches
pour les trois cours d’eau pour une contribution de 30-40% du débit de base, sont calculées sur la base de 4
¢chantillons pour la Seine, 2 pour la Marne et 17 pour 1’Oise. Ces mesures sont majoritairement inférieures a
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la LQ (35 % de détection) et la méthode de calcul engendre donc un biais qui ne permet pas de considérer
cette valeur. Les résultats ont donc été présentés en fonction du pourcentage de détection (i.e. du pourcentage
de mesures supérieures a la limite de quantification - cf. Figure 10b).

Par cette approche, il apparait que plus la part des écoulements souterrains augmente, plus le pourcentage de
détection de la DEA augmente. Il est important de noter également que lorsque la contribution des
¢coulements rapides est majoritaire (en période de crue notamment), le pourcentage de détection de la DEA
est, certes faible, mais non nul pour la Seine et I’Oise. Ceci signifierait la présence de la molécule a de
faibles concentrations dans le ruissellement et le débit de sub-surface (si ’on admet que la contribution du
ruissellement strict de surface issu de la pluie sans interaction forte avec le sol aurait une concentration
presque nulle en DEA). Cette relation met bien en évidence ’origine souterraine de pics de contamination
actuels en DEA dans les cours d’eau.

2.2. Caractérisation de la contamination des ressources

L’atrazine ayant ét¢ interdite en 2003, la contamination actuelle des aquiféres a été calculée, par sous bassins
versant, comme étant la moyenne des concentrations, sur la période 2003-2014, des piézométres identifiés
comme contaminés appartenant & chaque aquifére. Les concentrations inférieures a la limite de quantification
ont été remplacées par la moitié de cette valeur. Au préalable, pour vérifier la pertinence de cette approche,
pour chaque aquifére, deux sous-échantillons séparant la période totale en deux parties égales ont été créés et
la méthode ANOVA, consistant a vérifier 1’égalité des moyennes des populations dont sont extraits les
¢chantillons, a été appliquée. Les moyennes se sont révélées homogeénes. Les résultats sont présentés dans le
Tableau 2 suivant.

Tableau 2 : Concentrations moyennes et écart type en DEA dans les horizons aquiféres (ug L) en fonction
des sous-bassins versants

Bassin versant de 1'Oise | Bassin versant de la Marne | Bassin versant de la Seine
Moyenne | Ecart-type Moyenne Ecart-type Moyenne Ecart-type
Beauce 0,069 0,085
Brie 0,199 0,116 0,13 0,123
Champigny 0,117 0,095 0,135 0,097
Lutétien 0,051 0,057 0,057 0,043 0,166 0,061
Thanétien 0,043 0,021

Craie 0,051 0,057 0,032 0,021 0,07 0,054

Du fait du trés faible nombre de piézométres renseignés comme étant dans la nappe du Thanétien, il n’a pas
été possible d’en estimer la contamination moyenne sur le bassin de la Marne et de la Seine. On observe de
nettes différences entre les aquiféres récents comme le Brie et le Champigny comparés au Thanétien et a la
Craie.

2.3. Tendances d’évolution

Les outils statistiques permettant de réaliser 1’évaluation des tendances d’évolution des concentrations en
polluants dans les eaux souterraines ont été largement documentés ces derniéres années (Hirsch et al., 1982;
Batlle-Aguilar et al., 2007; Lopez et Leynet, 2011). Les travaux d’évaluation et de quantification des
tendances d’évolution des concentrations dans les eaux souterraines sont mis en ceuvre depuis trés peu de
temps en France de sorte qu’aucune méthode harmonisée n’est disponible. Le choix des méthodes
statistiques retenues dans cette étude et a appliquer sur les chroniques d’évolution de la qualité des eaux
souterraines est résumé par le biais de la Figure 11.

Sur la zone d’étude, 1436 pié¢zométres possédent au moins une mesure de DEA entre 2003 et 2014 mais
seulement 270 ont fait I’objet d’un suivi d’au moins 10 mesures. Parmi ces 270 points, 47 peuvent étre
considérés comme non contaminés et 137 ne présentent pas de rupture de moyenne selon le test de Pettitt
(Pettitt, 1979) entre 2003 et 2014. Pour les 86 piézométres restant, 1’essentiel des dates de ruptures détectées
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se situe au cours de I’année hydrologique 2005-2006 (53 piézometres) et au cours de I’année hydrologique
2008-2009 (17 piézométres). En outre d’étre 1’année la plus séche de la période d’étude, 1’année 2005
intervient 2 ans aprés ’interdiction de la molécule mére. L’année 2008-2009 correspond quant a elle a
I’abaissement de la limite de quantification. Ainsi, les ruptures détectées semblent correspondre a des effets
anthropiques.
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Figure 11 : Arbre décisionnel établi dans la présente étude pour le choix des méthodes statistiques a
appliquer sur les chroniques d'évolution de la qualité des eaux souterraines. « L » représente la longueur de
la chronique (en années) et « N » le nombre de mesures

Le test de Mann-Kendall (modifi¢ ou non) (Hamed et Rao, 1997) a été appliqué sur les 270 points cités ci-
dessus afin de déterminer des tendances d’évolution des concentrations en DEA, soit, sur toute la chronique
si aucune rupture n’a été détectée par le test de Pettitt, soit sur la partie post-rupture de fagon a déterminer la
derniere tendance d’évolution. Les tendances d’évolution obtenues sont présentées sur la Figure 12.
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Figure 12 : Tendances d'évolution des concentrations en DEA sur la période 2003-2014
Une certaine structuration apparait a 1’échelle de quelques zones du bassin méme si localement peuvent se
cotoyer des points indiquant des tendances différentes. Ainsi, la région de la Brie et de la Champagne
crayeuse montrent des tendances d’évolution a la hausse alors que les concentrations y sont déja élevées. Le
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reste du bassin montre plutot une stabilité¢ des teneurs en DEA, les tendances d’évolution identifi¢es a la
baisse ayant une pente de décroissance trés proche de 0.

Un mode¢le de prévision de la fin de contamination des eaux souterraines par la DEA a été recherché dans
cette ¢tude. Différentes formes de régression ont été testées comme la régression exponentielle ou la
régression polynomiale mais les ajustements obtenus n’étaient pas meilleurs que ceux de la régression
linéaire. Les résultats du modéle linéaire de prévision montrent qu’il faudra encore prés de 30 ans pour que
I’on ne détecte plus de DEA dans la majorité des points de mesure actuels. D’ici moins de 20 ans, le
probléme de contamination par la DEA semblerait résolu sur le bassin versant de I’Oise. Cependant,
I’absence de tendance d’évolution au niveau des masses d’eau les plus anciennes ne permet pas de dire si le
maximum de la contamination est passé. Les mesures actuelles sur 1’aquifére de la craie montrent que la
contamination pourrait augmenter dans les prochaines années (Chen et al., 2019). En revanche, certains
points de mesures, notamment sur le bassin de la Seine, risquent d’étre contaminés au-dela de 2100.

2.4. Quantification des échanges nappe-riviére a I’échelle du sous bassin versant

La quantification des relations entre les aquiferes et les eaux de surface permet de reconstituer 1’origine de
I’eau composant le débit observé en un point du réseau hydrographique. Elle permettra éventuellement de
reconstituer les causes d’une contamination excessive des eaux de surface. La méthode proposée repose sur
I’exploitation des travaux réalisés par MINES ParisTech pour le compte de 1’Agence de I’Eau Seine-
Normandie, visant a caractériser les échanges des masses d’eau a 1’échelle du bassin de la Seine (Flipo et al.,
2013).
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Figure 13 : Concentration en DEA (en ug L) estimée pour chaque aquifére a [’horizon 2030 dans les
bassins de (a) la Marne, (b) de [’Oise et (c) de la Seine.

Les résultats précédents ont permis de mettre en évidence que les aquiféres représentaient actuellement la
principale source de contamination des riviéres en DEA. Des tendances d’évolution de la contamination de
ces aquiféres ont €galement été tracées (cf. Figure 13). Ainsi, en estimant la contribution de chacun des
aquiferes de la Seine, la Marne et 1’Oise via le modéle MODCOU (Labarthe 2016; Flipo et al., 2013), il est
alors possible de calculer la concentration moyenne en DEA a I’horizon 2030 dans ces cours d’eau (cf.
Figure 14).

En 2030, sur le bassin versant de 1’Oise, d’aprés le modele linéaire de prévision, la concentration moyenne
des nappes du Lutétien et de la Craie serait inférieure 4 0,01 ug L™ et celle de la nappe du Thanétien environ
égale a 0,02 ug L. Ainsi, si 1’on attribue une concentration moyenne en DEA de 0,01 ug L' aux
¢coulements de surface et aux aquiféres du crétacé inférieur et jurassique, on obtiendrait dans le cas d’une
année hydrologique moyenne, une concentration en DEA de I’ordre de 0,01 ug L™
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Figure 14 : Contribution moyenne des principaux aquiferes et de l’écoulement de surface et sub-surface au
debit de (a) la Marne, (b) de I’Oise et (c) de la Seine pour la période 1993-2010

De méme, sur le bassin versant de la Marne, en 2030, seule la nappe de la Craie aurait une concentration
moyenne en DEA inférieure 4 0,01 pg L. La nappe de la Brie serait quant & elle la plus contaminée avec
une concentration moyenne en DEA de I’ordre de 0,08 pg L™. Dans les nappes du Champigny et du Lutétien
la concentration moyenne en DEA avoisinerait les 0,02 pg L. Ainsi, la concentration moyenne en DEA sur
la Marne serait de I’ordre de 0,01 pg L™.

Enfin, sur le bassin de la Seine, les concentrations moyennes en DEA estimée pour 2030 resteraient élevées :
0,09 ug L' pour la nappe de la Brie, 0,10 pg L™ pour la nappe du Champigny, 0,06 pg L™ pour la nappe du
Lutétien et 0,03 pg L™ pour la nappe de la Craie et de la Beauce. Le faible nombre de piézométres renseignés
dans la nappe du Thanétien ne permet pas d’estimer une concentration moyenne pour 2030, on la supposera
égale 4 0,02 pg L' comme sur le bassin versant de I’Oise. La concentration moyenne en DEA mesurée sur la
Seine & Choisy-le-Roi devrait étre de I’ordre de 0,02 ug L™

3. Conclusion et perspectives

Les tendances d’évolution de la contamination des masses d’eau en pesticides n’est pas facile & appréehender.
D’une part, le suivi des pesticides est couteux, lache et hétérogeéne et, d’autre part, la réglementation et les
autorisations de mise sur le marché évoluent constamment, entrainant un remplacement des molécules
utilisées. Les concentrations mesurées dans les eaux souterraines restent généralement faibles au regard des
applications, voire inférieures aux limites de quantification possibles des appareils chromatographiques.
Cependant, quelques molécules sont a 1’origine de dépassements de seuils de potabilisation de 1’eau, parfois
par celles dont I'utilisation est interdite depuis plus de 10 ans. Au regard de I’ensemble des données
disponibles mais fragmentaires, il faut identifier les éléments nécessaires pour répondre a la question poseée.
Dans le cadre du PIREN Seine, I’objectif est d’étudier le bassin de la Seine dans son ensemble et regrouper
les données acquises depuis 30 ans pour représenter au mieux son fonctionnement : dynamique des pratiques
agricoles, évaluation de la contamination, processus de transfert et de transformation et enfin connaissance
des aquiféres sont autant d’éléments compilés ici. Dans le cas particulier des pesticides, le travail
considérable pour définir les pratiques passées n’était possible qu’en faisant un focus sur une pratique
particuliére. Le choix s’est naturellement fait sur 1’atrazine (et son produit de dégradation la DEA), car les
données d’usage et de contamination étaient les plus anciennes. Cette molécule « modeéle » regroupe
I’avantage d’avoir été utilisée longtemps (de 1960 & 2003), & forte dose (plus de 1 kg ha™), sur des cultures
bien identifiées (surtout mais et vigne) et suffisamment persistante pour étre encore détectée dans de
nombreuses masses d’eau.

Les deux approches présentées ici permettent d’avoir une vision globale des tendances d’évolution de la
contamination par 1’atrazine :

La mod¢élisation physique des apports et des processus permet de vérifier s’il est possible de représenter le
fonctionnement de 1’hydrosystéme. Au regard des connaissances acquises et de la calibration des principaux
parameétres d’écoulement, les résultats de simulation montrent comment les applications passées peuvent
impacter le milieu dans le temps. Ces simulations sont confrontées aux observations, quand elles existent,
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tout en gardant a I’esprit que la simplification des compartiments dans le mod¢le donnera une image lissée de
I’état du milieu. La variabilité saisonniére ne pourra pas Etre représentée par cette approche, alors que le
calendrier d’application des agriculteurs et trés dépendant de la météorologie. Malgré cela, le choix d’un
modele agronomique comme STICS pour la simulation du transfert des pesticides dans les sols via PeSTICS
est un outil qui permettra de représenter les effets de méthodes alternatives tout en conservant un rendement
agricole optimal.

La modélisation statistique des observations permet, a I’inverse, de partir de I’existant, sans faire de postulat
a priori des apports dans le bassin versant ni des modes de transfert vers les aquiferes. Les observations
passées sont utilisées pour montrer les tendances d’évolution. Les variabilités saisonnicres et interannuelles
perturbent I’évolution temporelle globale de la contamination et le manque de données ne permet pas de faire
des moyennes annuelles pour avoir une comparaison directe avec les résultats de simulation de la
modélisation a base physique (i.e. sur 1436 piézometres possédant au moins une mesure de DEA, seulement
270 ont au moins 10 mesures sur la période 2003-2014). A cela s’ajoute la variabilité spatiale évidente au
sein d’un méme aquifére. Les résultats présentés dans cette étude montrent qu’il est tout de méme possible
de dégager des tendances d’évolution au sein des aquiféres et de définir un état moyen de la contamination
en 2030 (en supposant les tendances futures en continuité avec les observations actuelles). Il est ainsi
possible d’anticiper la réponse de I’hydrosystéme face a une contamination ancienne, certains forages
implantés dans des horizons aquiféres tels que les Calcaires de Brie ou de Champigny montrent une
contamination toujours croissante en DEA.

L’objectif est de pouvoir extrapoler ces résultats pour I’ensemble des pesticides. En effet, I’atrazine ayant été
interdite en 2003, il n’y a plus de levier d’action pour limiter la contamination. Par contre, les connaissances
acquises sur le transfert au sein de I’hydrosystéme Seine doivent é&tre exploitées pour anticiper le
comportement de nouvelles substances pesticides mises sur le marché. La tache n’est pas simple : 1’évolution
de la réglementation entraine des retraits d’homologation qui se traduisent par un choix d’autres molécules
nouvelles ou anciennes. La BNV-d qui recense les ventes aux distributeurs est une mine d’information qui
renseigne les usages phytosanitaires annuels au niveau départemental puis plus récemment au niveau
communal. Elle ne renseigne que les 10 derniéres années de pratiques, mais elle permet d’identifier les
pesticides d’intérét sur le bassin de la Seine. En fonction des usages et 1’étude des processus de transfert de
ces nouvelles substances (paramétrage et processus a valider), il est envisagé de simuler leur comportement
dans le bassin de la Seine. Cependant, la réactivité de I’hydrosystéme ne sera pas suffisante pour confronter
ces simulations a des données de contamination des aquiféres de la Seine. C’est pourquoi le suivi de la
contamination a I’échelle de petits bassins versants reste indispensable. Ces suivis en téte de bassin
permettent de valider la présence de nouvelles substances et prévenir du potentiel de transfert vers les masses
d’eau. D’autres développements sont également a réaliser pour la prochaine phase du PIREN Seine. En effet,
le suivi et la modélisation indiquent 1’état de contamination avéré ou potentiel du milieu, mais ne décrit pas
les effets sur les organismes aquatiques et encore moins sur la santé humaine. En cela, 1’écotoxicologie in
situ est la meilleure approche. De nouveaux biomarqueurs seront adaptés sur le bassin de la Seine pour
répondre a cette question.

4. Remerciements

Ces études ont regu le soutien financier de I’Agence de 1’Eau Seine Normandie dans le cadre de 1’étude
« Modélisation des pollutions diffuses d’origine agricole sur le bassin Seine-Normandie » et du SEDIF dans
le cadre de I’étude « Perspective tendancielle de la contamination de la Seine, la Marne et 1’Oise par la
dééthyl atrazine (DEA) ».

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

71



PIREN-Seine - Rapport de synthese phase VII (2019) Vol 2, Chap 4 — Modélisation rétrospective et perspectives tendancielles appliquées aux pesticides

Bibliographie

Arrouays, D. et al. (2003) « Le Réseau de Mesures de la Qualité des Sols de France », Etude et Gestion des Sols, 10(4),
p. 241-250.

Ballif, J.-L., Guérin, H. et Muller, J.-C. (1995) Eléments d’agronomie champenoise - Connaissance des sols et de leur
fonctionnement : Rendzines sur craie et sols associés. Edité par INRA. INRA Editions.

Baran, N., Mouvet, C. et Negrel, P. (2004) « Spatial and temporal variations of pesticide concentrations in groundwater
in a small catchment », in Third european conference on pesticides and related organic micropollutants in the
environment.

Baran, N., Mouvet, C. et Négrel, P. (2007) « Hydrodynamic and geochemical constraints on pesticide concentrations in
the groundwater of an agricultural catchment (Brévilles, France) », Environ. Pollut., 148, p. 729-738.

Battle-Aguilar, J., P.H. Orban, A. Dassargues, S. Brouyére (2007). « ldentification of groundwater quality trends in a
chalk aquifer threatened by intensive agriculture in Belgium », Hydrology Journal 15, 1615-1628.

Bellier, S. (2013). Modélisation de la contamination nitrique de la nappe des calcaires de Champigny : application a la
protection des captages prioritaires de la fosse de Melun et de la basse vallée de [’Yerres. Ph. D. thesis, Ecole
Nationale Supérieure des Mines de Paris.

Blanchoud, H. (2001) Apports et transfert de pesticides en milieux agricole et urbain dans le bassin versant de la Marne
: vers une évaluation globale. Ph. D. thesis, Ecole Nationale des Ponts et Chaussées, Marne la Vallée.

Blanchoud, H. et al. (2010) Influence du transfert des pesticides dans le systeme sol-nappe-riviére sur la contamination
de I’Orgeval. Rapport PIREN Seine, Paris.

Brisson, N. et al. (1998) « STICS : a generic model for the simulation of crops and their water and nitrogen balances. 1-
Theory and parametrization applied to wheat and corn. », Agronomie, 18, p. 311-346.

Brisson, N. et al. (2009) Conceptual basis, formalisations and parametrization of the STICS crop model. Edité par
Quae. Update Sciences and Technologies.

Chapman, T. (1999). « A comparison of algorithms for stream flow recession and baseflow separation », Hydrol.
Process. 13, 701-714.

Chen et al., (2019) Water, nitrate and atrazine transfer through the unsaturated zone of the Chalk aquifer in northern
France. Science of the Total Environment, 652, p.927 - 938.

Clement, M. et al. (1999) « Pollutions diffuses : du bassin versant au littoral », in Ifremer, E. (éd.), p. 141-156.
Czernichowski-Lauriol, 1. and M. Caudron (1999). Pollution des eaux souterraines et superficielles par des produits
phytosanitaires dans un méme bassin hydrologique — Application dans le bassin de Serre, département de I’Aisne.
Technical Report R 40615, BRGM.

Devos, A. et al. (2005) Analyse des modalités d’écoulement des eaux dans le bassin versant de la Vesle.

Durand, Y. et al. (1993) « A meteorological estimation of relevant parameters for snow models », Annals of Glaciology,
18, p. 65-71.

EFSA (2007) Scientific opinion of the panel on plant protection products and their residues on a request from EFSA
related to the default 10 value used to describe the temperature effect on transformation rates in sol.

Flipo, N. et al. (2004). Modélisation intégrée du bassin du grand Morin. Technical Report, ARMINES MINES
ParisTech.

Flipo, N., et al. (2013). Relations eaux souterraines-réseau hydrographique sur le bassin Seine Normandie:
quantification des flux hydriques. Technical Report R130218NFLI, ARMINES-MINES ParisTech.

Gallois, N. (2018) Notice d utilisation des outils de spatialisation des modéles STICS et PeSTICS - version 2018.03.
Gallois, N. et al. (2019) Modélisation intégrée des systémes agro-alimentaires et des flux de nutriments a [’échelle du
bassin. Paris, France.

Gallois, N., Puech, T. et Viennot, P. (2018) Modélisation des transferts de produits phytosanitaires vers les eaux
souterraines : Cas de [’atrazine et de ses metabolites sur le bassin amont de la Vesle (Marne).

Gallois, N. et Viennot, P. (2018) Modélisation de la pollution diffuse d’origine agricole des grands aquiféres du bassin
Seine-Normandie : Actualisation des modélisations couplées STICS-MODCOU — Modélisation de scénarios agricoles
sous changement climatique.

Guetierrez, A. et Baran, N. (2009) « Long-term transfer of diffuse pollution at catchment scale: Respective roles of soil,
and the unsaturated and saturated zones (Brévilles, France) », J. Hydrol., 369, p. 381-391.

Hall, J.-K., Mumma, R.-O. et Watts, D.-W. (1991) « Leaching and runoff losses of herbicides in a tilled and untilled
field », Agriculture Ecosystems and Environment, 37(4), p. 303-314.

Hamed, K.H. and Rao A.R. (1997). « A modified Mann-Kendall trend test for autocorrelated data », Journal of
Hydrology, 182-196.

Hirsch, R.M., J.R. Slack, R.A. Smith (1982). « Techniques of trend analysis for monthly water quality data », Water
Resources Research 18, 107-121.

INRA (1998) « Base de données Géographique des Sols de France a 1’échelle du 1/1 000 000éme ».

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

72



PIREN-Seine - Rapport de synthese phase VII (2019) Vol 2, Chap 4 — Modélisation rétrospective et perspectives tendancielles appliquées aux pesticides

Labarthe, B. (2016). Quantification des échanges nappe-riviére au sein de I’hydrosystéme Seine par modélisation multi
échelle. Ph. D. thesis, Ecole Nationale Supérieure des Mines de Paris.

Ledoux, E., Girard, G. et Villeneuve, J. P. (1984) « Proposition d’un modéle couplé pour la simulation conjointe des
écoulements de surface et des écoulements souterrains sur un bassin hydrologique », La Houille Blanche, p. 101-110.
Ledoux, E., et al. (2007). « Agriculture and Groundwater Nitrate Contamination in the Seine Basin. The STICS-
MODCOU modelling chain », The Science of the Total Environment 375.

Lopez, B. and A. Leynet (2011). Evaluation des tendances d’évolution des concentrations en polluants dans les eaux
souterraines, Technical Report RP-59515-FR, BRGM.

Louchart, X. (1999) Transfert de pesticides dans les eaux de surface aux échelles de la parcelle et d'un bassin versant
viticole. Etude expérimentale et éléments de modélisation. Ecole Nationale Supérieure Agronomique de Montpellier.
Mattei, A. (2016) Eléments de prospective de la contamination des cours d’eau d’lle-de-France par les pesticides.
Rapport de fin d'étude Polytech Paris-UPMC.

Mouvet, C. et al. (2004) « Integation into effective models of process knowledge gained on the unsaturated and
saturated zones : Results from the PEGASE project. », in Proceedings of the COST international workshop : Saturated
and unsaturated zone, integration of process knowledge into effective models.

Osman, K.-T. (2013) « Soils : principles, properties and management », in Springer (éd.). Springer.

Ouvrard, S. et al. (2017) Rapport d’expertise sur les conditions d’applicabilité des résultats de 1’étude sur I'impact
d’épandage d’effluents agro-industriels sur la lixiviation de différentes substances vers les eaux souterraines, a
d’autres contextes pédoclimatiques du bassin Seine.

Pettitt A.N (1979). « A non-parametric approach to the change-point problem », Appl. Statist. 28,126-135.

PPDB (2013) « The Pesticide Properties DataBase (PPDB) developed by the Agriculture and Environment Research
Unit (AERU) ». Disponible sur: http://sitem.herts.ac.uk/aeru/ppdb/en/.

Puech, T., Schott, C. et Mignolet, C. (2015) Evolution des systémes de culture sur le bassin Seine-Normandie depuis les
années 2000 : construction d’une base de données spatialisée sur les pratiques agricoles. Disponible sur:
http://prodinra.inra.fr/record/341192.

Puech, T., Schott, C. et Mignolet, C. (2018) Evolution des bases de données pour caractériser les dynamiques des
systémes de culture sur le bassin Seine-Normandie.

Puech, T., Schott, C. et Mignolet, C. (sans date) « Characterizing the diversity and spatial differentiation of crop
farming practices at a regional scale », European Journal of Agronomy.

Queyrel, Q. et al. (2016) « Pesticide fate modeling in soils with the cropmodel STICS: Feasibility for assessment of
agricultural practices », Sciences of Total Environment, 542, p. 787-802. doi: 10.1016/j.scitotenv.2015.10.066.

Queyrel, W. (2014) Modélisation du devenir des pesticides dans les sols a partir d 'un modeéle agronomique : évaluation
sur le long terme. Université Pierre et Marie Curie.

Rat, A. (2006) Transferts de produits phytosanitaires vers les eaux souterraines - Modélisation a I’échelle d’un bassin
versant : Cas d’étude du bassin amont de la Vesle. Ecole Nationale Supérieure des Mines de Paris.

Robert, P., Venet, E. et Beaudoin, N. (2016) Etude de l'impact des épandages d’effluents agro-industriels sur la
lixiviation de différents éléments ou substances vers les eaux souterraines.

Rouxel-David, E., Cordonnier, G. et Dachy, S. (2002) Synthése des études menées sur le bassin versant du champ
captant de Couraux (Marne).

Schott, C., Mignolet, C. et Benoit, M. (2005) Dynamique des pratiques phytosanitaires sur le bassin versant de la Vesle
de 1970 a 2003 : Constitution d’une base de données spatialisée pour la modélisation des flux de pesticides vers les
eaux souterraines.

Schott, C., Mignolet, C. et Benoit, M. (2004) Modélisation des pratiques phytosanitaires sur le bassin de la Vesle : le
cas du désherbage chimique de la vigne et du mais de 1970 a nos jours.

Suarez, F. et al. (2013) « Simazine trransport in undisturbed soils for a vineyard at the Casablanca valley, Chile »,
Journal of Environmental Management, 117, p. 32-41.

Viennot, P. et Abasq, L. (2013) Modélisation de la pollution nitrique des grands aquiféres du bassin de Seine-
Normandie a [’échelle des masses d’eau.

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

73



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 5 — Suivi de la contamination du milieu par les pesticides

Suivi de la contamination du milieu par les pesticides : études sur le
long terme et prise en compte des éléments du paysage

Héléne Blanchoud"”, Jérémie D. Lebrun®™*, Gaélle Tallec?, Lénaick Rouillac*, Céline
Schott’, Nicolas Fauquet3’4, Arnaud Blanchouin?, Sophie Ayrault3 $ Cédric Chaumont™”,
Julien Tournebize™ Annie Desportes', Patrick Ansart’

"EPHE, PSL Research University, UMR METIS 7619 (SU/CNRS/EPHE), Paris
*IRSTEA, UR HYCAR, Antony

3 Fédération de recherche FIRE, FR-3020, Paris

* IRSTEA, UR PROSE, Antony

> INRA, SAD Aster, Mirecourt

% Université Paris Saclay, LSCE (CEA/CNRS/UVSQ), Gif sur Yvette

" helene.blanchoud@ephe.psl.eu, ~ jeremie.lebrun@irstea.fr

Résumé

Le suivi en continu de la contamination par les pesticides dans le bassin versant de I’Orgeval a
été initié en 2008 afin de répondre aux attentes du devenir des pesticides dans les bassins versants sur le
long terme et permettre la validation des modeles développés par ailleurs (cf, Chapitre 5). En paralléle,
les usages phytosanitaires passés ont été¢ déterminés par le biais d’enquétes directement aupres des
agriculteurs du bassin. Les bilans des usages actuels sont extraits des données de la BNV-D sur le
département de la Seine et Marne. Ainsi, 10 ans de données de contamination sont maintenant
disponibles pour une liste de molécules toujours en évolution en fonction des nouveaux usages. Les
prélévements ponctuels ne sont souvent pas pertinents pour la comparaison avec des sorties de
modele car les concentrations sont trés fluctuantes dans le temps, surtout dans un petit cours d’eau
comme 1’Orgeval. Ici, les prélévements sont asservis au débit et moyennés mensuellement. Un focus est
fait ici pour les molécules emblématiques pour lesquelles la tendance d’évolution peut étre
directement mise en relation avec la dynamique des usages phytosanitaires, comme [’atrazine pour
représenter le fond de contamination ancienne, I’isoproturon et le chlortoluron pour les usages en
période hivernale, ou encore le Métolachlor pour les usages de printemps. Des premiers résultats de
potentiel d’épuration des eaux par une zone tampon humide artificielle en sortie de parcelle agricole
seront également montres.

Points clefs

> Point clef 1 Les pratiques phytosanitaires actuelles peuvent étre déterminées par les données
issues de la BNV-D.

> Point clef 2 Les variations saisonniéres des pesticides sont d’un facteur 1000 au ru des Avenelles
en lien avec le calendrier des applications.

» Point clef 3 L’atrazine et la dééthylatrazine (DEA) peuvent servir de traceurs des eaux de
subsurface et souterraines.

» Point clef 4 L’analyse des sédiments de la zone tampon humide artificielle du Rampillon montre
des variations spatiotemporelles en lien avec les épandages et I’hydrologie du bassin.

Pour citer cet article : Héléne Blanchoud et al., Suivi de la contamination du milieu par les pesticides :
études sur le long terme et prise en compte des éléments du paysage, dans Flux dans le continuum homme-
terre-mer, Rapports de synthése de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.

Rapports de synthése phase VII (2015-2019) — Vol 2, Flux dans le continuum homme-terre-mer

74


mailto:helene.blanchoud@ephe.psl.eu
mailto:jeremie.lebrun@irstea.fr

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 5 — Suivi de la contamination du milieu par les pesticides

Sommaire
L1 00 U o1 o] o SRR 76
1. Détermination des iNtrants agriCOIES.........c.oiiiiiiiiiiriier e 76
1.1. Bilan des intrants phytoSanitaireS PASSES ........ccveieereerieiiieseerieeiesreesiesseesseesseseesseesseeseesseeses 77
1.2. Bilan des usages actuels de PeSHICIAES. .......civeriiieieee e 79
2. Suivi de la contamination sur le bassin de ’Orgeval............ccociiiiiiiiiiiii 80
3. Tendances d’évolution de 1a cCoOntamination...........oivvviiiiieiiiieiiiie e 82
T B B 15 v -4 1 s U< ST PRSP 82
T I Y/ (o] - T ] o SRS 83
3.3. L’isoproturon et 1e ChIOIOIUION .......c.ooiiiiiice e 84
3.4, AULTES MOIECUIES .....veeeee ettt e e e srestesresneeneaneas 84
3.5. Conclusion sur les tendances d’EVOIUtioNn ............eeeeiiiiiieiiiiiie e 84

4. Les études sur le Rampillon : Développement et validation de la méthode d’extraction dans les

7T [0 01=T 0L SRS RSP PRTRPRRN 85
5. CONCIUSION B PEISPECLIVES.......c.viivieiveeie ettt ettt ettt st te et e s be et esaaeste e e e steenteeneesneenas 86
o] [ToTo =] L [- TSSOSO RROPSN 87

Rapports de synthése phase VII (2015-2019) — Vol 2, Flux dans le continuum homme-terre-mer

75



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 5 — Suivi de la contamination du milieu par les pesticides

Introduction

En France métropolitaine, la présence de pesticides dans les eaux est avérée dans 93 % des points de contréle
des cours d’eau et dans 63 % des points de controle des eaux souterraines. Alors que la directive cadre sur
I’eau (DCE) du 23 octobre 2000 (directive 2000/60) fixe 1’objectif général d’atteindre d’ici a 2015 voire
2027, le bon état des différentes masses d’eau sur le territoire européen, cette contamination des ressources
en eau impose de maitriser 1’usage des pesticides. Dans cet objectif, le plan ECOPHYTO, piloté par le
Ministere en charge de I’ Agriculture a la suite du Grenelle de I’Environnement, a été¢ mis en place en 2008. 11
vise notamment a réduire progressivement 1’utilisation des produits phytosanitaires par les agriculteurs.

Dans ce contexte, suivre et évaluer I’évolution de 1’usage des pesticides agricoles est un enjeu important pour
de nombreux acteurs-gestionnaires (Agences de I’eau, collectivités territoriales, services de 1’Etat, etc.) pour
évaluer les pressions polluantes, correspondant a 1’intensité d’utilisation de ces produits d’une part, et pour
estimer le transfert des molécules dans I’environnement d’autre part. Le cas particulier des pesticides vient
de la diversité des molécules employées, de la diversité de leur comportement dans les compartiments
physiques mais aussi de la difficulté a les détecter. Le suivi de la contamination par les pesticides engendre
un cout considérable pour la mise en place de la directive cadre sur ’eau, et les résultats montrent souvent
des valeurs inférieures aux limites de quantification.

Compte tenu des risques que représentent les pesticides, leur présence dans les cours d’eau et dans les eaux
souterraines fait I’objet de suivis réguliers qui n’ont cessé de se renforcer depuis le début des années 2000.
Ces suivis mettent en évidence une dispersion importante et une présence généralisée des pesticides dans les
milieux aquatiques, le plus souvent en trés faible quantité. Les résultats des analyses permettent de vérifier si
les normes, lorsqu’elles existent, sont respectées. Ces normes de qualité environnementale sont définies au
niveau européen par substance ou groupe de substances et font partie des objectifs de qualité de la directive-
cadre sur I’eau (ministére de la transition écologique et solidaire, 2018). En 2014, sur 698 molécules
pesticides recherchées, 389 ont été quantifiées au moins une fois dans les cours d’eau francais et 266 dans les
nappes phréatiques : 180 herbicides dont 79 d’entre eux sont issus de produits interdits & ce jour (molécules
et produits de dégradation inclus). La modélisation du transfert des pesticides a 1’échelle du bassin versant
serait une voie qui permettrai de mieux cibler les molécules a rechercher, mieux comprendre le temps de
transfert vers les hydrosystémes pour en évaluer les impacts sur les écosystémes et la santé humaine.
Cependant, les résultats de simulation ne sont pas encore suffisamment fiables et validés pour que les
modeéles soient les seuls outils de politique de gestion des eaux.

Le suivi sur le long terme de la contamination du milieu par les pesticides reste une action indispensable a
mener. Il doit étre complété par des données hydrologiques et une bonne connaissance des usages sur le
bassin. C’est pourquoi le PIREN Seine travaille sur le bassin versant de 1’Orgeval (77) géré par 'IRSTEA
depuis plus de 50 ans. Le GIS Oracle est un observatoire qui regroupe les données acquises sur le bassin et
posséde I’expertise et le relationnel avec les agriculteurs. Par ailleurs, une caractérisation plus fine des
échanges nappe — riviere est en cours pour raffiner les processus de transfert pris en compte dans la
modélisation.

Enfin, une voie de recherche serait d’identifier les zones qui permettraient d’éviter le transfert des pesticides
vers les eaux de surface. Afin de vérifier ’efficacité de zones tampons humides artificielles (ZTHA) en
milieu agricole sur le site du Rampillon (77), une zone située en sortie d’un collecteur de drain a été
aménagee pour le suivi de la contamination en métaux et pesticides. Cette action repose sur la mise en
ceuvre de suivis de niveaux de contamination (eaux, sédiments, phase particulaire, échantillonneurs passifs,
dépots atmosphériques...) dans différents contextes hydrologiques. A long terme, ces travaux ont vocation a
optimiser la gestion des zones humides pour une meilleure efficacité d’abattement de différents types de
contaminants et ainsi, de promouvoir une gestion durable des milieux naturels récepteurs (cours d’eau,
aquiferes).

1. Détermination des intrants agricoles

L’intérét du bassin de 1’Orgeval est qu’il est intégré dans 1’observatoire ORACLE. Ainsi, un réseau de
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mesure dit « de base » est maintenu en permanence sur ce bassin versant (pour certaines depuis 1962), afin
de ne pas interrompre les chroniques. La longueur et la continuité de certaines chroniques sur le long terme
sont nécessaires pour appréhender correctement le fonctionnement des hydro-systemes (Loumagne et Tallec,
2012; Tallec, 2012).

1.1. Bilan des intrants phytosanitaires passés

Afin de compléter les données de contamination, un travail d’enquéte auprés des agriculteurs a
précédemment été réalisé dans le cadre du programme PIREN Seine (Nicola et al., 2011 ; Schott et al.,
2015). Ce travail a notamment permis de renseigner le modéle PeSTICS sur les pratiques phytosanitaires du
bassin (Queyrel, 2014). Ainsi, les carnets de plaine, avec leur périodicité annuelle et leurs informations
détaillées sur les opérations culturales par parcelle, ont été une source d’information précieuse pour répondre
aux besoins de la modélisation, en complément des données issues du recensement général parcellaire
(RPG).

Toutefois, le changement d’échelle de la parcelle au territoire du bassin versant n’est, 1a encore, pas simple a
effectuer. Compte tenu de la part de la SAU du bassin renseignée par les carnets de plaine disponibles
(Jusqu’a 22%) et de la part de la SAU dont 1’assolement annuel était connu (jusqu’a 50%), nous avons été
conduits a formuler des hypotheses pour extrapoler ces informations a 1’ensemble du territoire, qui
constituent autant de sources d’incertitude & prendre en compte dans I’interprétation des résultats des
modeéles (Schott et al., 2015).

Toutefois, la dynamique de remplacement des molécules au cours du temps est correctement représentée
pour les cultures de mais (Figure 1) et du blé tendre d’hiver (Figure 2). Ainsi, il apparait la diminution des
quantités d’atrazine employées par hectare de mais entre 1990 et 2003 selon la diminution progressive des
doses homologuées de 2,5 a 1 kg/Ha avant son interdiction en 2003. Cette diminution s’accompagne de
I’apparition de nouveaux usages tels que 1’alachlor (interdit en 2008), du nicosulfuron et surtout du S-
Métolochlor, trés utilisé encore a 1’heure actuelle sur de nombreuses cultures. Les traitements s’effectuent en
période printaniére.

De plus, comme les matieres actives sont appliquées sur des cultures ciblées, il est également important de
tenir compte des surfaces des différentes cultures et de leur évolution au cours du temps pour bien
représenter les quantités de matiéres actives appliquées. En ce qui concerne I’assolement moyen a 1’échelle
du bassin versant de 1’Orgeval, il comporte 8 a 9 cultures « significatives » a 1’échelle du bassin, ce qui fait
autant de pratiques phytosanitaires différentes a analyser (Schott et al., 2015).
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Figure 1. Dynamique des principales molécules utilisées sur mais dans le bassin de ’'Orgeval entre 1990 et
2009 (en kg/ha) (Sources : Carnets de plaine), d’aprés Schott et al., 2014.

Concernant le désherbage du blé d’hiver, les phénylurées sont les principaux pesticides employés.
L’isoproturon et le chlortoluron sont utilisés d’octobre a janvier sur une grande partie des parcelles (Figure
2). Les doses homologuées ont également été réduites et I’isoproturon a été récemment interdit (en 2017).
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Figure 2: Evolution des doses moyennes et homologuées (kg/ha/an) d’isoproturon et du chlortoluron et
pourcentages de parcelles traitées pour le blé tendre d’hiver dans le bassin versant de I’Orgeval de 1990 a

2009
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Les molécules particuliérement ciblées pour des études sur le long terme sont le S métolachlor, I’isoproturon
et le chlortoluron. L’atrazine étant interdite depuis 2003, les usages ne sont plus a renseigner, par contre cet
herbicide ainsi que ses produits de dégradation sont toujours recherchés.

1.2. Bilan des usages actuels de pesticides

Depuis 2008, les usages de pesticides sont recensés auprés de la BNV-D : Banque Nationale de Ventes
aupres des Distributeurs. Cette base de données renseigne les usages annuels de tous les pesticides dans
chaque departement. Depuis 2013, les données sont précisées a la commune. Cependant, des biais peuvent
étre engendrés par la position du distributeur sur une commune. Ainsi, il est difficile d’attribuer un usage sur
une commune et encore moins sur une parcelle. Cependant, au niveau de la Seine et Marne, les évolutions
des usages de certaines molécules sur les 10 derni¢res années traduisent une tendance qu’il est possible de
représenter. La molécule la plus vendue est le glyphosate qui a lui seul représente 15% des ventes auprés des
agriculteurs. Les ventes en S-Métolachlor (Figure 3), en Nicosulfuron (Figure 4) et Isoproturon et
Chlortoluron (figure 5) montrent des tendances a 1’augmentation ou a la diminution.
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Figure 3 : Evolution des ventes annuelles de S-Métolachlor en Seine et Marne extraits de la BNV-D
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Figure 4 : Evolution des ventes annuelles de Nicosulfuron en Seine et Marne extraits de la BNV-D

Avec les interdictions d’herbicides tels que les triazines et plus récemment 1’alachlor, le S-Métolachlor est
devenu I’un des désherbants les plus utilisés sur les parcelles de mais, mais aussi sur la betterave ou sur les
cultures légumiéres. La dose homologuée étant de 1’ordre de 2 kg/ha, il est exporté en plus grande quantité
vers les eaux de surface que le nicosulfuron (Figure 4) dont la dose homologuée est de 60 g/ha (ACTA,
2019). Les usages de nicosulfuron évoluent de fagon inverse & ceux du S-métolachlor & savoir une
augmentation des usages depuis sa mise sur le marché jusqu’en 2013, puis une diminution. Ces évolutions

d’usage montrent bien 1’influence du choix des agriculteurs pour certaines molécules utilisées pour un méme
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traitement phytosanitaire. Ainsi, il est primordial de bien connaitre la dynamique des usages de pesticides
pour la simulation de leur transfert dans un bassin versant. Considérer une surface cultivée et une dose
homologuée n’est pas suffisant pour la modélisation et engendre un biais d’un facteur 5 sur les intrants
annuels. Depuis 2017, la terbuthylazine (en association avec la mésotrione) est & nouveau autorisée pour le
désherbage du mais a raison d’un traitement tous les deux ans. Cette molécule trés souvent détectée dans
I’Orgeval avant son interdiction en 2003 a donc été rajoutée a la liste des molécules a suivre.

M Isoproturon M Chlortoluron
30000

25000

20000

15000 -

10000 -+

5000 -

Quantité annuelle vendues (kg)

2008 2009 2010 2011 2012 2013 2014 2015 2016 2017

Figure 5 : Evolution des ventes annuelles d’isoproturon (en ocre) et de chlortoluron (en vert) en Seine et
Marne extraits de la BNV-D

L’isoproturon et le chlortoluron restaient jusqu’a présent des pesticides tres utilisés pour le désherbage des
céréales d’hiver. De part un calendrier d’application différent des autres herbicides, leur suivi est intéressant.
En 2017, I’isoproturon est interdite d’usage, les agriculteurs ont donc reporté leurs traitements herbicides par
I’utilisation plus massive de chlortoluron (figure 5), qui représente pour cette année-la 5% des usages de
pesticides en Seine et Marne. Il sera intéressant de voir les répercussions de cette interdiction sur la
contamination des cours d’eau dans les prochaines années.

2. Suivi de la contamination sur le bassin de I’Orgeval

Le suivi de la contamination par les pesticides a débuté a la fin des années 1970 (Chevreuil, 1978). La
chronologie des différentes études réalisées sur le bassin a déja été présentée dans la phase précédente
(Schott et al., 2015). En outre, de la fin des années 70 jusqu’en 2008, les mesures en pesticide ont été
ponctuelles et réalisées sur des périodes d’une durée maximale de 3 ans. Le premier jeu de données est
associé a la campagne de mesures de 1991-1993 réalisée par Garmouma, 1996. Bien que ces informations
permettent de renseigner 1’évolution de la concentration elles ne permettent qu’une interprétation qualitative
car les mesures ne sont pas asservies au débit. Des campagnes de prélévements et de mesures en laboratoire
ont été mises en ceuvre pour déterminer les propriétés physico-chimiques et les cinétiques de dégradation (la
formation de résidus liés et minéralisation). Deux molécules ont été plus particulierement ciblées lors de
cette étude : 1’Atrazine et I’Isoproturon. Ce projet a eu pour objectif d’acquérir les informations nécessaires
en vue d’une modélisation du transfert des pesticides dans le continuum Sol/ Zone Non Saturée/ Nappe a
I’échelle du bassin versant (Blanchoud et al., 2011).

Depuis 2008, un suivi continu de la contamination des eaux de surface du ru des Avenelles initialement
soutenu par le CNRS (projet EC2Co Phyt’Oracle) a été instauré (Blanchoud et al., 2008). Il permet ainsi
d’obtenir une information continue dans le temps sur une durée supérieure a 3 ans. Ce suivi donne une vision
globale de la contamination en herbicide du sous-bassin des Avenelles. Cette chronique de mesures permet
de comparer les sorties du modéles aux observations de terrain. Bien que lacunaires, ’ensemble des
différents jeux de données acquis sur I’Orgeval constitue une source d’information sur 1’évolution de la
contamination en pesticide sur une longue période a 1’échelle d’un bassin versant. De tels jeux de données

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

80



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 5 — Suivi de la contamination du milieu par les pesticides

sont difficiles & acquérir. Les mesures réalisées dans le cadre du programme de surveillance des masses
d’eau par I’Agence de I’Eau Seine Normandie (AESN), permettent de fournir une information qualitative sur
I’évolution de la contamination. Des prélevements sont effectués plusieurs fois par an par station de mesure.
Ce suivi bien que nécessaire ne permet pas de réaliser des bilans de masse a I’échelle des bassins versants.
L’eau est prélevée par un préleveur automatique réfrigéré ISCO et asservi au débit. Chaque semaine, I’eau
est récupérée pour éviter le débordement du flacon et permettre de conserver 1’échantillon. Les échantillons
hebdomadaires sont ensuite regroupés par mois. Les analyses de pesticides sont réalisées sur 500 mL d’eau
filtrée avec ajout d’étalon interne. Puis les pesticides sont extraits sur cartouche SPE OASIS HLB et ¢lués
avec 4 mL de méthanol. Apres une seconde filtration a 0,2 um, les échantillons sont analysés par LC/MS/MS
en mode ESI positif (Tableau 1).

Tableau 1 : liste actuelle des pesticides recherchés et leurs transitions en LC/MS/MS

Name Scan  Précurseur  production production RT:
lon quantifier qualifier min
Alachlor MRM  270,0 162,0 238,0 10,2
Atrazine MRM 216,0 174,1 104,1 8,4
Chlortoluron MRM 213,0 72,1 140,1 8,2
DEA MRM 188,0 146,0 104,0 6,3
DIA MRM 174,1 68,2 96,0 53
Hydroxyatrazine MRM 1981 86,1 142,1 4,9
Irgarol MRM  254,1 198,1 83,1 8,6
Imidacloprid MRM  256,0 175,0 209,0 6,3
Imidacloprid olefin MRM 254 205,0 171,0 6,0
Imidacloprid urea MRM 212 126,0 99,0 5,7
Isoproturon MRM  207,1 72,1 165,2 8,4
Mesotrione MRM  340,3 228,1 104,2 7,8
Metazachlor MRM  278,7 135,2 211,0 8,9
Metolachlore MRM 284,0 252,0 176,2 10,3
Metolachlor ESA MRM 280,0 248,7 131,4 8,2
Metolachlor OA MRM  330,4 299,3 57,0 6,8
Nicosulfuron MRM 4114 182,0 213,0 7,2
pendimetaline MRM  282,2 212,1 193,8 12,0
Prosulfuron MRM 4204 1411 167,1 9,3
Simazine MRM 202,0 104,1 132,1 7,6
Tebuconazole MRM  308,2 70,1 125,1 9,9
Tebutame MRM 2342 91,1 65,1 10,3
Terbuthylazine MRM  230,2 174,0 68,0 9,4

Cette liste des molécules recherchées est toujours actualisée en fonction des molécules nouvellement
utilisées, mais les anciennes molécules les plus persistantes sont toujours recherchées afin d’estimer le temps
de résidence des stocks au sein du bassin versant. Des essais ont été réalisés afin d’inclure le glyphosate et
I’AMPA dans la listes des substances recherchées mais la stabilit¢ trop faible de ces substances est
incompatible avec un échantillonnage intégré. En effet, malgré la réfrigération du préleveur et une
récupération des échantillons toutes les semaines, une perte significative du glyphosate a été mise en
évidence. Il faudrait garder un prélevement ponctuel pour ces 2 molécules.
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3. Tendances d’évolution de la contamination

Les seules molécules dont le taux de quantification est proche de 100 % sont 1’atrazine et son produit de
dégradation la DEA, le S-Métolachlor, 1’isoproturon et le chlortoluron. Ces molécules reprensentent une
grande partie des détections dans les eaux au niveau du bassin de la Seine et font partie du TOP 15. Leurs
usages ont considérablement évolué au cours des 20 dernieres années.

3.1. L’atrazine

Au début de la mise en place du suivi, I’atrazine était déja interdite depuis 5 ans. Les études antérieures ont
montré des pics de contamination allant jusqu’a 30 pg/L sur le bassin de I’Orgeval en 1999, quand I’atrazine
¢tait encore autorisée (Guivarc’h-Blanchoud, 2001). Aujourd’hui, elle est toujours détectée dans les eaux de
surface et souterraines & des concentrations bien plus faibles. Ce suivi est cependant intéressant car il montre
qu’on a toujours une saisonnalité observable dans le cours d’eau (Figure 6). Globalement, les concentrations
en atrazine et DEA sont plus élevées en période estivale, c’est-a-dire quand les débits sont les plus faibles.
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Figure 6 : Evolution temporelle de la concentration moyenne mensuelle de [’atrazine (en bleu fonceé) et de
son produit de dégradation la DEA (en bleu clair) et les débits associés. Le rapport entre la DEA et
l’atrazine (le DAR * 10, en rouge) et la régression linéaire.

Contrairement aux molécules encore utilisées sur le bassin versant, 1’atrazine n’a plus que de faibles
fluctuations entre 1 et 50 ng L™. Par contre, la DEA est toujours trés présente dans le ru des Avenelles avec
des concentrations pouvant atteindre 200 ng L™. L’atrazine étant interdite depuis 2003, ces détections
correspondent a 1’élimination progressive des stocks contenus dans les sols et /ou la nappe. Dans la
précédente phase du PIREN Seine, des prélévements en nappe mettaient en évidence que la contamination
par la DEA du cours d’eau pouvait etre expliquée par celle de la nappe de la Brie (Schott et al., 2015). Les
fluctuations saisonniéres seraient alors en lien avec la contribution de la nappe de la Brie. Cependant,
’atrazine avait toujours une concentration plus faible en nappe qu’en riviére. Une autre source pourrait donc
etre suspectée pour 1’atrazine. Si les concentrations en atrazine restent stables globalement stables sur la
période, celles de la DEA sont en augmentation.

La valeur du DAR (DEA — Atrazine Ratio) est aussi en augmentation et suit une croissance monotone (test
non paramétrique de Mann Kendall, R cran). D’autres études montrent également que le maximum de
contamination en DEA n’est pas encore atteind, notamment par la désorption progressive de I’atrazine et de
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sa lente degradation et progression dans les sols (Chen et al., 2019 ; Mattei, 2017). L’analyse tendancielle de
la contamination a 1’horizon 2030 a notamment montré que les nappes les plus contaminées étaient celles ot
les tendances a la baisse sont les plus faibles, voire des tendances a 1’augmentation (Mattei, 2017).

Afin de vérifier si les lessivage de 1’atrazine diminue sur la période, les flux annuels ont été calculés pour
I’atrazine et la DEA (Tableau 2). Ces résultats ne montrent pas une tendance d’évolution des flux. Ceci est
du notamment aux aléas hydrologiques. On remarque qu’en 2016, les flux sont les plus élevés, correspondant
au débit de mai 2016 qui représente a elle seule 35% du flux annuel. Ces débits sont associés a des
concentrations plus élevées expliquant le doublement du flux entre 2015 et 2016, alors que les années
précédentes, on pouvait remarquer un effet de dilution

Tableau 2 : Flux annuels d’atrazine et de DEA en g/an

Année Atrazine DEA
2010 63,14 238,07
2011 65,89 265,62
2012 153,53 543,82
2013 286,84 528,85
2014 128,84 559,94
2015 172,05 838,84
2016 337,70 1737,76
2017 130,19 637,58

3.2. Le Métolachlor

Le retrait progressif des Autorisations de mise sur le marché (AMM) génére une utilistation restreinte a
quelques molécules. Dans le cas du S-Métolachlor, le retrait de 1’atrazine, puis de 1’alachlor a concentré les
usages notamment sur cette molécule et sur le nicosulfuron. Par rapport a I’atrazine, les fluctuations
saisonnieres sont liées aux usages printaniers (Figure 7). lls sont beaucoup plus importants (échelle log),
mais montrent une tendance progressive a I’augmentation avec notamment une augmentation des minima.
En eflfet, les minima mensuels observés ont globalement doublé entre 2009 et 2017, passant ainsi de 5 a 10
ngL".
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Figure 7 : Evolution temporelle de la concentration moyenne mensuelle du Métolachlor et sa courbe de
tendance exponentielle avec les débits associés

Les maxima annuels sont mesurés peu de temps aprés I’application et des valeurs dépassant 1ug L™ sont
observées. Les métabolites n’ont pas été intégrés a la courbe des tendances d’évolution car ils ont été
intégrés a la liste des substances recherchées plus récemment. Le métolachlor ESA est le métabolite du
métolachlor le plus détecté dans les eaux et est systématiquement retrouvé aux Avenelles & des
concentrations supérieures & 0.1pg L™. I faudra 1’intégrer pour estimer le transfert global du métolachlor a
1’échelle du bassin versant.
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3.3. L’isoproturon et le chlortoluron

Ces phénylurées sont des herbicides pour blé d’hiver et sont principalement appliqués en octobre. Ils sont
utilisés seuls ou en association. L’isoproturon fait polémique car il contamine les cours d’eau. Cependant,
son efficacité rend difficile son retrait du marché. D’aprés les professionnels, la disparition de I’isoproturon
va favoriser la progression des dicotylédones et les graminées résistantes. L’isoproturon constituerait la seule
solution pour maitriser le vulpin en postlevée de la culture (Soufflet agriculture, 2016). Des limitations
d’usage et de dose ont progressivement été appliqués.
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Figure 8 : Evolution temporelle de la concentration moyenne mensuelle de l’isoproturon (en ocre) et du
chlortoluron (en marron) sa courbe de tendance exponentielle avec les débits associés

L’isoproturon et le chlortoluron ont une tendance a la diminution depuis 10 ans, suite aux restrictions
d’usage et de dose (Figure 8). En septembre 2017, I’isoproturon a été retiré du marché. aura cette
réglementation sur I’évolution de la contamination dans les prochaines années. La comparaison avec les
tendances d’évolution de 1’atrazine mettront en évidence 1’effet des propriétés physico-chimiques et
notament les processus de sorption sur la persistance de la contamination.

3.4. Autres molécules

D’autres molécules sont également détectées a la station de mesure des Avenelles : le nicosulfuron, le
prosulfuron, la pendimétaline, le tébuconazole, la mésotrione et 1’imidacloprid sont détectés a des fréquences
inférieures variables. Pour le nicosulfuron, des concentrations peuvent atteindre 0.7 pg L™ en été avec un
taux de quantification de 20 % (LQ = 0.01 pg L™) alors que I’imidaclopride est souvent détecté mais les
concentrations sont généralement inférieures a la limite de quantification (LQ = = 0.01 ug L™).

3.5. Conclusion sur les tendances d’évolution

La comparaison des usages annuels peut directement etre comparée aux exportations par le biais d’un
échantillonnage asservi au débit et peuvent etre confrontées aux simulations de transfert des pesticides a
I’échelle du bassin versant (W. Queyrel, 2014). La dynamique sur le long terme permet d’identifier les
périodes a risque pour les organismes aquatiques et servir de traceur des eaux de drainage et des eaux
souterraines en fonction des propriétés des matiéres actives et des usages passés de pesticides. L’apparition
des nouvelles molécules permet de mieux comprendre 1’inertie du systéme sol — nappe (ou drain) — riviére.
De meme I’amplitude des variations annuelles laisse supposer une adaptation des biocénoses a de telles
variations, sans pour autant en définir les effets. La simple mesure d’imprégnation des individus ne suffit pas
a caractériser le risque causé aux populations. La prochaine phase du PIREN Seine sera orientée dans ce
sens.
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4. Les études sur le Rampillon : Développement et validation de la méthode
d’extraction dans les sédiments

Les zones tampons humides artificielles (ZTHA) sont congues de maniere a reproduire des
fonctionnalités épuratoires naturelles pour diminuer les concentrations en contaminants issus des eaux de
ruissellement et/ou de drainage agricole voire des retombées atmosphériques. La ZTHA de Rammpillon (77)
collecte les eaux de drainage/ruissessemnt d’un bassin agricole soumis a des cultures intensives, en amont de
leur transfert direct via des gouffres dans la nappe de Champigny. Le site est instrumenté de maniére a suivre
en continu les pesticides circulants dans I’eau. Afin de mieux comprendre leur dynamique dans les zones
tampons et le rdle du biote dans les processus d’abattement de ces contaminants organiques, des méthodes
d’extraction multi-résidus sont développées sur différentes matrices environnementales (sédiments, biote...).
A terme, ’amélioration des connaissances sur le devenir des contaminants métalliques et organiques et leur
accumulation potentielle dans les différents compartiments de ces milieux artificiels devrait permettre de
proposer des actions pour optimiser I’efficacité épuratoire des ZTHA.

Dans un premier temps, les travaux de 'IRSTEA ont consisté a optimiser les paramétres de la méthode
instrumentale de chromatographie liquide, i.e. LC-MS/MS (choix éluant, source ESI,...) et dans un second
temps, a valider 1’efficacité de la méthode d’extraction par QUEChERS a partir de sédiments préalablement
dopés avec des pesticides présentant des caractéristiques contrastées en terme d’hydrophobicité. La méthode
actuellement développée permet de détecter 13 des 14 pesticides initialement ciblés (quinmerac, boscalid,
bentazone, chloridazone, diflufenicanil, chlorpyriphos-E, chlortoluron, imidaclopride, epoxiconazole,
meésotrione, métazachlor, tébuconazole, isoproturon) (Fauquet, 2018).

En 2018, les pesticides ciblés ont été quantifiées dans des sédiments collectés dans les différentes
sections du site de Rampillon afin de réaliser un screening exploratoire de 1’écodynamique des pesticides
dans cette zone tampon. Les sédiments ont été collectés avant et aprés I’épandage printanier de pesticides sur
les sols agricoles du bassin versant. Parmi les 13 molécules ciblées, 6 ont été quantifiées dans les sédiments a
des niveaux allant du ng/g a une dizaine de ng/g : i.e. 3 fongicides (tébuconazole, epoxyconazole, boscalid),
1 insecticide (imidaclopride utilisé dans les enrobages de semis) et 2 herbicides (diflufenicanil,
chloridazone).

La figure 9 montre trois comportements majeurs dans la dynamique spatiotemporelle des pesticides
quantifiés sur le site de Rampillon:

- Dans le cas du diflufenicanil (comme exemple sur la figure), de I’imidaclopride, du boscalid et de
I’epoxyconazole : les pesticides sont adsorbés majoritairement a 1’entrée de la zone tampon humide puis leur
concentration diminue au fur et a mesure au long de la zone tampon humide. Ces résultats suggérent des
échanges a ’interface eau/sédiment rapides pour ces pesticides présentant des log K,y > 3 (a ’exception du
cas particulier du néonicotinoide imidaclopride K, < 0.57). Les niveaux les plus élevées ont été observés
lors du premier prélevement de fin mars, suite a leur épandage hivernal ou printanier (tableau 3), suggérant
des transferts rapides de ces molécules des agroécosystémes vers [’hydrosphére. Par ailleurs, la diminution
temporelle des niveaux de contamination suppose un processus de séquestration réversible et/ou une
dégradation des molécules couplée a une entrée diminuée de ces pesticides en raison d’un drainage moins
important en été.

- Dans le cas du tébuconazole : celui-ci est présent tout au long de la zone avec une augmentation des
concentrations dans les sédiments lors du dernier prélevement de juillet. Ceci concorde avec son épandage en
juin/juillet sur le bassin agricole de Rampillon. Ces résultats sont donc aussi en adéquation avec les pratiques
agricoles, et confortent des transferts rapides le long du continuum sol-eau-sédiment.

- Dans le cas du chloridazone : sa dynamique semble plus complexe dans la mesure ou il se concentre
principalement en aval de la zone humide. Comme dans le cas des métaux, il est possible que sa dynamique
soit liée a la granulométrie des MES, comme phase porteuse. L’étude granulométrique devrait ainsi
renseigner sur I’influence de la nature et la qualité des sédiments sur I’adsorption de ce pesticide.
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Figure 9. Concentrations en pesticides dans des sédiments collectés dans les différentes sections de la zone
humide de Rampillon et a différentes périodes hydrologiques (moyennes £ ET ; n=3).

Tableau 3: Période d’épandage des pesticides recherchés

Pesticides Période d'épandage
tébuconazole mai-juin
diflufenicanil Novembre-décembre
epoxiconazole Mars-avril
chloridazone Mars-avril
imidaclopride Lors des semis

boscalid mars

5. Conclusion et perspectives

Le suivi sur I’Orgeval montre les évolutions sur le long terme de la contamination du cours d’eau en lien
avec les applications en pesticides. L’exploitation de la BNV-D montre que cet outil permet de prendre en
considération le choix des pratiques phytosanitaires fait par les agriculteurs. Au-dela des variations
saisonniéres expliquées par les conditions climatiques de 1’année, la dynamique pluriannuelle est dépendante
des usages. Il est important maintenant de définir le lien entre transfert de pesticides et stock potentiel dans le
sol ou la zone non saturée. Pour cela, la modélisation du bassin prenant en compte 1’interface nappe — riviere
sera un bon outil. Le suivi des matiéres actives actuelles et passées sera un moyen de tracer 1’origine des
masses d’eau. Des analyses complémentaires de contamination des eaux souterraines devront étre réalisées.

Par ailleurs, afin de lier la contamination avec I’impact potentiel sur I’écosystéme aquatique, de
nouveaux indicateurs seront pris en compte dans la prochaine phase. En France métropolitaine, I’indice
d’évolution de la présence des pesticides dans les cours d’eau (IPCE), prenant en compte 1’écotoxicité de
chacune des substances. L’IPCE suit I’évolution d’une contamination chronique, dont la représentativité
dépend directement de la méthode de surveillance des cours d'eau, que ce soit en termes de substances, de
stratégie d’échantillonnage et de performances analytiques. Le suivi de biomarqueurs de perte en espérance
de vie des individus de poissons et d’indicateurs de biodiversité sera également inclus dans la prochaine
phase du PIREN Seine, répondant ainsi aux objectifs ’ECOPHYTO. Cette action fait I’objet de demandes
de financement complémentaires auprés d’Ecophyto et du CNRS.

Les résultats obtenus sur le site du Rampillon ont montré que les méthodes d’extraction et d’analyse
utilisées sont parfaitement applicables a des échantillons prélevés in situ dans la ZTHA de Rampillon. La
poursuite des quantifications de pesticides dans les sédiments collectés depuis 2017 devrait fournir des
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informations précieuses sur la variabilité temporelle des flux de pesticides transitant dans la ZTHA. En
s’appuyant sur 1’instrumentation déja en place sur le site qui permet un suivi continu des pesticides dans la
colonne d’eau, des bilans de flux saisonniers pourront a terme étre établis entre les différents compartiments
environnementaux en fonction de 1’hydrologie de ce bassin drainé. Des travaux vont débuter pour adapter
cette méthode d’extraction a une autre matrice de type biotique (biofilms et gammares) afin de caractériser a
la fois les transferts de pesticides vers le biote et le role du biote dans I’abattement des pesticides au sein de
la zone humide.
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Résumé

Une modélisation intégrée de la cascade de 1’azote et du phosphore depuis les sols agricoles
du bassin versant jusqu’a I’exutoire de la Seine permet de fournir une vue d’ensemble sur les
processus d’apport, de transformation et de rétention de ces éléments tout au long de leur
cheminement a travers 1’hydrosystéme, avant leur rejet a la mer ou ils contribuent a 1’eutrophisation
cotiere. L’azote, trés mobile et caractérisé par 1’existence d’une phase gazeuse dont certaines
formes, telles que le N,O, jouent un réle significatif comme gaz a effet de serre, présente un
comportement trés différent du phosphore, moins soluble et dépourvu de phase gazeuse, et
principalement amené a I’hydrosystéme par I’érosion d’une part, les rejets ponctuels d’eau usée
d’autre part.

Points clefs

» L’excédent de fertilisation par rapport aux exportations par la récolte, la séquestration dans la
matiere organique du sol et la dénitrification déterminent les apports diffus d’azote aux riviéres.

» La dénitrification riparienne réduit la contamination nitrique des eaux, mais conduit a des
émissions indirectes d’oxyde nitreux, puissant gaz a effet de serre.

» L’érosion des sols arables, enrichis en phosphore par 1’héritage d’une sur-fertilisation dans les
années 1960-1980, est le principal mécanisme d’apport de phosphore aux riviéres.

Mots-clés : flux N ; flux P ; rétention phréatique et riparienne ; dénitrification ; modélisation;
couplage de modéles

Pour citer cet article : Pour citer cet article : Billen G., Thieu V., Passy P., Gallois G., Viennot P., Silvestre M., Théry
T., Garnier G. Modélisation des flux d’azote et de phosphore des bassins versant aux riviéres : rétention, transferts et
transformations, dans Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer, Garnier J. & Gasperi J. (Eds), Rapports de synthése
de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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Introduction

Les riviéres ne sont pas de simple tuyaux convoyant les nutriments depuis le milieu terrestre jusqu’a
la mer. Ce sont des interfaces tres réactives qui transforment ou retiennent les charges qu’elles regoivent.
Les processus qui se déroulent dans les cours d’eau, leur contrdle par I’hydraulique et par les conditions
environnementales ont été largement étudiés dans le PIREN-Seine depuis sa création. 1l en est résulté une
formalisation générique de ces processus ‘in-stream’ - le module RIVE-, qui est aujourd’hui reprise dans bon
nombre de mode¢les de riviere. Les équations de RIVE, qui décrivent donc la cinétique de 1’ensemble des
processus qui affectent les nutriments au cours de leur transfert a travers le réseau hydrographique
(production primaire, prédation, dégradation de la matiere organique, nitrification, dénitrification,
sédimentation-érosion,...) est disponible sur une plateforme coopérative a I’adresse  www.fire.upmc.fr/rive.

Les apports d’éléments biogenes (N, P, C, Si) depuis le bassin versant terrestre, et en particulier
depuis les sols agricoles, constituent les conditions aux limites des modeles basés sur RIVE. Elles doivent
étre fournies par d’autres approches de modélisation. C’est a ce niveau que les principaux verrous de
connaissance se situent désormais.

Nous faisons ici le point des avancées nombreuses qui ont été faites au cours de la phase 7 du
PIREN-Seine dans ce domaine, en particulier pour ce qui concerne I’azote et le phosphore. Elles dérivent
pour la plupart d’une vision d’ensemble du fonctionnement des systémes agro-alimentaires développées au
cours de la phase 7, et qui a été décrite largement dans le volume 1 de ce rapport de synthése : I’analyse
GRAFS (Generalized Representation of Agro-Food Systems) permet en effet de faire le lien entre la
structure de ces systémes et les pertes environnementales de nutriment occasionnées, notamment vers
I’hydrosystéme (Figure 1). Mais si dans le volume 1, le systéme agricole était décrit du point de vue des sols
et de leur usage, nous adopterons ici un angle de vue opposé, nous placant du coté aval, celui des apports
aux rivieres résultant de 1’usage des sols et de I’aménagement du territoire.

L’azote est généralement dans les systemes terrestres le nutriment limitant principal de la production
primaire. Il structure donc le systéme agro-alimentaire, et 1’importance de ses apports au sol est le
déterminant principal du rendement, dans des conditions pédo-climatiques données. L’analyse GRAFS
fournit un indicateur de pertes environnementales d’azote : le surplus, ou balance azotée, défini comme la
différence entre les apports d’azote au sol et son exportation par la récolte. Pour autant, le devenir du surplus
n’est pas simplement le lessivage vers I’hydrosystéme. Une cascade de processus, dans les sols, les aquiféres
et les zones humides riveraines, affecte les flux d’azote issus des sols agricoles.

Le phosphore est également un élément essentiel de la fertilité des sols agricoles. Sa mobilité bien
moindre que celle de ’azote a pour conséquence que les apports de cet élément au réseau hydrographique
sont essentiellement liés a 1’érosion des particules de sol sur lesquelles le phosphore est adsorbé. La relation
entre pratiques agricoles et contamination de I’hydrosystéme est donc trés indirecte, elle dépend de ’état des
stocks de P dans le sol, résultat de la trajectoire longue de la balance entre fertilisation et exporta tion.

Si le comportement de 1’azote et du phosphore differe donc fortement en ce qui concerne les apports
diffus, les apports ponctuels de ces éléments par les rejets d’eaux usées ont de comportements assez
similaires, car apportés sous formes dissoute inorganiques. Malgré les progrés considérables réalisés en
matiere d’épuration, les apports ponctuels restent significatifs dans les régions les plus densément peuplées
du bassin.
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Figure 1 : Architecture générale de la suite GRAFS-RIVERSTRAHLER.

1. La cascade de ’azote

1.1. Du surplus a la lixiviation

Le bilan d’azote GRAFS évalue, pour I’ensemble de 1‘assolement du territoire considéré, le surplus azoté,
différence entre le total des apports nouveaux d’azote au sol (engrais minéraux et organiques (déduction faite
de la partie volatilisée a 1’épandage), fixation symbiotique, dépdt atmosphérique) et les exportations d’azote
contenu dans les parties récoltées des plantes. Ce surplus (en kgN/ha/an) représente un potentiel de perte
environnementale d’azote, notamment par lixiviation des nitrates.

Si une part importante (de I’ordre de 70%) du surplus est lessivée sous terres arables laissées nues pendant la
saison de drainage hivernale, un couvert végetal implanté en automne réduit fortement cette fraction (Figure
2).
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Figure 2. Relation Surplus-lessivage en terres arables et en prairies permanentes (d apres Anglade, 2015)

Une estimation empirique de la lixiviation a partir du surplus peut se faire en tenant compte des scores
d’abattement de la lixiviation, établis pour chaque type d’interculture dans la rotation, sur base des données
empiriques de Justes et al (2012) rassemblées par Anglade (2015). La lixiviation se calcule comme :
Lixiviation (kgN/ha/an) = ICA * Surplus (kgN/ha/an)

L’ICA est construit a partir de la moyenne sur la rotation des scores d’abattement de lixiviation calculés pour
les divers types d’interculture et rassemblés dans le tableau suivant :

ICA =[ 1 — moyenne(scores) ]

Tableau 1. Score d’abattement de la lixiviation en fonction du degré de couverture automnale et hivernale
des sols proposés par Anglade (2015)

Score
Type d’interculture (abattement de la Exemples d’interculture
lixiviation)
Sol nu (cult de printemps sans O x-0rge p, X-Mais, ...
CIPAN)
Culture d’hiver 0.6 x-Blé, x-Colza, ...
Culture pérenne 0.7 Luzerne-Luzerne, Tréfle-Tréfle,. ..
CIPAN implantée tardivement 0.05 Mais(grain)-*Mais, Betterave-*Pois, ...
CIPAN implantée précocement 0.3 Mais(fourr)-*Mais, Tournesol-*Sorgho,...
CIPAN courte avant culture d’hiver 0.7 Blé-*Colza,  Mais-*Blé¢,  Tournesol-

*BIL¢,...

La concentration de lixiviation se calcule alors a partir du flux de lixiviation considéré comme dilué dans la
lame d’eau moyenne infiltrée, évaluée sur une longue période pour I’ensemble du territoire.

Conc lixiviation (mgN/I) = Lixiviation (kgN/ha/an) / lame d’eau infiltrée (mm/an) * 100

L’application de cette méthode empirique permet de calculer les concentrations de lixiviation de chaque
systeme de culture type, dont la moyenne permet de renseigner la concentration nitrique de chaque classe
typologique de succession. La différence entre le surplus et les apports diffus calculés a partir des données
d’écoulement et de concentration d’azote pour chaque classe d’usage du sol représente la ‘rétention sol’ du
schéma de la Figure 1.
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Cette « rétention » peut résulter de deux processus principaux: (i) la séquestration nette de 1’azote dans la
matiére organique du sol et (ii) la dénitrification (Figure 3).

Terres
arables

i
H

-

Surplus (= balance N)

fertilisation
-
———
récolte

stockage dénitrification

Norg

lixiviation
Figure 3. Les processus conduisant a la lixiviation des nitrates a partir du surplus azoté.

La séquestration (voire la remobilisation) de I’azote dans la matiére organique du sol est étroitement
couplée a la dynamique du carbone organique des sols. Nous verrons ci-dessous comment la séquestration
de C dans le sol peut étre évaluée a partir de I’analyse GRAFS des pratiques agricoles sur la longue durée.
Comme le rapport C:N de la matiére organique des sols varie peu autour d’une valeur de 10 gC/gN, un
stockage ou un déstockage net de C organique du sol s’accompagne d’un stockage ou déstockage d’azote
proportionnel. Dans le bassin de la Seine en moyenne, un léger stockage de carbone organique dans les
terres arables a lieu généralement, ce qui contribue positivement a la rétention d’azote. Il n’en va pas de
méme lorsqu’il s’agit de terres arables issues du retournement d’anciennes prairies, ou un déstockage de
carbone entraine celui de 1’azote.

La dénitrification dans les sols agricoles dépend de la présence simultanée de nitrates, de carbone organique
dégradable et de conditions anaérobies qui s’établissent lorsque I’espace poral du sol est saturé¢ d’eau. Elle
est difficile @ mesurer a cause de la nature transitoire des conditions de son occurrence. La mesure en
continu des émissions de N,O est souvent utilisée pour en estimer ’ordre de grandeur, moyennant la
connaissance du rapport N,O/(N,O+N,) dans les produits finaux de la dénitrification. Toutefois, une grande
incertitude entoure la valeur de ce parametre et sa relation aux conditions environnementales, en particulier
la valeur du pH. De plus les émissions de N20 des sols dépendent a la fois des processus de nitrification et
de dénitrification, dans des proportions treés variables. Il est donc difficile d’appliquer un coefficient fixe
reliant dénitrification et émissions de N,O des sols. Il en résulte paradoxalement, que la dénitrification totale
est moins bien connue que la valeur annuelle moyenne des émissions de N,O des sols. Pour celle-ci, une
formule empirique a été établie par Garnier et al (2019) sur base des valeurs publiées en milieu tempéré dans
la littérature :

N2Oem = (a + b Nip,®) * (Rain/Raine)® * Qo™ (1)

Oou

N,Oen est la valeur annuelle des émissions de N,O, en kgN/ha/an

Nimp ’apport annuel de fertilisant azoté (engrais synthétique et fumier ou lisier, en kgN/ha/an)
Rain est la pluviométrie annuelle en mm/an

T la température moyenne annuelle en °C

La valeur des 6 parametres (a, b, ¢, Raines, d et Qig), obtenue par une procédure d’optimisation sur les
données disponibles, est indiquée dans le tableau 2.
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Tableau 2. Valeur des parametres de la relation (1) reliant les émissions annuelles de N,O des sols
agricoles (prairies et terres arables) a ’apport d’azote, a la pluviométrie, et a la température moyenne

annuelle.
unités valeur * précision

a kgN/ha/an 0.15 0.05

b sans dimension 0.014 0.001

Cc sans dimension 1 0.1

d sans dimension 1.1 0.05
Rains mm/anr 1500 100

Quo sans dimension 1.2 0.2

1.2. Rétention phréatique et riparienne des nitrates et émission de N,O associée

Si une partie des nitrates lixiviés est rapidement transférée aux réseaux hydrographique par écoulement
rapide de surface ou de sub-surface, une autre transite éventuellement par la zone non-saturée du sol et les
aquiferes. Durant ces transits, peu de processus affectent la concentration en nitrates des écoulements qui s’y
comportent donc de maniére conservative. Toutefois, si les aquiféres de plateau sont de volume important, le
temps de séjour des nitrates peut y étre trés long, et la teneur moyenne des nitrates phréatiques, qui résulte de
I’histoire longue de la lixiviation du bassin, peut ne pas étre en équilibre avec les apports actuels. Ceci
confere une inertie considérable au systéme, qui peut apparaitre, sur un bilan annuel d’azote, soit comme un
exces (cas d’un aquifére en décroissance de contamination), soit, le plus souvent comme un défaut (cas d’un
aquifere encore en croissance de contamination) de bilan (Figure 4). Dans ce dernier cas, on parlera de
rétention phréatique des nitrates, correspondant au stockage temporaire des nitrates dans I’aquiféere, le temps
que celui-ci atteigne 1’équilibre de contamination par la lixiviation.

Par ailleurs, on sait depuis longtemps (Vought et al, 1994 ; Hill et al, 2000; Billen et Garnier, 2000 ; Sebilo et
al, 2003) qu’une fraction substantielle des nitrates issus des écoulements rapides et phréatiques des bassins
versant est ¢liminée par dénitrification dans les zones humides riveraines des cours d’eau, avant de rejoindre
les eaux de surface (Figure 4). Ce processus de rétention riparienne correspond a la dénitrification dans les
sols en condition de saturation en eau.
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riviere

dénitrification
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O_/

1900 1950 2000

Figure 4. Les processus conduisant a la rétention phréatique riparienne des nitrates issus du bassin versant
avant leur transfert dans le réseau hydrographique.

Dans la version précédente du modéle SENEQUE-RIVERSTRAHLER (3.6), la rétention riparienne était
prise en compte a partir d’une typologie des zones riveraines de tout le réseau hydrographique, chaque type
de zone humide étant associée a une rétention, exprimée comme une fraction constante d’abattement de la
concentration en nitrate du flux d’écoulement, superficiel et phréatique, issu du bassin.
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Dans une nouvelle version de SENEQUE-RIVERSTRAHLER, nous avons introduit une formulation plus
mécaniste de la rétention, qui donne un sens concret a la fraction de rétention caractérisant la formulation
antérieure.

1.2.1. Principe

Si ’on considere que dans chaque bassin versant élémentaire, la rétention riparienne dépend du
potentiel de dénitrification des sols qui constituent les zones humides (le plus souvent, mais pas forcément,
riveraines), en regard de I’importance des flux de nitrates qui leur parviennent, il est possible de formuler la
rétention de maniére déterministe :

Rétention = (Capacité de dénitrification des zhr)/(Flux d' apport de nitrates) (avec rétention < 1)

La capacité de dénitrification peut s’écrire comme une fonction de 1’extension en volume des zones humides
et du potentiel de dénitrification des sols qui les constituent :

capacité de dénitrification (gN/kmz2bv/h) = surf zhr x10° x prof x denpot20°C x fct température

ou surf zhr est la surface de zone humide active en km2 par km? de bassin versant, et prof, la profondeur
moyenne (m) active en dénitrification (on considerera que la dénitrification est concentrée dans les 30
premiers cm du profil de sol) ; denpot20°C est le potentiel de dénitrification des sols de la zone humide (en
gN/m?/h).

Le flux d’apport de nitrates par unité de surface de bassin versant peut s’écrire comme :
flux d'apport de nitrates (gN/kmz2bv/h) = Ecoul x concNO3 x 3600/1000

ou Ecoul est I’écoulement spécifique (I/s/km?) et concNO3 la concentration sous-racinaire (en mgN/I)
Le flux spécifique rejoignant effectivement le réseau hydrographique est alors donné, a chaque pas de temps,
par la différence entre la capacité de dénitrification de la zone humide et le flux total d’azote qui la traverse.

Comme le drainage artificiel court-circuite les zones humides ripariennes, le flux de nitrates associés aux
flux drainés doit étre retranché de ce calcul. On considére qu’il rejoint le réseau hydrographique sans
rétention.

1.2.2. Extension des zones humides

L’extension des zones humides par bassin versant élémentaire peut étre définie a partir de la couche des
zones humides potentielles établie a 1’échelle nationale (INRA Infosol - AgroCampus Ouest, 2010). 11 s’agit
essentiellement de I’indice topographique qui permet, a partir d’un modele numérique de terrain, de définir
les zones d’accumulation hydrologiques a partir de la pente locale et de 1’importance du bassin versant
amont. Ces données sont confrontées, la ou cette information est disponible, a la nature plus ou moins
hydromorphe des sols. La couche propose donc une cartographie de zones humides potentielles a plus ou
moins forte probabilité. Le croisement de cette couche avec celle de 1’usage du sol (CORINE Land Cover)
nous permet de définir comme zones humides actives les zones humides a forte probabilité occupées par des
prairies ou des milieux forestiers (Figure 5). Les zones de terres arables en milieu potentiellement humide
sont donc considérées comme non actives pour la dénitrification riparienne, mais pourraient le devenir par
reboisement ou mise en herbe.
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Capacité de rétention des flux de nitrates

B Capacité de rétention maximale : zones humides ripariennes actives
I Capacité de rétention activable : terres arables fortement humides

[ ] Capacité de rétention nulle 0 50 100 km

[ I

Figure 5. Zones humides potentielles actives (boisées ou en herbe) dans le bassin Seine-Normandie, et zones
humides en terres arables, considérées comme inactives mais pouvant le redevenir par boisement ou mise en
herbe.

Notons que la démarche peut étre étendue a des bassins hors territoire frangais ou une couche explicite de
zones humides potentielle n’est pas toujours disponible. On établit alors une couche d’indice topographique
(Beven & Kirby, 2000) a partir d’un modéle numérique de terrain. L’indice topographique (IT) est défini
comme :

IT = In [surface de drainage / tg(pente)]

ou la surface de drainage est la surface par unité de contour des zones d’écoulement contributives a la maille
concernée, et la pente est la pente maximale de la maille.

Curie et al. (2007) ont montré qu’au-dessus d’un seuil de 12.5 (pour un MNT de 50m) I’IT peut étre
considéré comme indicateur d’une zone humide potentielle. On définit alors les zones humides actives par
croisement avec une couche d’usage du sol, en excluant les zones de sol arable et les zones urbaines.

1.2.3. Dénitrification potentielle des sols

La nouvelle formulation de la rétention riparienne dans le modéle SENEQUE-RIVERSTRAHLER
3.7 nécessite que soit paramétré un potentiel de dénitrification des sols ripariens. Pour les besoins de la
modélisation, nous cherchons a définir la dénitrification potentielle d’un sol comme I’activité de
dénitrification qui s’exprimerait en conditions optimales d’humidité et de conditions d’oxydo-réduction
(anoxie compléte), en présence d’une concentration non limitante de nitrates, mais dans les conditions
normales pour ce sol de disponibilité en matiere organique. Une recherche bibliographique montre des
valeurs extrémement variables, dont on peut toutefois borner la valeur a un maximum de 3 pugN/g/h, a 20°C,
en conditions de saturation en nitrate. La littérature montre également que cette saturation est atteinte pour
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des concentrations en nitrates > 1mgN/l. Nous considererons donc que la vitesse de dénitrification dans les
zones riveraines est indépendante de la concentration en nitrates du flux qui les traverse.

La dénitrification est en outre trés dépendante de la température, comme le montrent des mesures sur des sols

incubés en conditions d’anoxie (Figure 6). La relation a la température peut se représenter par la relation:
ftemp = e —[ (T—topt)2/ dtiz ] /e —[ (20-topt)?2 / dti2 ]
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Figure 6. Relation de la dénitrification a la température observée sur des sols de plateau ou de zones
riveraines (Benoit et al., 2014; Rodriguez, 2015)

Compte tenu de la variabilité et de I’incertitude associée a la définition de la dénitrification potentielle, le
potentiel de dénitrification utilisé dans SENEQUE-RIVERSTRAHLER doit étre considéré comme un
parametre a ajuster, dont une valeur de référence pourrait étre de 0.5 pgN/g/h a 20°C (médiane des valeurs
rapportées dans le Tableau 2), soit en considérant une densité apparente de 1.5g/cm?® et 30 cm de profondeur,
225 mgN/m2/h. Des valeurs 100 a 1000 fois plus faibles que ce maximum restent parfaitement plausibles si
I’on tient compte de la différence observée entre dénitrification potentielle mesurée sur des suspensions de
sol et celle mesurée en carottes non perturbées. La relation a la température semble beaucoup plus robuste,
avec les parametres Topt fixé a 45°C et dti a 24°C.

1.3. Application de la chaine GRAFS-SENEQUE-RIVERSTRAHLER 3.7 au bassin
de la Seine

1.3.1. Applications a I’échelle d’un petit territoire

Dans le bassin du Grand Morin (1200 km2), une typologie spatialisée des principales rotations culturales a
été établie (Figure 7a), et les itinéraires techniques associés ont été renseignés, permettant de calculer les
concentrations sous-racinaires correspondantes (Figure 7b).

Les zones humides ont été cartographiées selon leur occupation du sol (Figure 8a). Seules les zones
potentiellement humides a forte ou trés forte probabilité occupées par des zones boisées (forét, ripisylve) ou
de prairies ont été considérées comme actives en dénitrification. Les zones fortement humides en terres
arables ne sont pas considérées comme actives pour la dénitrification, mais pourraient le redevenir dans un
scénario de reboisement ou de mise en herbe. La présence de drainage artificiel a également été prise en
compte (Figure 8b).
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Figure 7. a.Typologie des successions de cultures et usages du sol dans le bassin versant du Grand Morin
(source : Lazrak, 2015) b. Concentrations sous racinaires associées
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Figure 8. a. Typologie des zones humides et de leur occupation des sols. b. Zones humides considérées
comme active pour la dénitrification (potentiellement humides a forte probabilité, boisées et prairiales) (en
noir) ; zones humides a forte probabilité en terres arables, considérées comme non actives pour le
dénitrification riparienne, mais qui pourraient le redevenir par reboisement ou mise en herbe). c. % de la
SAU concerné par le drainage artificiel (données RGA 2010).
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La simulation des concentrations en nitrates en différentes stations du bassin rendent bien compte, a la fois
du niveau général hivernal et des variations saisonnieres (Figure 9).
Le modeéle permet également d’établir un bilan des transferts et rétention d’azote dans le bassin (Figure 10)
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Figure 9. Simulation des concentrations en nitrates en différentes stations du bassin du Grand Morin avec
une dénitrification potentielle de 0.55 mgN/m*/h
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Figure 10. Bilan des transferts et rétention d’azote dans le bassin du Grand Morin, calculés par le modéle
SENEQUE-RIVERSTRAHLER 3.7
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1.3.2. Application a I’échelle Seine-Normandie

Un bilan GRAFS-N de la France, découpée en 33 régions agricoles homogénes, a été établi pour I’année
2006 par Le Noé et al. (2017). 1l permet de définir pour les terres arables et les prairies de ces 33 régions, et
en particulier des douze d’entre elles concernées par le bassin Seine-Normandie, les surplus et concentrations
moyennes de lixiviation correspondantes (Figure 11). Notons que ces concentrations représentent les
concentrations de recharge des aquiféres sous-jacents aux zones agricoles.

Ces concentrations ont servi de données d’entrée pour définir les apports diffus dans le modéle SENEQUE-
RIVERSTRAHLER 3.7. Une valeur unique de dénitrification potentielle des zones humides riveraines fixée
a 0.1 mmol/m*h a été utilisée pour définir la rétention riparienne des zones actives représentées dans la
figure 4 ci-dessus.

Les résultats (Figure 12) montrent que le modele est capable de simuler trés correctement a la fois le niveau
maximum hivernal des concentrations en nitrates et ses variations saisonniéres caractérisees par des creux
estivaux plus ou moins marqueés selon les stations du réseau hydrographique.

Nitrates sous racinaires, mgN/L
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Hl1-25
25-5
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7.5-10
10-12.5
Bl 12.5-15
I > 15

0 100 200 km

N

Figure 11. Surplus azotés issus du bilan GRAFS des terres arables (a) et des prairies permanentes (b) pour
les 33 régions agricoles frangaises (Le Noé et al, 2018)
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Figure 12. Variations saisonnieres et interannuelles de la concentration en nitrates en diverses stations du
réseau hydrographique de la Seine observées et simulées par la suite GRAFS-SENEQUE-
RIVERSTRAHLER 3.7. pour 4 valeurs du potentiel de dénitrification des zones humides (0, 0.75, 1.5 and 3.5
mgN/m%h). La valeur de 0.75 mgN/m%h (en gras) est celle qui s ’accorde le mieux aux observations sur
I"ensemble du bassin.

1.4. Les émissions indirectes de N,O le long du continuum sols agricoles-riviére

A 1’échelle territoriale, il existe un désaccord important entre les estimations d’émissions de N,O obtenues
par les méthodes dites bottom-up, c’est a dire basées directement ou indirectement sur des mesures de flux
émis par les sols et les plans d’eau, et par les méthodes top-down, c’est-a-dire résultant de mesures
intégratives basées sur les concentrations de N,O atmosphériques (Corazza et al., 2011 ; Davidson, 2009 ;
Reay et al., 2012 ; Syakila & Kroeze, 2011), les premiéres sous-estimant considérablement les émissions
totales déterminées par les secondes. Ce désaccord suggére que les zones humides riveraines, et les surfaces
de riviéres puissant jouer un réle important comme hot spots d’émission de N,O, ce que montrent d’ailleurs
un certain nombre de travaux expérimentaux a I’échelle du paysage (Clement et al. 2002; Ochler et al. 2007;
Vilain et al. 2010, 2012 ; Anderson et al. 2014, Turner et al., 2015).

Nous avons développé une procédure de modélisation pour évaluer les émissions de N,O qui ont lieu lors du
transfert des masses d’eau depuis les eaux sous-racinaires du bassin versant jusqu’a 1’exutoire du réseau
hydrographique en passant par les zones humides riveraines (Figure 13). Ce modéle s’appuie sur celui,
décrit ci-dessus, des transferts de nitrates. Il est tout d’abord contraint par une estimation des émissions
moyennes annuelles de N,O depuis les sols du bassin versant, issue de mesures directes ou de I’application
d’une formule empirique telle que celle établie par Garnier et al. (2019) et décrite ci-dessus. A partir de cette
estimation, une concentration moyenne de N,O dans les eaux souterraines et de sub-surface est définie, par
I’usage d’un simple coefficient de transfert. La dénitrification riparienne, calculée par le modele de transfert
des nitrates décrit plus haut, est alors utilisée pour évaluer la production correspondante de N,O, sur la base
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d’un paramétre représentant la part de N,O dans les produits finaux de la dénitrification. Le modéle calcule
alors les émissions atmosphériques de N,O issus des zones humides riveraines, ainsi que le transfert vers les
cours d’eau. Dans ceux-ci, les processus ‘in stream’ de nitrification et de dénitrification, les apports
ponctuels d’eaux usées et la ventilation a travers 1’interface riviere atmosphére sont calculés par le modeéle.

Processus T T @

non riparien 1
dans les Processus 1 Sources

sols

I non riparien Denit ponctuelles
dans les |fiparienng
Sbas P Processus
sols .
I l in-stream
Srip
I Sriv
Bassin terrestre Zones humides Réseau
riveraines hydrographique

Figure 13. Principes du modéle de production et de transfert de N2O a travers le continuum terre-riviere

1.4.1. Concentration de N,O dans les eaux sous-racinaires

L’initialisation du modéle requiert de fixer une concentration représentative de 1’eau du sol en N,O, pour
chaque classe considérée d’usage du sol. La mesure directe de cette concentration est techniquement trés
difficile. Toutefois, la mesure du N20 dissous dans I’eau de piézomeétres, de drains ou de résurgences d’eau
souterraine permet d’en avoir une idée. Les mesures de ce type montrent généralement une forte sur-
saturation par rapport a la concentration atmosphérique. Cette sur-saturation est a 1’origine méme du flux
d’émission des sols vers 1’atmosphére. La connaissance de ce flux (Ebas, en mgN/m?h en moyenne
annuelle) permet donc, réciproquement, d’estimer une concentration moyenne annuelle de 1’eau du sol
(Cbas, en mgN-N,0/m?), en considérant un simple coefficient de transfert entre ’eau du sol et I’atmosphére
(kvs, en m/h).

Ebasnzo (MgN-N,O/m?/h) = kvs * (Cbasnzo — Ceq) 2

0l Ceq (MgN-N,0/m®) est la concentration de N,O a 1’équilibre avec la pression partielle de I’atmosphére a la
concentration moyenne annuelle, soit 0.33 mgN-N,O/m® & 12°C (Weiss & Price, 1980). Le paramétre kvs
(m/h) est défini comme le coefficient apparent de transfert entre la phase aqueuse du sol et I’atmosphére. Il
peut étre calibré sur des situations ou le flux d’émissions de N,O et la teneur correspondante en N,O de I’eau
du sol ont pu étre mesurés. C’est le cas sur un certain nombre de situations (Tableau 3), conduisant a estimer
une valeur de kvs autour de 0.0025 m/h
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Tableau 3. Calibration du coefficient apparent de ventilation entre [’eau du sol et I’atmosphere. kvs est
calculé comme Ebas / (Cbas-Ceq)

Bassin de 1’Orgeval Bassin du Haut Loir
Emission sol Ebas, gN/ha/jour 35 4.5
mgN/mz/h 0.015 0.019
méthode Chambres d’émission manuelles Chambres d’émission
et automatiques (Benoit et al., manuelles (non publ.)
2015)
Conc eau du sol. Cbas, mgN-N,O/m®  5.37 8.8
méthode Mesures en piézometres (non Mesure en résurgence
publ.) d’eau souterraine (non
publ)
kvs, m/h 0.0029 0.0022

1.4.2. Production and émission de N,O dans les zones humides riveraines

Lors du transfert des masses d’eau depuis la zone sous-racinaire jusqu’a la riviére a travers les zones
humides riveraines, le processus de dénitrification, tout en réduisant la concentration en nitrate du flux
traversier (Q, m3/s), tend également a accroitre sa concentration en N,O concentration. Le module nitrate du
modéle RIVERSTRAHLER (voir ci-dessus et Billen et al. 2018) calcule explicitement la diminution de
concentration en nitrate (ACnosdenrip). Durant ce processus une partie des nitrates est convertie en N, une
autre en N,O, comme produit d’une dénitrification incompléte. Bien que la fraction du flux de dénitrification
convertie en N,O puisse varier grandement selon plusieurs facteurs, parmi lesquels la disponibilité en nitrates
et en matiére organique ainsi que le pH (Weier et al. 1993; Saggar et al. 2013), I’hypothése est faite ici d’une
fraction constante (pNden) exprimant le rapport N,O/(N,O+N,). Parce que la valeur de ce rapport n’est pas
trés bien contrainte par les données empiriques, elle sera considérée comme un paramétre d’ajustement, et
une analyse de sensibilité a cette valeur sera réalisée (voir ci-dessous).

Moyennant ces hypothéses, la vitesse de production de N,O (Pnodenrip, mg/m*/h) par la dénitrification
riparienne peut étre estimée a partir de la diminution de concentration en nitrates (ACyogdenrip, mg/m®) et le
débit qui traverse Q (m%h) de la zone riveraine:

Praodenrip (mg/m3/h) = -pNden * ACyosdenrip * Q 2

En raison de cette production additionnelle de N,O production, un nouvel équilibre s’établi dans la zone
riveraine, avec une émission vers 1’atmosphére accrue (Erip, mgN-N,O/m#/h) par rapport a celle de la
moyenne du bassin et qui peut s’écrire

Erip = kvs * (Crip — Ceq) 3

ou kvs est le coefficient apparent de transfert sol-atmosphére comme défini plus haut et
Crip est la concentration moyenne en N,O de la zone riparienne (considérée ici comme un réacteur
parfaitement mélangé.

Cette nouvelle concentration d’équilibre (Crip) dans la zone riveraine peut €tre calculée en considérant le
bilan de masse entre les entrées et les sorties accompagnant le flux d’eau traversier Q, 1’émission vers
I’atmosphére (Erip), la production de N,O par les processus ripariens (Pnzodenrip) et la production non
spécifiquement riparienne (qui correspond a 1’émission moyenne des sols du bassin versant, qu’on peut donc
considérer comme égale a kvs*Srip*(Cbas-Ceq), Voir &quation 2):

Q*Crip = Q*Chas + Pnyodenrip + kvs*Srip*(Cbas-Cyq) - kvs*Srip * (Crip— Cqq)  (4)
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ou Srip (m?) est la surface de la zone riparienne pour un élément de bassin versant considéré, et
Chas est ici la concentration moyenne en N,O de I’eau des sols de 1’élément de bassin, résultant des
processus non spécifiqguement ripariens.

De I’équation 4 il ressort que :

Crip = Chas + Pnzodenrip / (Q+kvs*Srip) )
ou
Crip = Chas -pNden * ACyozdenrip / (1+kvs*Srip/Q) )

Cette procédure permet aussi le calcul du flux d’émission depuis les sols de la zone riparienne vers
I’atmosphére (équation 3), ce qui permet de boucler le bilan de N,O dans la zone riparienne.

1.4.3. Processus in-stream

Les apports de N,O liés aux rejets d’eau usée doivent étre pris en compte dans la modélisation du N,O en
riviere. Sur la base d’un certain nombre de suivi dans différents types de stations d’épuration, ainsi que
d’études spécifiques (Tallec et al., 2006, 2008), le modéle considére que les apports d’eau usées sont proches
de la saturation en N,O concentration, a 1’exception des unités de traitement tertiaire de nitrification et/ou de
dénitrification pour lesquels une concentration en N,O de 10 fois la saturation est considérée.

Une production ‘in-stream’ de N,O peut aussi résulter des processus de nitrification et de dénitrification dans
la colonne d’eau ou la phase benthique des rivieres. Ces processus sont décrits par le modele RIVE (voir
www.fire.upmec.fr/rive, et Garnier et al, 2006, 2007 pour le cas particulier de la Basse Seine). La production
de N,O associée a la dénitrification benthique est considérée comme une fraction pNden de la dénitrification
intégrée sur la colonne de sédiment.

Le transfert de N,O a travers I’interface eau-atmosphere est classiquement représenté par une relation liant le
flux d’émission (Eriv, mgN-N,O/m?h) a la sursaturation de la colonne d’eau, avec un coefficient de transfert
krnzo (m/h) dépendant de la vitesse du courant (v, m/h), de la profondeur de la colonne d’eau (dpth, m) et de
la pente (slope, sans dimension) (Raymond et al., 2012), comme dans Marescaux et al. (2019, soumis)

Eriv = krnzo * (Cnzo — Ceq) (6)
avec  Ceq =0.0002*T2-0.0167*T + 0.5038 (Weiss & Price, 1980) @)
kero (m/h) = k600 *SQR(600/SChm|dtN20) (8)
Schmidtyzo = 2056 — 137*T + 4.317 * T2-0.05435 * T° 9
Keoo (M/h) = 5037/24 * (v*slope)®®® * dpth®** (10)

1.4.4. Application aux bassins de ’Orgeval et du Haut Loir

Le mod¢le a d’abord été appliqué aux bassins de 1’Orgeval et du Haut Loir pour lesquels les émissions
directes des sols arables, des prairies et des foréts ont été mesurées, permettant d’estimer la concentration
sous racinaire en N,O pour chaque usage du sol, principale contrainte du modéle. Les concentrations en N,O
dans le réseau hydrographique ont été simulées pour différentes valeurs (de zéro a 0.07) du parameétre
pNden, et comparées aux observations disponibles en diverses stations (Figure 14). Un accord satisfaisant
est obtenu pour une valeur de pNden voisine de 0.015. Des valeurs plus élevées surestiment nettement la
concentration en N,O.
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Figure 14. Variations temporelles de la concentration en N2O en diverses stations des bassins du Haut Loir
(a) et de I’'Orgeval (b) pour 3 valeurs du paramétre pNden (représentant la fraction de la dénitrification
émise sous forme de N2O dans les zones ripariennes et la riviére).

Le modéle fournit aussi un bilan complet des émissions de N,O le long du continuum depuis les sols du
bassin versant jusqu’a 1’exutoire des cours d’eau (Tableau 4), qui peuvent donc étre cartographier a la
résolution des données utilisées pour le calcul, ¢’est-a-dire en ’occurrence a celle de 1’usage du sol et des
zones humides potentielles a 1’intérieur de chaque sous bassin, et par trongon de 1km de riviére dans le
réseau hydrographique (Figure 15).

Dans le cas du Haut Loir des mesures directes de flux d’émission de N,O a travers ’interface riviére-
atmospheére ont été réalisées (Grossel et al., in prep). Elles sont dans la gamme 0.002 and 0.28 mgN/mz2/h
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(moyenne 0.11 mgN/m#/h), qui en accord raisonnable avec les estimations du modele de 0.08 mgN/mz2/h en
moyenne aux mémes stations, pour pNden = 0.015.

Ces résultats confirment que les zones humides riveraines ainsi que la surface méme des cours d’eau peuvent
étre considérées comme des ‘hot-spots’ d’émission de N,O, avec des intensités parfois plus de deux fois plus
élevées que la moyenne des émissions directes des sols du bassin, selon la structure particuliére du paysage
terrestre et aquatique . Cependant, a cause de la faible contribution surfacique de ces zones, leur part dans les
émissions absolues de N,O reste limitée respectivement a 2-6 % et 0.8-2 % du total des émissions du bassin.
En d’autres termes, les émissions indirectes des surfaces ripariennes et aquatiques ne contribuent ensemble
gue moins de 3-7% des émissions directes des sols. Le bassin du Haut Loir, a cause de sa plus faible
proportion de zones humides présente les plus faibles émissions indirectes.

Le modéle a aussi été appliqué a 1’échelle du bassin de la Seine tout entier, en utilisant les estimations
d’émissions de N,O des terres arables, des prairies et des forét issues du travail de Garnier et al. (2019) basé
sur les données de fertilisation (Le Noé et al. 2017) et de conditions climatiques régionales. Les usages du
sol sont répartis selon Corine Land Cover et I’extension des zones humides riveraines est définie sur base de
la cartographie des zones humides potentielles proposes par Curie et al. (2007) et Berthier et al. (2014) et
disponible a I’adresse http://geowww.agrocampusouest.fr/web/?p=1538).

— Org eval A

N,O Emission, kgN/halyr
>10
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Figure 15. Carte des flux calculés de N2O depuis les sols du bassin, les zones humides riveraines et les cours
d’eau. a. Bassin du Haut Loir basin. b. Bassin de [’Orgeval. Pour le Haut Loir, un zoom sur deux régions
laisse voir les zones ripariennes le long des cours d’eau et leurs émissions plus importantes que les sols des
milieux environnant.
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Les valeurs moyennes calculées des concentrations en N,O pour différentes valeurs du paramétre pNden ont
été comparées a celles mesurées depuis 2012 dans les cours d’eau de différents ordres de Strahler (Figure
16). Des mesures non publiées dans des sources ou des piézomeétres, correspondant aux concentrations sous-
racinaires pour les premieres, a des ordres zéro de Strahler pour les secondes, ont également été utilisées
pour cette comparaison. Collectivement, ces mesures montrent une distribution en U des concentrations en
fonction de I’ordre (voir aussi Garnier et al. 2009 and Marescaux et al. 2018). Les hautes concentrations a
I’ordre zéro (ou en zone sous-racinaire) décroissent rapidement d’amont en aval du réseau hydrographique,
jusqu’a atteindre des niveaux proches de la saturation aux ordres 3 a 5. Les concentrations augmentent
ensuite aux ordres supérieurs. Cette distribution en U est bien reproduite par le modéle qui prévoit
cependant en moyenne des teneurs plus élevées dans les eaux des zones ripariennes et les tétes de bassin,
teneurs qui tendent rapidement vers la saturation une fois exposées aux processus d’évasion rapide a travers
I’interface riviére-atmosphere dans les cours d’eau. Les processus de production ‘in-stream’, stimulés par les
apports ponctuels croissants, sont responsables de 1’accroissement des concentrations en N,O aux ordres
supérieurs. Les résultats pour différentes valeurs du parametre pNden montrent & nouveau qu’une valeur
autour de 0.015 du rapport N,O/(N,O+N,) dans les produits de la dénitrification est la plus susceptibles de
simuler correctement la distribution of N,O a I’échelle de tout le bassin de la Seine (Figure 16). Une carte
compléte des émissions de N,O des sols, des zones humides riveraines et des cours d’eau du bassin, similaire
a celles de la figure 15, peut étre consultée en ligne a I’adresse
https://data.za-seine.fr/index.php/view/map/?repository=n2o0&project=N20_Seine).

Tableau 4. Bilan calculé par le modele des émissions de N2O tout au long du continuum sols-zones
riveraines-cours d’eau a [’exutoire des 3 bassins étudiés.

unités Haut Loir  Orgeval Seine
Emissions directes des sols du basin
Surface area concerned km?2 3600 106 73500
N,O emissions tonN-N,O/an 540 14.2 6113
per area N,O emission kgN-N,O/ha/an  1.50 1.34 0.83
Emissions ripariennes
Surface concernée (% surface du bassin)  km2 (%) 62.3 3.4 (3.2%) 5389
(1.7%) (7.3%)
émissions de N,O tonN-N,O/an 11.8 0.7 1034
émission de N,O par km? kgN- 1.9 2.1 1.92
N.O/hayip/an
fraction des émissions directes % 2.2 49 17
Emissions par les cours d’eau
Surface concernée (% surface du bassin)  km2 (%) 6.6 0.14 287
(0.18%) (0.13%) (0.39%)
émissions de N,O tonN-N,O/an 4.6 0.29 252
émission de N,O par km? kgN- 6.9 20.5 8.8
N,O/ha,,/an
fraction des émissions directes % 0.85 14 4.1
Total des émissions tonN-N,O/an 556 15.2 7399
kgN-N,O/ha/an  1.54 1.43 1.0
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Figure 16. Concentration moyenne en N20 dans le bassin versant et les tributaires de différents ordres de
Strahler du réseau hydrographique de la Seine calculées par le modele pour différentes valeurs du rapport
N20O/(N20O+N2) dans les produits de la dénitrification. Comparaison avec les mesures disponibles dans le
bassin depuis 2012 (Garnier et al., 2009, Marescaux et al., 2018 et données non publiées). Le niveau de
saturation en N2O par rapport a la concentration atmosphérique est indiqué pour deux valeurs de
température (ligne pointillée bleue).

Le budget complet des émissions directes et indirectes de N,O a 1’échelle du bassin de la Seine montre que
les zones ripariennes représentent 17% des emissions directes, et les cours d’eau pour 4%. Les émissions
indirectes représentent donc environ 20% des émissions totales du bassin (Tableau 2).

1.4.5. Incertitudes sur les émissions indirectes de N,O

Le modeéle développé ici pour estimer les émissions de N,O repose sur la calibration de deux paramétres : (i)
le coefficient de transfert sol-atmosphére (kvs) et (ii) la fraction des produits de la dénitrification émise sous
forme de N,O (pNden). La signification et la valeur retenue de ces deux parameétres appellent quelques
éléments de discussion.

L’émission de N,O par les sols est le résultat de processus complexes et épisodiques qui dépendent de
conditions transitoires dans un milieu trés hétérogéne (Saggar et al., 2013). Ceci explique la difficulté a
mesurer et modeéliser les émissions directes de N,O par les sols. Le modéle présenté ici n’a pas cette
ambition. Il s’appuie sur la connaissance supposée des émissions annuelles moyennes, obtenues soit par
I’application d’un modéle dédié (tels que DNDC (Li et al. 1992; Beheydt et al. 2007), CENTURY-NGAS
(Parton et al. 1996), NOE (Hénault et al. 2005), ou STICS (Besson et al. 2010)), soit par des mesures
réalisées en chambre d’émission manuelles ou automatiques, soit encore par 1’usage d’une relation empirique
telle que celle proposée par Garnier et al. (2019). Il considére que le pool d’eau du sol qui génere les
écoulements présente une inertie suffisante pour qu’il soit possible de définir une concentration moyenne en
N,O qui reflete les processus intégrés de production de N,O par le sol. Un coefficient apparent de transfert
sol-atmosphere (kvs, en m/h) est alors défini et calibré sur base d’observations locales disponibles. Les
valeurs estimées de cette fagon sur le Haut Loir et L’Orgeval sont assez concordantes autour d’une valeur de
0.0025 m/h (Tableau 3). Combinées avec la valeur du débit d’écoulement annuel (100 a 270 mm/an), cette
valeur implique que 1-2% du flux de N,O produit par les sols est transféré a 1’hydrosphére plutot qu’a
atmosphere, ce qui limite évidemment cette contribution aux émissions indirectes.
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La plus grande partie des émissions indirectes est donc constituée par les processus de dénitrification qui se
déroulent durant le transfert des nitrates vers I’hydrosystéme, dans les zones ripariennes et les cours d’eau.
Le modéle calcule ces processus par de maniére mécaniste, de facon bien établie et validée (Billen et al.
2018), avec cependant un parameétre additionnel, pNden, la fraction de N,O dans les produits de | dé
nitrification, parametre, supposé identique dans les zones humides et le réseau hydrographique et qui doit
étre calibre.

Les émissions de N,O au cours du processus de dénitrification sont la conséquence d’un déséquilibre entre la
vitesse de réduction du NOs™ en N,O et sa réduction compléte en N,. Un pH faible (Rochester, 2003; Simek
et al. 2002; Simek &Cooper 2002) ou des températures élevées (Benoit et al. 2015) induisent des valeurs
élevées du rapport N,O/(N,+N,0) ratio. La revue de Rochester (2003), de méme que les données de Hénault
et al. (2005), suggérent une relation robuste entre ce rapport et le pH, avec des valeurs proches de 0.01 a pH
7-8 s’¢élevant jusqu’a 0.75 a pH 4-5. Le probleme de cette relation est qu’elle a été établie principalement sur
base de travaux en laboratoire ou le pH est manipulé. Dans la relation de Rochester (2003), seuls deux
résultats concernent des mesures in situ, qui montrent un rapport N,O/(N,+N,O) de 0.01 & pH 5.8 et 8.2
respectivement. Simek et al. (2002) souligne que le déséquilibre de 1’activité microbienne ou enzymatique
responsable des émissions importantes de N,O lors du processus de dénitrification pourrait bien étre
transitoire, jusqu’au ré-ajustement des communautés ou de leurs processus enzymatiques. L’émission de N,O
a faible pH ou haute température serait alors le résultat d’une perturbation temporaire plutoét qu’un contréle
permanent par les conditions du milieu. En se limitant aux résultats publiés relatifs a des mesures in situ
sans manipulation des échantillons de sol (utilisant des traceurs, ou la technique du blocage a I’acétyléne sur
des carottes de sol non perturbées), le rapport N,O/(N,+N,O) varie encore de moins de 0.01 a 0.6, sans
relation claire au pH ou a aucune variable environnementale (Denmead et al. 1979; Rudaz et al. 1999;
Rochester 2003; Clement et al. 2002; Oeler et al. 2007; Scheer et al. 2009; Autret et al. 2019).

La valeur du paramétre pNden retenue dans nos simulations (0.015) se situe dans les valeurs faibles de cette
gamme. Une analyse détaillée de la sensibilité du modele a la valeur de ce parametre a été réalisée (Figure
17). Pour une valeur nulle de pNden, les émissions indirectes de N,O des zones riveraines se confondent
avec celles, directes, du reste du bassin, tandis que les émissions du réseau hydrographique consistent
uniquement dans 1’évasion du N,O transmis avec I’eau d’écoulement depuis les sols. Pour des valeurs
croissantes de pNden, des émissions additionnelles ont lieu dans les zones riveraines et les riviéres, a cause
des processus de dénitrification qui s’y déroulent. Pour pNden = 0.015, ces émissions sont conformes a la
distribution observée des concentrations. Des valeurs plus élevées du paramétre conduisent a des valeurs
beaucoup plus élevées des concentrations et des émissions dans les zones riveraines et les cours d’eau qui ne
sont pas conformes aux observations empiriques dans les bassins étudiés.

Les estimations d’émissions indirectes obtenues par le modéle pour le bassin de la Seine dans son ensemble
sont conformes a celles publiées précédemment par Garnier et al. (2009) et Marescaux et al. (2018) sur base
d’une approche de bilan empirique (Tableau 5). Elles ne contredisent pas les récommendations par défaut
suggérées par I'IPCC. Aucune de ces estimations ne prend cependant en compte le role possible des lacs,
réservoirs et étangs.

Rapports de synthése phase VII (2015-2019) — Vol 2 : Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

109



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI (2019) Vol 2, Chap 6 — Modélisation des flux de nutriments

100 -
Eriver network

90 1 Eriparian wetlands
80

70 A
60 A
50 A
40 A

30 A

20 A

lo -J I

0 - T T T T T
0

0.015 0.03 0.07 0.15

indirect emissions, % of direct emissions

pNden (fraction N,O in denitrification products)

Figure 17. Analyse de sensibilité a la valeur du paramétre pNden de [’estimation des émissions de N20O par
les processus ripariens et ‘in stream’ dans le bassin de la Seine.

Tableau 5. Bilan des émissions de N2O directes et indirectes dans le bassin de la Seine (cf. Garnier et al.
(2009) et Marescaux et al. (2018) en comparaison de valeurs issues de cette étude).

IPCC, 2006 Garnier et al. Marescaux Cette

tonnes-N,O/an 2009 etal. 2018 étude

Emissions directes des sols du bassin 8250 10400 9000 6113

Total des émissions indirectes 1350 1050-1460 1286
% émissions indirectes p r aux émissions

directes 16 10- 14 - 21
Emissions ripariennes - 800-1000 - 1034
Emission du réseau hydrographique - 100-200 240 252
Stations d’épuration - 150-260" - 3.4?

1. Emissions vers ['atmosphere a partir des steps
2. Apports aux rivieres depuis les steps

L’estimation de la contribution des émissions indirectes aux émissions totale des deux bassins étudiés ici est
beaucoup plus faible que celle suggérée par Turner et al. (2015) pour le Mississippi. Les deux bassins
partagent le méme type de substrat géologique, caractérisé par des roches sédimentaires riches en carbonates.
11 ne peut étre exclu que dans d’autres contextes géologiques, conduisant a des pH plus acides dans les sols et
les eaux, des valeurs plus élevées du paramétre pNden puissent s’appliquer, conduisant a des émissions
indirectes beaucoup plus significatives.
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2. Les transferts de phosphore

La faible mobilité du phosphore, fortement retenu par adsorption sur les minéraux du sol, fait que le
mécanisme principal responsable des apports diffus de phosphore vers les eaux de surface est 1’érosion des
sols. Les pratiques agricoles contrblent donc les apports diffus de phosphore de deux fagons : d’une part en
ce qu’elles favorisent ou non I’intensité de 1’érosion (et les sols arables sont de ce point de vue beaucoup plus
soumis a 1’érosion que les sols prairiaux, ou couverts en permanence), d’autre part en ce qu’elles modifient
sur le long terme le contenu en phosphore des sols érodés (les excédents de fertilisation phosphorés
s’accumulant sur le long terme dans les sols agricoles).

2.1. Le contenu en phosphore des sols agricoles

Tout comme le bilan (ou surplus) d’azote, le bilan phosphore des sols arables se défini par la différence entre
les apports de P au sol et les sorties liées a 1’exportation par la récolte. Il peut étre évalué par la méthode
GRAFS (Le Noé et al., 2017) a partir des statistiques de production agricoles. Une chronique de ces bilans a
été établie sur la période 1850-2015 (Le Noé et al., 2018) a I’échelle de 33 régions agricoles frangaises. Les
données relatives au bassin de la Seine sont présentées sur la figure 18. Les bilans phosphore des sols arables
sont souvent négatifs au début du X1Xe siécle, malgré un transfert de fertilité depuis les prairies permanentes
a travers les déjections animales issues du paturage. Ils deviennent positifs avec I’introduction de la
fertilisation minérale. La période des « Trente Glorieuses » conduit & des bilans phosphore tres largement
excédentaires. Ces bilans diminuent fortement a partir des années 1980 et sont méme négatifs depuis 1990.
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Figure 18: a) Evolution du bilan P des terres arables dans le bassin de la Seine. b) Cumul du phosphore
apporté aux sols arables en surplus de I’exportation par la récolte et des pertes par érosion depuis 1850,
exprimé en concentration dans les 30 premiers cm de sol.

L’estimation des bilans annuels des apports et des sorties de phosphore et des taux d’érosion nette a 1’échelle
régionale (voir plus loin) permet de calculer les bilans cumulés du phosphore ajouté au stock des sols
arables, corrigés des pertes par érosion au cours de la période 1850-2014. La figure 18b montre le résultat de
ce calcul pour le bassin de la Seine. Au total, depuis 1850, ce sont des quantités importantes de phosphore en
surplus de I’exportation par la récolte et des pertes érosives, qui se sont accumulées dans les sols arables.
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Traduit en concentration de P dans les 30 premiers cm de la colonne de sol, ces apports cumulés représentent
100-a 800 gP/kgsol selon les régions du bassin.

En comparant avec le contenu moyen en phosphore total actuellement observé dans les 30 premiers cm des
sols arables du bassin tels qu’estimés a partir des données spatialisées publiées par Delmas et al. (2015)
(Figure 19a), on peut estimer la part héritée de ce stock actuel (Figure 19b). Ces données révélent que les
stocks de phosphore accumulés dans les terres arables sont constitués pour une part significative, variant
selon les régions entre 7 et 80 %, de 1’héritage d’une fertilisation exogeéne excédentaire appliquée depuis la
fin du XIXe siécle et plus particulierement au cours des 30 années d’aprés-guerre.

Stock P actuel (<30cm)
Delmas et al., 2015

% hérité du stock P actuel
Le Noég, 2018

Figure 19 : a) Stock de P actuel dans les terres arables du bassin de la Seine (Delmas et al., 2015). b) Part
héritée en % du stock actuel de phosphore dans les sols agricoles.
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2.2. Les flux érosifs net de phosphore vers le réseau hydrographique

Jusqu’ici, les travaux disponibles sur 1’érosion des sols évaluaient 1’érosion brute (par ex. Cerdan, 2010) qui
conduit souvent a une redistribution du matériel érodé a 1’échelle du paysage, sans exportation réelle vers
I’hydrosystéme. Le passage par la calibration d’un « sediment delivery ratio », rapport entre la charge
sédimentaire exportée par les cours d’eau et 1’érosion brute du bassin versant (Delmas et al., 2009) était alors
nécessaire pour évaluer, encore qu’avec beaucoup d’incertitude, 1’érosion nette. Le modele
WATEM/SEDEM de Borelli et al. (2018) (European Soil Data Centre-European Commission-Joint Research
Centre) fournit pour la premiere fois des données de flux érosifs net moyen pluriannuels spatialisés a
I’échelle européenne avec une résolution de 100 m (Figure 20). L’intégration de ces flux par bassins versants
¢lémentaires a permis d’estimer un flux total d’apport de matériel érodé au réseau hydrographique
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Figure 20: Bilan des flux annuels érosifs nets (WaTEM-SEDEM) par bassins versants élémentaires du
territoire de I’AESN (en t/ha/an).

Ces flux érosifs nets ont été séparés et convertis en concentrations de MES apportées par les flux d’eau de
surface et sub-surface et les flux d’eau phréatiques, via les données SAFRAN-ISBA-MODCOU (SIM) qui
fournissent les flux d’eau infiltrés et ruisselés annuels moyens sur la période 1970-2000 (Figure 21). On
considere que 90 % des flux érosifs de MES accompagnent les écoulements de surface et sub-surface, contre
10 % pour les flux phréatiques.
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Figure 21 : Ecoulements de sub-surface (superficial runoff) et phréatique (infiltrated runoff) sur la période
1970-2000 calculé par SIM par maille SAFRAN (en mm/an).

A ces concentrations en MES, peuvent étre attribuées les teneurs en phosphore des sols des bassins versants
élémentaires correspondants. Ces teneurs en phosphore proviennent de la base de données produite par
Delmas et al. (2015) (Figure 22), qui fournit les concentrations en P total des sols, issus des données du
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RMQS (réseau de mesure de la qualité des sols, (www.gissol.fr/tag/rmqs) pour I’ensemble de la France
métropolitaine avec une résolution de 50m.

Figure 22 : Contenu des sols en phosphore total (Delmas et al. 2015) (en kgP/kg de sol).1l s agit des mémes
données que dans la figure 19, mais avec une plus haute résolution spatiale.

Les flux de phosphore diffus qui atteignent chaque masse d’eau de surface (MESU) en moyenne annuelle au
cours de la période 2010-2016 sont représentés a la figure 23. Aucun effet du passage a travers la zone
riparienne n’est pris en compte dans le cas du phosphore.

Flux de phosphore inorganique total diffus
parvenant a la riviére (2010 - 2016)
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Figure 23 : Flux de phosphore d’origine diffuse apporté aux masses d’eau de surface en moyenne annuelle
au cours de la période 2010-2016 (en kgP/km?*/an).
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Cette carte est a comparer avec celle de la figure 20 montrant la distribution des valeurs nettes d’érosion dans
le bassin. Les régions sujettes a forte érosion comme la Normandie ou 1I’Oise sont également les plus
émettrices de phosphore diffus. A contrario, les régions de faible érosion, comme la Champagne, sont les
régions les moins émettrices de phosphore diffus vers les cours d’eau. La figure 24 présente le phosphore
diffus parvenant aux cours d’eau et exprimée en concentration (mgP/I).

Conc i en phosphore inorganiq

total diffus parvenant a la riviére (2010 - 2016)

mgP/l
< 0.0050
0.0050 - 0.0350

B 00350 - 0.1000

W 0.1000 - 0.2000

B 02000 - 1.8900 100 km

Figure 24: Concentrations de phosphore d’origine diffuse apportées aux masses d’eau de surface en
moyenne annuelle au cours de la période 2010-2016 (en mgP/l).
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3. Les apports ponctuels d’azote et de phosphore

Au flux diffus de nutriments issus du lessivage et de [’érosion des sols, s’ajoutent, dans le réseau
hydrographique les apports ponctuels en azote et phosphore provenant des rejets d’eau usée par les stations
d’épuration et les industries. Nous faisons ici le point sur I’importance de ces flux, a partir des données
transmises par I’ Agence de I’Eau Seine Normandie.

3.1. Apports issus des stations d’épuration

Les apports issus des stations d’épuration ont été calculés pour I’année 2015 a partir du fichier «pression
macropolluants_STEU collectivités_2015.xlIsx » transmis par 1’Agence début juillet 2018. La distribution
spatiale des pressions ponctuelles issues des stations d’épuration est présentée dans les deux cartes (Figure
25 pour ’azote et Figure 26 pour le phosphore). Sur ces cartes, les pressions sont rapportées a la surface de
la masse d’eau. Les pressions sont ainsi exprimées en kgN/km?/an et en kgP/km?/an, pour 1’année 2015.

Azote apporté aux masses d'eau par les stations
d'épuration en 2015 sur le domaine AESN

Apports d'azote (STEU)
kgN/km?*
<50
5.0-20.0
¥ 20.0-100.0
B 100.0 - 500.0

0 50 100 km
. - 5000 2 <

1

Figure 25 : Flux d'azote (en kgN/km?/an) apporté aux masses d'eau sur le domaine AESN par les STEU en
2015.
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Figure 26 : Flux de phosphore (en kgP/km?*/an) apporté aux masses d'eau sur le domaine AESN par les

STEU en 2015.

3.2. Apports issus des industries

Les apports ponctuels issus des industries sont présentés dans les deux cartes suivantes, pour 1’azote (Figure
27) et le phosphore (Figure 28) respectivement. Les pressions industrielles sont aussi exprimées en
kgN/km?/an et kgP/km?/an pour 1’année 2016 sur ces deux cartes. Les cartes montrent bien la concentration
plus importante des rejets industriels dans la partie aval du bassin, en particulier dans le secteur de I’estuaire
de la Seine.

Azote apporté aux masses d'eau par les
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Figure 27 : Flux d'azote apporté aux masses d'eau sur le domaine AESN par les industries en 2016.
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Phosphore apporté aux masses d'eau par les
industries en 2015 sur le domaine AESN
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Figure 28 : Flux de phosphore apporté aux masses d'eau sur le domaine AESN par les industries en 2016.

3.3. Bilan des apports ponctuels

Le total des apports ponctuels issus respectivement des stations d’épuration et des industries, pour tout le
domaine AESN et pour le bassin de la Seine & Poses sont rassemblées au tableau 6.

Tableau 6 : Bilan 2015-2016 des apports ponctuels aux masses d’eau de surface pour le bassin AESN et
pour le bassin de la Seine a Poses.

Flux en ktonN/an tout AESN Seine & Poses
Charge amont des steps 72.1 67.0
Charge émise par les steps apreés traitement 20.9 20.5
Charge émise par les industries aprés traitement 1.8 0.99
total 22.7 21.5
Flux en ktonP/an tout AESN Seine a Poses
Charge amont des steps 8.33 7.68
Charge émise par les steps aprés traitement 1.40 1.29
Charge émise par les industries aprés traitement 0.13 0.07
total 1.53 1.26

Les chiffres montrent

(1) Le faible poids des rejets industriels directs par rapport aux collectivités dans la charge totale émise.

(2) Un rendement d’épuration de la charge brute des STEPs de 70 % en ce qui concerne 1’azote, et de 83 %
en ce qui concerne le phosphore.
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4. Conclusion : Bilan N et P a I’échelle du bassin de la Seine a Poses

La modélisation d’ensemble de la cascade de I’azote et du phosphore a travers le continuum sol-
hydrosystéme rend possible 1’établissement d’un bilan complet des processus de transferts et de
transformations de ces éléments dans le territoire des bassins versant. Il permet de mettre en évidence les
contributeurs les plus importants a la charge présente a 1’exutoire, ainsi que d’évaluer le réle des processus
de rétention ou d’élimination qui la réduisent.

4.1. Bilan de ’azote

Le bilan d’azote (Figure 29) montre la prédominance du lessivage des sols agricoles, essentiellement sous
forme de nitrate, dans les apports au réseau hydrographique. Les surfaces non agricoles y contribuent pour
moins de 30 %, bien qu’elles occupent une surface supérieure a 50 % de la surface du bassin. Les zones
humides ripariennes éliminent, avant qu’elle n’atteigne les cours d’eau, 18 % des apports diffus de nitrates.
Les apports ponctuels, fortement abattus par 1’épuration en station d’épuration (dont I’efficacité est
globalement de 54 %) représentent 26 % des apports totaux aux eaux de surface. La dénitrification benthique
en riviére ne représente que 7 % de la charge totale. C’est au final 1753 kgN/km?/an qui sont exportés a
I’exutoire du bassin, soit 80 % des pertes diffuses et ponctuelles vers I’hydrosysteme.

Les sols eux-mémes représentent un filtre trés efficace, puisqu’ils ne laissent passer en lixiviation que 43%
du surplus agricole.
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Figure 9 : Bilan d’azote du bassin de la Seine a Poses, pour la période 2010-2016.

Rapports de synthése phase VII (2015-2019) — Vol 2 : Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

119



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI (2019) Vol 2, Chap 6 — Modélisation des flux de nutriments

4.2. Bilan du phosphore

Le bilan du phosphore (Figure 30) se distingue beaucoup de celui de 1’azote. L’érosion des sols (et tout
particulierement des sols arables) constitue la source principale des apports diffus au réseau hydrographique.
Ces apports ne sont pas en relation directe avec les pratiques agricoles actuelles. lls reflétent plutét le stock
de phosphore présent dans la couche superficielle du sol, qui lui-méme est pour partie importante le résultat
d’un héritage des pratiques agricoles anciennes. Actuellement ces pratiques aboutissent plutdt a réduire
lentement le stock considérable de phosphore accumulé dans les sols.

Méme si I’efficacité d’abattement du phosphore des eaux usées par le parc de stations d’épuration est
supérieure a 75%, les apports ponctuels restent, a 1’échelle du bassin de la Seine du méme ordre de grandeur
que les apports diffus.

La rétention dans le réseau hydrographique, essentiellement constituée par le dépdt de phosphore particulaire
dans les sédiments des riviéres ou de leurs annexes hydrauliques, représente 33 % de la charge totale qui lui
parvient.
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Figure 10 : Bilan du phosphore du bassin de la Seine a Poses, pour la période 2010-2016.
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Résumé

Les eaux continentales ont été reconnues comme une composante active du cycle du
carbone ou les transformations et les transports sont associés au dégazage du dioxyde de carbone
(CO,). Afin d’estimer le devenir du carbone dans le continuum aquatique, nous proposons une
approche de modélisation en formalisant un module de carbone inorganique intégré au modeéle
biogeéochimique pyNuts-Riverstrahler. Notre approche a été mise en ceuvre sur la Seine (France)
impactée par I'hnomme. Les contraintes diffuses et ponctuelles du modéle ont été caractérisees par
des mesures de terrain dans les eaux souterraines et les stations d'épuration des eaux usées et, par
I’exploration des bases de données existantes. Sur la période étudiée (2010-2013), la moyenne
annuelle des émissions de CO, par I'nydrosysteme a été estimeée par simulation a 364 = 99 Gg C an
! Les simulations du carbone inorganique dissous, de I'alcalinité totale, du pH et des concentrations
de CO, ont montré une bonne concordance avec les observations, et la variabilité saisonniére a pu
étre reproduite. Le métabolisme dans le réseau hydrographique de la Seine a mis en évidence
l'importance des activités benthiques dans les petits cours d'eau d’amont tandis que les activités
planctoniques étaient principalement observées en aval dans les plus grandes riviéres. La
sursaturation en CO; de I’hydrosystéme par rapport aux concentrations atmosphériques a été
démontrée. Le dégazage est le plus important dans les petits cours d'eau d’amont, tandis que des
pics de concentration sont simulés en aval de l'effluent de la plus grande station d’épuration du
bassin. Des simulations couplées au modéle d’estuaire C-GEM montrent également que 23% des
émissions aquatiques de CO, se produisent dans cette partie avale tres réactive qui contribue de
maniere significative a la cascade du carbone le long du continuum terre-mer.

Pour citer cet article : Marescaux A., Thieu V., Gypens N., Laruelle G.G., Silvestre M., Garnier J.. Dynamique du
carbone dans le continuum aquatique : quantification des sources, modélisation et bilans a I'échelle de la Seine, dans
Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer, Rapports de synthese de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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Points clefs

> Le module de carbone inorganique a été implémenté avec succes dans le modele PyNuts-
Riverstrahler.

> Les concentrations de CO; dans les riviéres du bassin de la Seine sont plus influencées par le
débit des eaux souterraines que par le métabolisme des cours d'eau.

> Les émissions de CO, représentent en moyenne sur la période 2010-2013 : 31 % des exportations
de carbone inorganique, le reste etant exporté sous forme de DIC.

> Le couplage au modele C-GEM montre que ’estuaire contribue également significativement a la
cascade du carbone le long du continuum terre-mer (environ 27% des émissions aquatiques pour
I’année 2010)

Mots-clés : Dégazage de CO, ; modélisation du carbone inorganique ; métabolisme des rivieres;
bilans de carbone et alcalinité
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Introduction

Le rble actif des rivieres dans le transport, la transformation, le stockage et le dégazage du carbone
inorganique et organique est aujourd’hui reconnu (Cole et al., 2007). Bien qu'il existe de grandes incertitudes
sur la quantification des flux provenant des eaux continentales vers I’atmosphére, le dégazage de dioxyde de
carbone (CO,) est un flux important soumis a de larges variations régionales (Cole et al., 2007 ; Battin et al.,
2009a ; Aufdenkampe et al, 2011 ; Lauerwald et al, 2015 ; Regnier et al, 2013 ; Raymond et al, 2013a ;
Sawakuchi et al, 2017 ; Drake et al, 2017). Ces variabilités sont contrdlées par le climat régional et les
caractéristiques des bassins hydrographiques, et sont liées aux exportations de carbone terrestre sous
différentes formes, du carbone organique au carbone inorganique, et du carbone dissous au carbone
particulaire. Le carbone organique qui arrive dans les cours d'eau peut provenir d'écosystémes terrestres
comme les détritus végétaux, le lessivage ou I'érosion du sol ou de I'approvisionnement en eau souterraine,
mais il peut également étre produit lors de la photosynthése ou apporté par dép6ts des particules de poussiére
(Prairie et Cole, 2009 ; Drake et al., 2017). Les sources de carbone inorganique proviennent des eaux
souterraines, de la lixiviation du sol et de I'échange par diffusion a l'interface air-eau, selon la pression
partielle du CO, (pCO,) a la surface de I'eau par rapport a la pCO, atmosphérique (Cole et al., 2007 ; Drake
et al., 2017 ; Marx et al., 2018). D'autres échanges de carbone, comme l'incorporation dans des structures
biominéralisées ou la remise en suspension, ont lieu a l'interface eau-sédiments et peuvent étre enfouis
(Regnier et al., 2013a). Dans I'ensemble, les hydrosystémes oligo- et mésotrophes agissent généralement
comme source de carbone alors que la surface des systemes eutrophes peut étre sous-saturée par rapport a la
pCO, atmosphérique (Prairie et Cole, 2009 ; Xu et al, 2019 ; Yang et al, 2019).

Les mesures directes de pCO, le long du réseau de drainage sont actuellement trop rares pour permettre des
analyses temporelles et spatiales précises de la variabilité du CO,. Bien que les calculs a partir du pH, de la
température et de l'alcalinité puissent aider a reconstituer les dynamiques spatio-temporelles du CO,
(Marescaux et al., 2018a), seuls les outils de modélisation peuvent prédire le devenir du carbone dans des
systemes aquatiques complets. En effet, les approches de modélisation ont permis de simuler et de quantifier
les flux de carbone entre différents réservoirs : atmosphére, biosphere, hydrosphere et lithosphere (ex. Bern-
SAR, Joos et al, 1996 ; ACC2, Tanaka et al, 2007 ; TOTEM, Mackenzie et al, 2011 ; MAGICC6, Meehl et
al, 2007). En plus de ces approches « modéle de boite », un certain nombre de modéles mécanistes plus
complets, décrivant les processus biogéochimiques impliqués dans le cycle du carbone et I'évasion du CO,,
ont été mis au point pour les océans (p. ex, Doney et al. 2004 ; Aumont et al. 2015), les eaux cotiéres (Borges
et al. 2006 ; Gypens et al. 2004, 2009, 2011) et les estuaires (Cai et Wang 1998 ; Volta et al. 2014, Laruelle
et al. 2019). Dans les eaux continentales, le modéle NICE-BGC (Nakayama, 2016) représente I'évasion du
CO, a l'échelle mondiale. Cependant, a notre connaissance, alors que plusieurs modéles de riviéres, dont
Riverstrahler (Billen et al., 1994 ; Garnier et al., 2002) décrivent le cycle du carbone par ’apport de matiére
organique et la dégradation de celle-ci par les microorganismes aquatiques (p. ex, PEGASE, Smitz et al,
1997 ; ProSe, Vilmin et al, 2018 ; QUAL2Kw, Pelletier et al, 2006 ; QUAL-NET, Minaudo et al, 2018,
QUASAR, Whitehead et al, 1997), aucun d'eux ne décrit le cycle inorganique du carbone incluant le
dégazage de dioxyde de carbone.

Le modéle biogéochimique fluvial Riverstrahler (Billen et al., 1994 ; Garnier et al., 1995) est un modéle
générique de la qualité de I'eau et du fonctionnement biogéochimique des grands systémes fluviaux. La Seine
a longtemps été étudiée a l'aide du modéle Riverstrahler. Par exemple, le modéle a permis de quantifier les
flux d’export a la zone cotiere et de comprendre les phénomenes d'eutrophisation (Billen et Garnier, 2000 ;
Billen et al., 2001 ; Passy et al., 2016), la transformation de I'azote et les émissions de N,O (Garnier et al,
2007 ; Garnier et al. 2009 ; Vilain et al. 2012) ainsi que la rétention des nitrates (Billen et Garnier, 2000 ;
Billen et al. 2018) et le métabolisme du carbone organique (Garnier et Billen, 2007 ; Vilmin et al., 2016).
Récemment, nous avons éetudié la pCO, et souligné les facteurs contrélant sa dynamique dans la Seine
(Marescaux et al., 2018a).

Le but de cette étude est la mise en ceuvre d'un module générique de carbone inorganique dans

I'environnement de modélisation pyNuts nouvellement développé pour le modeéle Riverstrahler afin de
quantifier les sources, les transformations, les puits ainsi que les émissions gazeuses du carbone inorganique.

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

128



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Un autre objectif est de quantifier et de discuter du caractére autotrophe ou hétérotrophe des riviéres en
fonction des concentrations en CO, et de la sursaturation du réseau de drainage. Dans de futurs travaux, un
couplage systématique avec le modele estuarien C-GEM pourrait permettre d’estimer les flux d’export du
carbone dans I'océan comme le proposent déja Laruelle et al (2019) pour I'année 2010.

Ce rapport de synthése a déja fait I’objet de trois publications (Marescaux et al., 2018a; Marescaux et al.,
soumis ; Laruelle et al., 2019) et de deux rapports annuels du PIREN-Seine (Marescaux et al., 2016;
Marescaux et al., 2018), & consulter pour plus de détails.

1. Matériel et méthodes

2.1.  Description du bassin de la Seine

Situé dans le nord-ouest de la France, le bassin de la Seine (~76.285 km?) a un climat tempéré et un régime
hydrologique pluvio-océanique (figure 1). L'altitude moyenne du bassin est de 150 m (NGF) et 1% du bassin
atteint plus de 550 m (NGF) dans le Morvan (Guerrini et al., 1998). Le débit d'eau annuel a Poses (ordre 7,
superficie du bassin 64 867 km2), la station de surveillance la plus en aval sans influence des marées, était en
moyenne de 490 m® s sur la période 2010-2013 (base de données HYDRO, http://www.hydro.eaufrance.fr,
derniére consultation 26/03/2019). Les principaux affluents sont la Marne en amont de Paris et, la Basse
Seine et I'Oise en aval de Paris (figure 1a). Trois réservoirs principaux qui emmagasinent l'eau en hiver et
maintiennent les étiages en été, sont situés en amont sur la Marne et en amont sur 1’affluent de la Seine,
I'Aube (figure 1a). La capacité totale de stockage de ces réservoirs est de 800 10° m? (Garnier et al., 1999).
Le débit d'eau maximal de ces affluents se produit en hiver lorsque que la température et le taux
d'évapotranspiration sont les plus faibles ; le comportement inverse est observé en été (Guerrini et al., 1998).
A l'exception des roches cristallines du nord et des hautes terres du Morvan (sud), le bassin de la Seine est
pour l'essentiel situé¢ dans le bassin sédimentaires parisien (Mégnien, 1980 ; Pomerol et Feugueur, 1986 ;
Guerrini et al., 1998). Les plus grands aquiféres sont constitués de roches carbonatées (principalement du
calcaire et de la craie) ou de matériaux détritiques (sable et gres) séparés par des couches imperméables ou
moins perméables.
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Figure 1. Caractéristiques du bassin de la Seine : a) la lithologie selon Albinet, (1967) ; b) [’occupation des
sols selon la base de données Corine Land Cover (EEA, 2012) ; ¢) le réseau de drainage selon les ordres
Strahler (Strahler, 1957), stations de surveillance (I : Poses, Il : Poissy (Paris aval), Il : Paris, IV : Ferté-
sous-Jouarre (Paris amont) ; d) stations de traitement des eaux usées du bassin. Les points rouges
représentent les stations d'épuration échantillonnées en 2018.

Le concept de hiérarchisation des cours d'eau par ordres de Strahler (Strahler, 1957) a été adopté pour décrire
la géomorphologie d'un réseau de drainage dans le modéle Riverstrahler (Billen et al., 1994). Les petits cours
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d'eau pérennes sont d'ordre 1. Seules les confluences entre deux trongons fluviaux ayant le méme ordre
produisent un trongon d’ordre supérieur (figure 1). Les caractéristiques hydro-physiques moyennes de la
Seine sont agrégées par ordre de Strahler d'eau dans le tableau 1.

Tableau 1. Caractéristiques moyennes du bassin versant de la Seine, par ordre de Strahler.

Nombre

SO  de cours S;:af ;znc;gcie Lcouljngzleétg Largeur  Profondeur Pente Débit Vitle’ifleude
d’eau

km’ km m M mm’ m’ s’ ms’
1 2643 30,097 10,688 2.42 0.14 0.00952 0.15 0.34
2 603 10,635 4488 5.12 0.29 0.00345 0.67 0.36
3 148 7798 2936 8.30 0.44 0.00224 2.04 0.46
4 47 6690 1792 22.15 0.79 0.00177 6.13 0.32
5 13 8627 1044 45.01 1.10 0.00103 24.89 0.45
6 4 7864 636 77.69 251 0.00100 82.22 0.42
7 4573 467 186.18 2.61 0.00101  416.20 0.81

Le bassin de la Seine est caractérisé par une agriculture intensive (plus de 50% du bassin, CLC - EEE, 2012).
Le bassin de la Seine est densément peuplé (~ 230 habitants km™). La population est majoritairement
concentrée dans l'agglomération parisienne (12,4 millions d'habitants en 2015) (figure 1) (INSEE, 2015).
Située a 70 km en aval de Paris, la plus grande station d'épuration d'Europe (Seine Aval, SAV WWTP) peut
traiter jusqu'a 6 10° équivalent habitants par jour, libérant 15,4 m® s* dans la Basse Seine (Syndicat
interdépartemental pour I'assainissement de lI'agglomération parisienne ; SIAAP).

2.2. Le modele pyNuts-Riverstrahler et son modéle biogéochimique RIVE.

Le cceur du calcul biogéochimique du modéle pyNuts-Riverstrahler est constitué par le modele RIVE (Billen
et al. 1994, Garnier et al. 1995, Garnier et al., 2002, Servais et al., 2007) (https://www.fire.upmc.fr/rive/),
élaboré dans le cadre du PIREN-Seine depuis le début du programme. Jusqu'a présent, le carbone
inorganique n’avait jamais été représenté dans le modéle RIVE. L’environnement de modélisation pyNuts
permet de calculer les contraintes (sources diffuses et ponctuelles) de Riverstrahler a I'échelle de plusieurs
bassins versants (Thieu et al., 2015b; Raimonet et al., 2018; Desmit et al., 2018). PyNuts-Riverstrahler est
donc un modeéle générique de la qualité de I'eau et du fonctionnement biogéochimique de grands réseaux de
drainage, qui simule la qualité de 1'eau dans I’ensemble d’un réseau hydrographique. Dans le cadre de cette
étude, le bassin de la Seine a été décomposé en 80 unités de modélisation, dont 8 axes (axe-objet, résolution
a 1km) et 72 sous-bassins amont (bassins idéalisés, avec leurs caractéristiques définies par ordre de Strahler).

Le module des carbonates représenté a la figure 2 a été développé a partir du modele décrit dans Gypens et al
(2004) et adapté aux milieux d'eau douce (N. Gypens et A.V. Borges, communication personnelle). Il vise a
calculer la spéciation du systéme carbonate a partir de deux nouvelles variables d'état : le carbone
inorganique dissous (DIC) et l'alcalinité totale (TA), permettant de calculer le dioxyde de carbone (CO,). Le
module utilise trois équations qui calculent également le bicarbonate (HCO3), le carbonate (CO5*) et
I'hydronium (H;O"). En effet, deux variables du systeme carbonate sont suffisantes pour calculer toutes les
autres composantes (Zeebe et Wolf-Gladrow, 2001). Ici, les variables DIC et TA ont été choisies parce que
les processus biologiques impliqués dans leur variabilité spatio-temporelle le long du continuum aquatique
étaient déja inclus dans le modéle RIVE (figure 2). Nous avons calculé le pH en fonction de l'alcalinité totale
et du carbone inorganique dissous en utilisant I'équation de Culberson (Culberson, 1980).
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Figure 2. Représentation schématique du modele biogéochimique RIVE (inspirée de Billen et al. 1994,
Garnier & Billen, 1994). Les lignes grises indiquent les principaux processus simulés dans la colonne d'eau
et a l'interface avec le sédiment (oxygene non illustré), les lignes marrons(TA) et bleues (DIC) montrent
Uintégration du nouveau module de carbone inorganique

Processus aquatiques affectant ’alcalinité totale —TA- et le carbone inorganique
dissous -DIC-

L'échange de CO, entre la surface de I'eau et I'atmosphére augmente ou diminue la valeur du DIC, en
fonction de la vitesse de transfert du gaz (k) et du gradient de concentrations de CO, a l'interface entre I'eau
et I’atmosphére (Tableau 2, Eq. 1). Les matiéres organiques dissoutes ou particulaires sont principalement
dégradées par les activités microbiennes (plus ou moins rapidement selon leur biodégradabilité), ce qui
entraine la production de CO; et de HCO; (Servais et al., 1995), induisant ainsi un changement dans les
concentrations de DIC et de TA dans la colonne d'eau (Tableau 2, Eqg. 2, Figure 2). Les processus de
photosynthése et de dénitrification affectent également le DIC et le TA (tableau 2, égquations 3-5), tandis que
la nitrification dans le cours deau influence uniquement le TA (tableau 2, équation 6, figure 2). La
description compléte de ce module est disponible dans la thése d’ Audrey Marescaux (Déc. 2018).

2.2.1.
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Tableau 2. Steechiométrie des processus biogéochimiques, influencant le carbone inorganique dissous et
I'alcalinité totale des eaux douces prise en compte dans le nouveau module carbone inorganique.

Process Equation DIC TA Eq.
FCO, C0,(aq) © CO,(9) 1 0 1
Aerobic

Cio6H263011N1gP + 1060
degradation 1067263 FLITe ? +1 +14/106 2
- 92C0, + 14HCO; + 16NH; + HPO?~ + 92H,0

Photosynthesis
106C0, + 16NO; + H,PO; + 122H,0 + 17H*
(NO; uptake) 4| +17/106 | 3
= Cy6H263011N16P + 1380,

Photosynthesis
. 106C0, + 16NH; + H,PO; + 106H,0
(NH," uptake) -1 -15/106 4

Denitrification 5CH,0 +4NO; + 4H* > 5C0, + 2N, + 7H,0 +1 +4/5 5
Nitrification NHf +20, - 2H* + H,0 + NO3 0 -2 6
2.2.2. Documentation des nouvelles contraintes au modéle pyNuts Riverstrahler

Les premiéeres mesures directes de CO, dans I’hydrosystéme Seine que nous avons réalisées lors de 4
campagnes en 2016-2017 (Marescaux et al., 2018a) ont mis en évidence la nécessité d’une description
précise de certaines entrées préexistantes du modéle pyNuts-Riverstrahler ainsi que le besoin d’ajouter de
nouvelles variables en entrée du modele afin de modéliser le carbone inorganique.

En effet, d’une part, I’influence de 1’occupation du sol sur les concentrations en CO, et en carbone organique
dissous (DOC) est significative (test statistique de Kruskal-Wallis, p < 0.05,) (figure 3a et 3b). Et d’autre
part, nous avons trouvé une relation linéaire positive entre la pCO, et le carbone organique dissous (DOC)
(R?= 0,56, n = 119) (figure 3c). Le DOC mesuré dans les riviéres drainant des prairies (DOC moyen : 10,3
mg L) et des milieux humides (DOC moyen : 21,0 mg L™) ont montré des plages de concentration plus
larges et plus élevées que celles drainant des terres arables (DOC moyen : 3,8 mg L™) (figure 3a). En
général, les concentrations de DOC et de pCO, étaient plus faibles en hiver et plus élevées en été/automne et
pendant la crue printaniére. Aucune relation significative n'a été trouvée entre le pCO, et le DIC, cependant,
les concentrations élevées de pCO, sont en général associées a de hautes concentrations en DIC (figure 3c).
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Figure 3. (a) Boxplots de pCO2 assemblés en fonction des occupations du sol et des saisons étudiées. Les
parties inférieure, intermédiaire et supérieure des boites représentent respectivement les 25e, 50e et 75e
centiles et les cercles vides représentent les valeurs extrémes. A gauche, les pCO2 sont mesurées dans les
cours d'eau (ordres de Strahler de 1 a 4) drainant les zones humides, les prairies, les foréts et les terres
cultivées pendant les campagnes de terrain de 2016 et 2017. A droite, la pCO?2 est calculée a partir des
données bimensuelles existantes sur le pH, l'alcalinité totale et la température de l'eau mesurées dans la
Seine a Poses de 2013 a 2015 et agrégées par saisons (source des données : AESN). (b) Relation entre les
pCO2 mesurées et le carbone organique dissous (DOC). (c) Relation entre les pCO2 mesurées et le carbone
inorganique dissous (DIC) ;
Ces résultats nous ont motivés a raffiner les contraintes carbonées du modele, notamment par occupation du
sol.

Sources diffuses issues des sols et des eaux souterraines.

Les sources diffuses sont prises en compte en attribuant une concentration moyenne annuelle aux variables
du modeéle pour les deux composantes du débit : flux sous-racinaire et souterrain. Ces concentrations sont
ensuite intégrées avec une représentation décadaire des écoulements pour simuler la contribution saisonniere
des émissions diffuses au systéme hydrographique.

Les concentrations de carbone organique dissous (DOC) ont été extraites de la base de données ADES
(www.ades.eaufrance.fr) pour les écoulements superficiels, puis agrégées par 1’occupation des sols
(moyenne: 3,13 mg C L™ pour la période 2010-2013). Pour les eaux souterraines, elles ont été extraites par
masses d'eau MESO (Masse de I'Eau Souterraine; moyenne: 0,91 mg C L™ sur la période 2010-2013). Ces
concentrations ont été séparées de maniere similaire en fonction de leur dégradabilité, avec 7,5% de DOC
rapidement biodégradable, 17,5% de lentement biodégradable et 75% de DOC réfractaire (Garnier, non
publié).

Les apports totaux de POC ont été calculés sur la base des flux estimés des matieres en suspension (TSS),
associés a une teneur en carbone organique du sol (SOC) fournie par le projet LUCAS (échantillons de sols
agricoles, Toth et al., 2013), le projet BioSoil (échantillons de sols forestiers européens, Lacarce et al., 2009)
et le projet SoilTrEC (échantillons de données locales du sol de cing différents observatoires des zones
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critiques (CZOs) en Europe, Menon et al., 2014) (Aksoy et al., 2016). Les concentrations de MES ont été
calculées en utilisant les flux de MES fournis par WaTEM-SEDEM (Borrelli et al., 2018) et la moyenne des
écoulements sur la période 1970-2000 (SAFRAN-ISBA-MODCOU, SIM ; Habets et al., 2008). La moyenne
en POC est de 8,2 mgC L™ (sd, 10,4 mgC L™) dans les eaux de ruissellement souterraines et 0,8 mgC L™ (sd,
1,0 mgC L™) dans les eaux souterraines. Le méme ratio de réactivité du DOC a été appliqué pour trois
classes de dégradabilité du POC.

Les concentrations en CO, ne sont pas mesurées en routine dans les eaux souterraines (cf. ADES),
contrairement au HCO3 et CO;5". Pour calculer les concentrations en DIC dans les eaux souterraines, nous
avons donc utilisé nos propres mesures de CO,, équivalentes en moyenne a 15,92 mgC-CO, L™ qui ont été
ajoutées a celles de HCO; et CO5 (de la base ADES).

Les valeurs du carbone inorganigue dissous (DIC) des eaux souterraines sont donc en partie extraites de la
base de données ADES et regroupées par masse d’eau (moyennées pour les 48 masses d’eau de nappe non
captives -MESO -pour la période 2010-2015). Pour les eaux superficielles parvenant au réseau
hydrographique, il n’existe pas de mesures de routine de ces apports qui sont soumis a un dégazage tres
important (Oquist et al., 2009). Nous avons donc considéré des concentrations identiques a celles obtenues
dans les eaux souterraines (de 25 & 92 mgC L™ de DIC selon les masses d’eau MESO).

Les valeurs d’alcalinité totale (TA) des eaux souterraines sont aussi issues de la base de données ADES,
moyennées par masse d’eau. Pour les eaux superficielles, comme il n’existe pas non plus de mesures de
routine, nous avons donc aussi considéré des concentrations identiques a celles obtenues pour les eaux
souterraines (663 & 5580 pmol L™ de TA selon les masses d’eau MESO).

Sources ponctuelles en provenance des effluents des stations d'épuration. Pour le modéle pyNuts-
Riverstrahler, les émissions ponctuelles correspondent aux teneurs des rejets de carbone et de nutriments a la
riviére. Ces apports dépendent donc du type de traitement et des volumes traités dans les stations d'épuration.
Dans le bassin de la Seine, la plupart de ces rejets sont relativement bien traités, et sont estimés entre 2,9 et
9,4 gC hab™ jour™ pour le DOC et entre 0,9 et 24 gC hab™ jour™ pour le POC selon le type de traitement
(Garnier et al. 2006; Servais et al. 1999). Pour TA et DIC des mesures ont été spécifiquement effectuées sur
8 stations d’épuration du bassin de la Seine, sélectionnées pour refléter diverses capacités de traitement (de 6
10° & 6 10°Eq. hab.), et différents types de traitements (boues activées, filtre biologique aéré Biostyr®) (Voir
Marescaux et al., 2018a pour les protocoles d’échantillonnage). Cet échantillonnage n’ayant pas permis de
mettre en évidence des différences de TA et DIC par Eq. hab, nous avons utilisé des valeurs moyennes
pondérées par la capacité de traitement (3993 pumol L™ pour TA et 70 mgC L™ pour DIC), ce qui correspond
aux valeurs de Alshboul et al. (2016) trouvées dans la littérature.

Les observations nécessaires a la validation du modéle. La période de validation choisie est 2010-2013,
comprenant des conditions hydrologiques contrastées (séche et humide). Les valeurs de pCO, (ppmv) ont été
calculées a l'aide d'algorithmes logiciels CO2SYS (version 25b06, Pierrot et al., 2006) en fonction des
observations existantes de pH, de TA et de la température de I'eau (AESN). Les constantes de dissociation
des carbonates (K1 et K2) appliquées ont été calculées a partir de Millero (1979) avec une salinité nulle et en
fonction de la température de I'eau. Pour calculer la moyenne interannuelle sur la période 2010-2013, les
données ont été agrégées mensuellement, puis annuellement a chaque station de mesure, puis moyennées
spatialement (par ex., par ordre de Strahler). Quatre stations offrant suffisamment de données sur la période
2010-2013 ont ét¢ sélectionnées pour évaluer les tendances saisonniéres. Elles sont situées le long de 1’axe
principal de la Marne et de la Basse Seine et ont été choisies pour leur situation: Poses (exutoire de la Seine),
Poissy (en aval de la STEP SAV), la Ferté-sous-Jouarre (en amont de Paris sur la Marne) et Paris, prenant en
compte tout le bassin amont (Figure 1).
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Tableau 3. Résumé des apports liés au carbone du modele pyNuts-Riverstrahler

Input Flow Database Averaged values source
variables
subsurface AESN land use mean: 3.13 mgC L™; sd: 456 mgC L™; hitp://www.€au-seine
DOC normandie.fr/
groundwater ADES MESO units mean: 0.91 mgC L™; sd: 0.8 mgC L™ www.ades.eaufrance.fr
subsurface based on estimated mean: 8.2 mgC L™, sd: 10.4 mgC L™
LUCAS, BioSoil total suspended solids
POC and SoilTrEC (TSS) fluxes, associated (Aksoy et al., 2016)
Projects with a soil organic 1 o
groundwater carbon (SOC) content mean: 0.8 mgC L™, sd: 1.0 mgC L
subsurface from 25 to 92 mgC L™
DIC ADES MESO units www.ades.eaufrance.fr
groundwater from 25 to 92 mgC L™
subsurface from 663 to 5580 pmol L*
TA ADES MESO units www.ades.eaufrance.fr
groundwater from 663 to 5580 pmol L*
DOC Point sources Measurements . 2.910 9.4 gC inhab™ day™ .
According to WWTP g y (Garnier et al. 2006;
POC Point sources Measurements | treatmentand capacity 0.9 to 24 gC inhab™ day™ Servais et al. 1999)
. weighted mean by 1 .
DIC Point sources Measurements WWTP capacity 70 mgC L This study
. weighted mean by 1 .
TA Point sources Measurements WWTP capacity 3993 pmol L This study
. Measurements . 1 ey- -1 i
DIC Reservoirs in the Der Lake by year mean: 23 mgC L™ sd: 4 mgC L This study
. Measurements . 1 - 41 ;
TA Reservoirs in the Der Lake by year mean: 1890 pumol L™, sd: 350 pmol L This study
2.2.3. Evaluation du modéle

Des erreurs quadratiques moyennes et normalisées sur les observations (NRMSE) ont été effectuées pour
évaluer le modéle pyNuts-Riverstrahler incluant le module inorganique. Les NRMSE ont été réalisées sur la
base de variations interannuelles par décade pour la période 2010-2013, combinant des observations et des
simulations a quatre stations principales de surveillance le long du profil longitudinal de la Seine : Poses,
Poissy (Aval Paris), Paris, Ferté-sous-Jouarre (Amont Paris).

3. Résultats

3.1. Simulations des variations spatiales et saisonniéres de pCO;.

3.1.1. Emissions de CO, depuis les petits cours d'eau jusqu’au secteur aval de la Seine

Les concentrations moyennes de CO, simulées pour la période 2010-2013 par Strahler montrent la capacité
de pyNuts-Riverstrahler a reproduire les tendances génerales des observations de CO, (7565 données) (figure
4). Les concentrations moyennes en CO, tendent a diminuer depuis les petits ordres (SO1) (largeur < 100 m)
vers les ordres 5 (SO5), puis finalement a augmenter dans les derniers ordres (largeur > 100 m) de SO6 a
SO7, en aval de l'agglomération parisienne (tendances non significatives). Une certaine divergence apparait
pour l'ordre 1, avec des simulations plus élevées que les observations, alors que pour les ordres 2 & 7, les
simulations étaient systématiquement plus faibles que les observations. Les valeurs de k (vitesse de transfert
de gaz) calculées pour la Seine varient de 0,04 & 0,23 m h™ avec des valeurs plus élevées dans les premiers
cours d'eau et des valeurs plus faibles dans les secteurs aval. Les émissions de CO, étant positivement liées a
la valeur de k.
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Figure 4. Concentrations de dioxyde de carbone dans les eaux de Seine (CO,, mgC-CO, L™) simulées par le
modele pyNuts-Riverstrahler (gris foncé) et observées (gris clair) en fonction de I'ordre de Strahler pour la
période 2010-2013 (les moustaches indiquant les écarts types).

3.1.2. Profils de I’axe principal Marne - Basse Seine (a Poses)

Sur la méme période (2010-2013), une attention particuliére a été portée sur 1’axe principal de la Marne
(SO6) jusqu'a I’exutoire de la Seine (a Poses, SO7) et a montré que les variations longitudinales sont bien
représentées par le modele. Le profil longitudinal se caractérise par des concentrations plus élevées de CO,
en aval de Paris et un pic immédiatement en aval de la STEP SAV, puis par une diminution progressive
jusgqu'a l'estuaire (figure 5). Il est a noter que les concentrations de CO, estuarien ont été modélisées
spécifiquement par Laruelle et al. (2019), prenant en compte a I’entrée de [’estuaire, les résultats des
simulations de Riverstrahler a Poses.
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Figure 5. Concentrations moyennes de dioxyde de carbone (CO,, mgC L™) observées (points) et simulées
(ligne) le long de [’axe principal de la Marne (km -350 a 0) et de la Basse Seine (km 0-350) en moyenne sur
la période 2010-2013. L'enveloppe de simulation (zone grise) représente les écarts-types du CO, simulé. Les
barres d’erreurs sont des écarts-types entre les concentrations de CO, observées.

3.1.3. Variations saisonniéres

En amont, a Paris et en aval de ’agglomération, les simulations ont fourni des niveaux relativement bons de
CO,, DIC, TA et pH (figure 6). Outre les niveaux satisfaisants de ces valeurs, les simulations du DIC et de
TA ont reproduit les tendances saisonniéres observées avec une diminution des concentrations en
été/automne liée au soutien d’étiage par les réservoirs. En effet, les réservoirs présentent des concentrations
en TA et de DIC inférieures a celles des riviéres (tableau 3). En plus des variations amont-aval du CO,
(figure 4), le CO, varie fortement selon les saisons (figure 6). Bien que les concentrations de CO, simulées
correspondent assez bien au niveau des observations (NRMSE = 15%), le modéle tend a surestimer les
valeurs hivernales en amont et a Paris (figure 6, a gauche).

Pour le DIC, les simulations en amont de Paris (figure 6, & droite) semblent plus faibles que les observations
(mais les données estivales manquent) ; cependant, en aval aux trois autres stations sélectionnées, les
simulations représentent bien les observations (figure 6, NRMSE = 15%). Les variations saisonniéres en TA
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ont été reproduites de maniere satisfaisante par les simulations, bien qu'elles soient 1égerement sous-estimées
par le modéle aux stations en amont et en aval de Paris (figure 6, NRMSE = 25%). En ce qui concerne le pH,
les simulations se situent dans une gamme similaire a celle des observations (7,5-8,5)(figure 6, NRMSE =
17%).

Outlet of the basin Downstream SAV Paris Upstream Paris

Water flow (m? s*)
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n=125
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Figure 6. Débits d'eau simulés (lignes) et observés (points) (Q, m*s™), concentrations de dioxyde de carbone
(CO,, mgC L* et CO, sat, mgC L™), carbone inorganique dissous (DIC, mgC L™), alcalinité totale (Total
Akalinity, TA, umol L), pH (-) et phytoplancton (mgC L™) intégrés sur dix jours au cours de la période
2010-2013. L'enveloppe de simulation correspond aux écarts-types. Pour les données observées, les barres
d’erreurs sont les écarts-types. Quatre stations de surveillance le long de I’axe principal Marne-Poses sont
montrées : Ferté-sous-Jouarre (en amont de Paris sur la Marne), Paris (en amont a Charenton), en aval de
la station d’épuration Seine-Aval (SAV) et a la sortie du bassin (Poses).

Bien que le niveau de biomasse phytoplanctonique soit correctement simulé, le bloom estival observé a
I’exutoire n’est pas bien rendu par le modele, alors que le bloom printanier précoce observé en Basse-Seine a
été simulé avec un décalage par rapport aux observations (figure 6, NRMSE = 19 %).

3.14. Sélection d'une vitesse de transfert de gaz

La fagon de prendre en compte la vitesse de transfert des gaz (k) dans I'approche de modélisation pourrait
expliquer ces écarts dans les ordres 6-7 (figure 4). Différentes valeurs de k ont été explorées (figure 7). En
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effet, la valeur de la vitesse de transfert de gaz rapportée par Alin et al (2011) a été utilisée pour les cours
d'eau jusgu'a 100 m de largeur, comme recommandé. Alors que ces valeurs de k ont fourni des simulations
en accord avec les observations dans la riviére jusqu'a 100 m de largeur, pour des largeurs de riviére
supérieures a 100 m, nous avons testé différents k, pour améliorer 1’adéquation simulation-observations.
Dans les plus grands ordres de riviéres (6-7), nous avons montré que les calculs de k selon I'équation 2 du
tableau 5 de Raymond et al (2012) induisent un dégazage trop élevé alors que la valeur de k proposée par Ho
et al (2016) conduit a un comportement opposé avec un dégazage beaucoup trop faible en CO..
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Figure 7. Concentrations moyennes de dioxyde de carbone (CO,, mgC L™) observées (points) et simulées
(ligne) le long de [’axe principal de la Marne (km -350 a 0) et de la Basse Seine (km 0-350), en moyenne sur
la période 2010-2013. Les différentes lignes correspondent a différentes simulations utilisant des équations
différentes pour le calcul de la vitesse de transfert de gaz (aucune valeur de k —no k-, Ho et al., 2016,
O’Connor and Dobbins, 1958, Raymond et al., 2012). La référence correspond aux équations choisies dans
le modele basées sur Ho et al. 2016 et O'Connor et Dobbins (1958).

Par conséquent, pour des largeurs de riviére supérieures a 100 m (ordres 6-7), une équation du k600 basée
sur les travaux de O'Connor et Dobbins (1958) et Ho et al (2016), a été choisie, en négligeant toutefois le
terme lié au vent. Les concentrations de CO, simulées sont alors en meilleur accord avec les observations.
Bien que ces résultats puissent étre améliorés, les bilans de carbone organique et inorganique et d'alcalinité
totale peuvent étre calculés pour la premiére fois a I'échelle d'un bassin versant, dans son ensemble.

3.2.  Bilans d’alcalinité et de carbone inorganique et organique

Nous avons établi des bilans moyens pour la période étudiée (2010-2013) (tableau 4). Les bilans du carbone
inorganique et organique (IC et OC) de I'ensemble du bassin de la Seine (des cours d'eau d'amont jusqu'a
I’entrée de I'estuaire) montrent la forte contribution des apports externes (la somme des sources ponctuelles
et diffuses représente respectivement 92% et 68% des apports en IC et en OC) et des exportations fluviales
(68% et 66% des sorties en IC et en OC, respectivement). Ces exportations étaient d'au moins un ordre de
grandeur plus élevé pour le budget de I’IC (tableau 4). La contribution importante du débit de l'aquifére de la
Seine apporte un flux de IC plus important que le flux sous-racinaire (respectivement 57,5% contre 34% des
apports totaux en IC), tandis que pour le OC, les flux sous-racinaires sont supérieurs a ceux des eaux
souterraines (54% contre 14% des flux totaux en OC).

Il est intéressant de noter que la contribution relative des sources ponctuelles aux intrants du CO est
supérieure a celle en IC (23 % et 7 % des intrants en OC et du IC, respectivement) (tableau 4).

La respiration hétérotrophe par des microorganismes ne représente que 1,5 % des apports en IC. De méme,
les pertes en IC par la production primaire nette (NPP) représentent également une faible proportion, soit 0,6
% des intrants en IC. Pour le bilan du OC, malgré une contribution des apports autochtones provenant des
métabolismes biologiques intrinséques qui est relativement élevée (NPP et nitrification, 9 % des apports, et
respiration hétérotrophe, 7 %), comparativement a leur faible proportion dans les flux de IC (2,3 %), les
apports terrestres allochtones dominent également le bilan de 1’OC (tableau 4).

La Seine, a son embouchure (Poses), exporte 68 % du flux en IC entrant ou produit dans le réseau de
drainage, et 66 % du flux en OC apporté dans la riviére (tableau 5). Les pertes en OC dans le cours d'eau sont
liées a la respiration hétérotrophe (7 %) et a un transfert net vers le compartiment sédimentaire benthique
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(estimé & 28 % des pertes). Dans le bilan du IC, la ventilation du CO, est un processus physique important
(31 % des pertes globales) (tableau 4).

Un calcul similaire a été effectué pour le bilan de l'alcalinité totale (TA). La contribution des processus
internes est restée relativement faible par rapport aux niveaux élevés de TA, dans les apports latéraux
(sources diffuses : 93 % ; sources ponctuelles : 6 %) et par rapport aux flux exportés a Poses (97 %). En
effet, la production en TA dans le cours d'eau repose principalement sur la respiration hétérotrophe (< 1 %)
alors que la dénitrification semble négligeable. La photosynthése peut également produire ou consommer de
l'alcalinité, selon que le NOs ou le NH," soient la source préférentielle d'absorption de l'azote par le
phytoplancton, mais elle n’implique qu’une réduction nette de 2% du bilan, tandis que la nitrification
contribue également & moins de 1% du TA produit.

Tableau 4. Bilan du carbone (kgC km-2 an-1) inorganique et organique ainsi que de I’alcalinité (mol km-2
an-1) pour l'hydrosysteme de la Seine tel que calculé par le modele pyNuts-Riverstrahler moyennés sur la
période 2010-2013. Processus impliqués dans les différents bilans, apports (diffus et ponctuels) et exports a
I’exutoire a Poses). *Bilan net de [’absorption du NO3- ou NH4+ lors de la production primaire nette —
NPP-. **La perte nette au niveau du sédiment est la différence entre l'érosion et la sédimentation calculée
par le modéle.

2010-2013 Processes involved in inorg C budget | kgC km?yr® [ %
Input to river Diffuse sources from subroot 5963 344
Diffuse sources from groundwater 9968 575
Urban point sources 1135 6.6
Heterotrophic respiration 266 15
Denitrification 0 0.0
Output from river | Delivery to the outlet 12 483 68.4
Ventilation 5619 30.8
Nitrification 37 0.2
NPP 105 0.6
2010-2013 Processes involved in TA budget mol km™yr* | %
Input to river Diffuse sources from subroot 360 983 349
Diffuse sources from groundwater 604 145 58.4
Urban point sources 66 770 6.4
Heterotrophic respiration 2972 0.3
Denitrification 0 0.0
Output from river | Delivery to outlet 1004 299 97.1
Nitrification 6 219 0.6
NPP * 24 352 2.4
2010-2013 Processes involved in org C budget | kgC km?yr® | %
Input to river Diffuse sources from subroot 870 53.9
Diffuse sources from groundwater 227 141
Urban point sources 375 23.2
Nitrification 37 2.3
NPP 105 6.5
Output from river | Delivery to the outlet 1086 65.7
Heterotrophic respiration 110 6.7
Net sedimentation ** 456 27.6

3.3.  Processus internes du cycle de carbone dans le réseau hydrographique

Alors que les bilans en carbone inorganique et organique (IC et OC) de I'nydrosystéme de la Seine sont
clairement dominés par les apports terrestres et les exports vers la mer, nous avons tenté ici d'analyser les
processus de flux internes impliqués dans ces cycles IC et OC (figure 8, figure 9).

La distribution spatiale moyenne des processus liés au carbone inorganique (IC), telle que calculée par le
modele, a été cartographiée pour la période 2010-2013 (figure 8). Les activités benthiques sont les plus
importantes dans les petits cours d'eau. En revanche, la production primaire nette et la respiration
planctonique hétérotrophe, qui suivent toutes deux une tendance spatiale similaire, augmentent avec I'ordre
de Strahler, atteignant leur valeur maximale dans la Basse Seine. Tous ces processus biologiques impliqués
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dans le cycle du IC sont trés actifs dans les grands axes de rivieres, alors que le dégazage de CO; se produit
principalement dans les petits cours d'eau d'amont du bassin (figure 8).
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Figure 8. Processus biogéochimique aquatique impliqués dans le cycle du carbone inorganique tel que
simulés par pyNuts-Riverstrahler. Moyennes calculées sur la période 2010-2013 pour l'ensemble du réseau
de la Seine. a)le dégazage de CO?2 (bleu-jaune, gC m-2 jour-1) ; b) la production primaire nette (bleu-vert,

gC m-2 jour-1) ; ¢)la respiration planctonique hétérotrophe (bleu-orange, gC m-2 jour-1) ; et d) la
respiration benthique (bleu-violet, gC m-2 jour-1).

Drainage network
Strahler ordination

CO; outgassing
gC.m-.day*

Ak
0 140 km '\&E}B

Les processus principalement liés a I'activité biologique et au carbone organique (OC) ont été analysés en
termes de métabolisme de I'écosystéme (figure 9). La production nette de I'écosystéme (NEP, gC m™ jour™)
est définie comme suit :

NEP = NPP - Het. Respiration

ol NPP est la production primaire nette (gC m™ jour™) et correspond & la croissance du phytoplancton et
contribue a la formation de la biomasse phytoplanctonique constituant un stock de carbone organique, qui est
émis & son tour sous forme de CO, par respiration (Het. respiration, gC mjour™).

Les simulations montrent que la NEP demeure négative dans I'ensemble du réseau hydrographique (figure 9).
Cependant, la NEP doit étre analysée avec prudence, car le profil du phytoplancton n’est pas bien représenté
(voir la figure 6). Aux premiers ordres, cette NEP négative est associée a une NPP presque nulle, et la
respiration hétérotrophe est dominée par les activités benthiques (voir la figure 8). A I’ordre 5, la NEP est
moins négative que dans les petits ordres (figure 9), la respiration hétérotrophe y étant plus faible et la NPP
plus élevée. Dans le cours inférieur de la Seine (ordre 7), la NPP augmente ainsi que la respiration
hétérotrophe, qui a atteint sa valeur la plus élevée dans ce trongon en aval recevant les effluents traités des
STEP. Par conséquent, l'augmentation de la NPP ne donne pas lieu a une NEP positive.
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Figure 9. Métabolisme des petits, moyens et grands ordres de Strahler (SO) (ici représentées respectivement
par les ordres 1 (SO1), 5 (SO5) et 7 (SO7)) du bassin de la Seine simulés par pyNuts-Riverstrahler et
moyennés sur la période 2010-2013. Production primaire nette (NPP, gC m-2 jour-1), respiration
hétérotrophe (Het. Respiration, gC m-2 jour-1), production nette des écosystemes (NEP, gC m-2 jour-1).

Les résultats des simulations montrant une respiration hétérotrophe et des pCO, plus importantes dans la
Basse Seine que dans les ordres moyens sont confirmés par ’analyse de données (Marescaux et al. 2018a).

En effet, afin de mettre en évidence le lien entre la respiration hétérotrophe, la pCO, et les rejets des STEPs,
nous avons analysé des données dans I’axe principal de la Seine. Depuis les années 1970, en amont du rejet
des effluents traités de la STEP SAV, la moyenne des valeurs de pCO, & Paris a varié autour de 5000 ppm
(pCO2 Paris, figure 10a). Quelques kilometres en aval, a la sortie de la Seine a Poses (fortement influencée
par les rejets d'eaux usées parisiens), la pCO, a augmenté progressivement pour atteindre un maximum de 12
000 ppm dans les années 1990, puis a lentement diminué pour atteindre les valeurs actuelles de 3000 - 4000
ppm (Figure 10a). Tout d’abord, I’augmentation de la pCO, est due a I’augmentation de la capacité de
collecte des eaux usées en STEPs, mais ou I’insuffisance des traitements entrainait de rejets importants de
matiére organigue, minéralisée en CO, dans Basse Seine.
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Figure 10. (a) Variations a long terme de la pCO2 déterminée a l'entrée de Paris (courbe bleue) et a la
sortie de Poses en aval de la principale station d’épuration du bassin - Seine-Aval (SAV), (courbe noire). Les
zones ombrées associées représentent les intervalles de confiance a 95% (Source des données : AESN). La
courbe en pointillés rouges représente les flux de carbone organique total biodégradable (BTOC) rejetés par
la STEP SAV. Le BTOC a été estimé a partir de la relation BTOC = 0,35 BDO (R? = 0,91, n = 23) établie
par Servais et al (1999) qui convertit la demande biologique en oxygene (BDO, issue de Rocher et Azimi,
2017) en BTOC ; (b) Relations entre pCO2 calculé a Poses et BTOC de la STEP principale, SAV.

Dés les années 1990, la diminution de la pCO, est liée & une amélioration des traitements en STEP et une
diminution des flux de carbone organique total biodégradable (BTOC) rejetés par les STEPs de
I'agglomération parisienne (gérées et exploitées par la SIAAP) (figure 10a). En effet, de 1990 a 2015, la
charge en BTOC a diminué de 80 % (de 13,8 & 2,8 kt BTOC an™) suite & la construction (sur le site de la
STEP SAV) d'une nouvelle STEP en 1991 et de trois nouvelles stations de traitement des eaux usées entre
2005 et 2008, parallélement & une amélioration du traitement dans les stations existantes.
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Une relation linéaire positive (R = 0,52, n = 29, p < 0,05) a été établie entre la pCO, annuelle (reliée a la
minéralisation) a la sortie de la Seine (Poses) et les flux de BTOC de la STEP SAV (figure 10b). Ainsi, cette
analyse confirme que 1’apport de matiére organique a un role important sur la respiration hétérotrophe, les
concentrations en CO, et donc sur le métabolisme de la Basse Seine.

Au total, lI'ensemble du réseau hydrographique est sursaturé en CO, par rapport aux concentrations
atmosphériques, et constitue une source de CO, vers I’atmosphére. Cette sursaturation était plus élevée dans
les petites ordres que dans les ordres intermédiaires et ré-augmente dans la Basse Seine (figure 4, voir aussi
figure 8).

4, Discussion

4.1. Evaluation du modéle

Les concentrations en CO, simulées ont tendance a étre plus élevées que celles observées dans les premiers
ordres. Ces différences peuvent étre liées a la forte variabilité du CO, dans ces secteurs amont, ainsi qu’a la
rareté des mesures au printemps. Toutefois, Oquist et al. (2009) ont estimé que jusqu'a 90 % de I’apport en
DIC dans les cours d'eau était émis dans I'atmosphére dans les premiers 200 m. Comme les concentrations
dans I’eau des sols sont difficiles a estimer, nous avons considéré que les concentrations des eaux
souterraines (DIC et TA) reflétaient les concentrations des sources diffuses des sols. Cette hypothése sous-
estime probablement le rapport DIC/TA apporté a la riviere dans les cours d'eau d'ordre inférieur.
Contrairement aux ordres 1, les concentrations simulées dans les ordres de 2 a 7, sont inférieures aux valeurs
observeées (figure 4). Dans I'ensemble, les NRMSE indiquent un pourcentage de variation inférieur a 20 %,
sauf pour le TA (25 %).

En ce qui concerne les valeurs de k (vitesse de transfert de gaz), une équation pour les grandes riviéres sans
influence de marée utilisant la vitesse du vent pourrait étre plus appropriée (Alin et al., 2011) et pourrait
diminuer la NRMSE. Cependant, le modéle Riverstrahler ne considére pas le vent comme une variable
d'entrée. Cela aurait nécessité une résolution spatio-temporelle beaucoup plus élevée pour refléter
I’hétérogénéité des vitesses du vent dans le bassin de la Seine, avec par exemple la prise en compte du cycle
diurne, affecté par des phénomenes comme les brises (Quintana-Segui et al., 2008). De futurs travaux avec
des mesures directes de k et/ou une nouvelle représentation des valeurs de k dans le modéle pourraient aider
a ameliorer les simulations de dégazage avec pyNuts-Riverstrahler.

L’analyse des tendances saisonnieres, montre des amplitudes pour le DIC et de l'alcalinité fidélement restitué
par le modele, avec une gamme de variations correctes. Les observations du DIC et du TA ont montré une
forte diminution de juin/juillet & novembre (diminution maximale de 10 mgC L™ et 1000 pmol L™
respectivement), comme l'illustre le modéele. Cette diminution est liée au soutien d’étiage par les réservoirs
en amont, représentant une part importante du débit de la riviére en été, avec des concentrations plus faibles
en TA, DIC et CO,. Ces résultats encouragent fortement la mise en ceuvre d'un module de carbone
inorganique dans le modele des réservoirs, déja couplé avec Riverstrahler pour les nutriments et le carbone
organique (Garnier et al., 1999).

Pour le phytoplancton, bien que le niveau des valeurs de la biomasse soit cohérent avec les observations, le
modele ne reproduit pas de fagon satisfaisante les variations saisonniéres. Cependant, les blooms algaux ont
été considérablement réduites par rapport a ceux observés dans les années 1990, lorsque la chlorophylle a
atteignait 150 pgChla L™ (Garnier et al., 1995). En effet, I'amélioration des traitements dans les stations
d'épuration ont fortement réduit l'eutrophisation du fleuve (Romero et al., 2016). Les parametres du
phytoplancton du modele RIVE ont été déterminés par des expériences en laboratoire a I'époque ou les
efflorescences algales étaient beaucoup plus importantes qu'aujourd’hui. De nouvelles expériences en
laboratoire visant & prendre en compte d'autres groupes ou espéces de phytoplancton dans ces nouvelles
conditions trophiques et/ou coupler la modélisation stochastique et mécaniste pourraient étre nécessaires
pour mieux représenter la dynamique temporelle actuelle du phytoplancton dans le modele. De plus, dans le
cadre de futurs travaux, explorer différentes formulations de calcul du pH (p. ex. & l'aide de Follows et al.,
2006) pourrait améliorer nos simulations de pH.
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4.2. Métabolisme

Les simulations avec le nouveau module de carbone inorganique peuvent étre utilisées pour analyser les
variations spatiales du CO, en termes d’activités métaboliques dans les cours d'eau. Le mode¢le souligne
l'importance de I’activité benthique dans les cours d'eau d'amont (figure 8) qui diminue en aval a mesure que
les activités planctoniques hétérotrophes augmentent dans les plus grandes rivieres. Ce modéle traduit bien le
concept du continuum fluvial (RCC, Vannote et al., 1980), largement étudié sur la Seine (Billen et al., 1994 ;
Garnier et al., 1995 ; Garnier et Billen, 2007). Ces résultats sont également en accord avec ceux de Hotchkiss
et al (2015), qui suggerent que le pourcentage des émissions de CO, provenant du métabolisme augmente
avec la taille des cours d'eau alors que les émissions de CO, des cours d'eau d'ordre inférieur sont liées au
CO, d’origine terrestre allochtone. De méme, Battin et al. (2009b) décrivent les activités benthiques comme
étant les plus élevées la ou la biomasse microbienne est associée aux lits de cours d'eau caractérisés par des
échanges avec les eaux souterraines apportant nutriments et oxygene et, augmentant la minéralisation. C’est
également ce gue nous avons observé dans notre étude (figure 8)

D’apres les résultats du modele, la production nette de 1’écosystéme (NEP) resterait en moyenne négative
dans I'ensemble du bassin en raison des conditions hétérotrophes produisant du CO, (figure 8 et figure 9).
Cependant, méme si le niveau de biomasse du phytoplancton a été correctement simulé, la prolifération
estivale en aval n'a pas été correctement reproduite par le modéle et pourrait entrainer une sous-estimation de
la production primaire nette (NPP). Comme nous nous Y attendions, les valeurs NPP des petits cours d'eau
sont inférieures a celles situées dans ordres plus élevés, en raison notamment de temps de séjour plus courts.
La respiration benthique dans les petits ordres est relativement élevée (figure 9) et rend la NEP trés négative.
De plus, les petits ordres sont les plus concentrées en CO, en raison de la forte contribution des eaux
souterraines. Les ordres intermédiaires ont montré les plus faibles respirations avec des NEP inférieures a -
0,1 gC m? jour™. Cela peut s'expliquer par une augmentation de la NPP due & un taux de dilution inférieur au
taux de croissance du phytoplancton (Garnier et al., 1995), et a un rapport réduit de la surface des sédiments
par rapport au volume de la colonne d'eau, diminuant la respiration hétérotrophe en proportion. Dans les
ordres les plus élevés, la NPP et la respiration hétérotrophe sont les plus élevées, mais conduisaient a des
NEP négatives inférieures aux valeurs des ordres 1 (figure 8 et figure 9). Malgré la réduction des
concentrations en CO, par la photosynthese (figure 6), les concentrations en CO, dans les ordres les plus
¢levés sont affectées par ’apport de matiére organique des effluents d'eaux usées, ce qui entraine une NEP
globalement négative.

Au cours de la période etudiée 2010-2013, et dans tous les ordres, la NPP n'a jamais dépasse la respiration
hétérotrophe (rapport NPP/Het.-Resp ou P/R < 1) (figure 9). Dans le passé, l'eutrophisation de la Seine
entrafnait un rapport P/R supérieur a 1 dans les grands cours d'eau, et lors des blooms printaniers les valeurs
P et R atteignaient 2,5 gC m™ jour™ (Garnier et Billen, 2007). Ces changements, liés & une diminution
globale du métabolisme biologique, s'expliquent par I'amélioration du traitement dans les stations d'épuration
des eaux usées, qui diminue la charge de carbone organique rejetée dans les cours d'eau, et donc la
concentration en CO, le long de la Basse Seine (Marescaux et al, 2018a). Ces améliorations du traitement
des eaux usées a aussi réduit les apports de nutriments en Seine, en particulier les phosphates, qui limitent
aujourd'hui le développement des algues dans les ordres 5 et 6, réduisant les pics de 150 pgChla L™ des
années 1990 & souvent moins de 50 pgChla L™ actuellement (Romero et al., 2016 ; Aissa-Grouz et al., 2016).

4.3. Flux d'exportés a ’estuaire

La mise en ceuvre d'un module de carbone inorganique dans pyNuts-Riverstrahler permet d'estimer le
dégazage de CO, de la Seine & 364 + 100 GgC an™. Ce chiffre est nettement inférieur & une estimation
précédente de 590 GgC an™ basée uniquement sur les mesures de CO, (Marescaux et al., 2018b). Cette
différence n'est pas entiérement compensée par la divergence des simulations des concentrations effectuees
(NRMSE 15%). Elle est également due au fait que, dans la précédente étude, nous avons utilisé la méme
valeur de k pour tous les ordres de flux basés sur I'équation 5 du tableau 2 dans Raymond et al (2012). La
description plus précise de la valeur de k adoptée ici avec des valeurs de k différentes pour les petits et les
grands cours d’eau serait responsable d’une moindre estimation du dégazage. Le dégazage surfacique de la
riviere est de 1302 + 352 gC m™? an™ et se situe au milieu de la gamme des estimations moyennes
mentionnées dans d’autres études (de 70 4 4008 gC m™ an™ ; Li et al. 2013 et références incluses, par
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exemple Butman et Raymond, 2011). Pour des cours d'eau tempérés, les estimations de dégazage par ex.
pour le fleuve Saint-Laurent (Yang et al., 1996), la riviere des Outaouais (Telmer et Veizer, 1999), le fleuve
Hudson (Raymond et al., 1997) et le fleuve Mississippi (Dubois et al., 2010) montrent des taux inférieurs a
ceux de la Seine (de 70 & 1284 gC m? an™). Cette grande variabilité pour des riviéres tempérées dépend
fortement de la prise en compte ou non des premiers ordres dans le dégazage. Butman et Raymond (2011)
prennent en effet en compte, comme nous ici, les petits cours d'eau d'ordre inférieur, alors que les autres
études, avec de plus faibles émissions, ne portent que sur des grandes rivieres.

Le dégazage de CO, est donc souvent plus importants dans les cours d'eau d'amont que dans les grands cours
d'eau en raison de concentrations de CO, plus élevées ainsi que des vitesses de transfert de gaz plus élevées
(Marx et al., 2017 ; Raymond et al., 2012a). La cartographie du dégazage de CO, dans le bassin de la Seine
montre clairement ces tendances spatiales (voir figure 8).

En ce qui concerne le carbone organique, Meybeck (1993) a estimé I'exportation du carbone organique
dissous (DOC) en climat tempéré vers l'océan a 1,5 gC m2an™, une valeur supérieure & notre estimation du
carbone organique (OC) qui est de 1,1 gC m™an™ pour le bassin de la Seine. Cela pourrait s'expliquer par la
faible altitude de la Seine, qui limite I'érosion (Guerrini et al., 1998 ) et par le changement de I'état trophique
des riviéres aprées la mise en ceuvre des directives sur l'eau a la fin des années 1990 (Rocher et Azimi, 2017 ;
Romero et al., 2016). De plus, le rapport des flux de CO,/OC a l'estuaire est de 5,2, supérieur a celui du
Mississippi (4,1 ; Dubois et al., 2010b ; Li et al., 2013). Notons toutefois que qu’un petit bassin comme la
Seine, n'exporte que 70 + 99 GgC an™ par rapport au Mississippi dont les exportations s'élévent & 2435 GgC
an™ de OC (Dubois et al., 2010), sa superficie étant plus de 40 fois supérieure a celle de la Seine. Il est
intéressant de noter que les exportations de la Seine trois fois moindre que celles calculées en 1979 (250 Gg
C an™, Kempe, 1984). Cette différence doit étre liée & I'amélioration des traitements de I'eau dans le bassin,
les concentrations de DOC dans la Seine étant 2,8 fois plus faibles depuis les années 1990 (Rocher et Azimi,
2017) et, a une réduction remarquable des proliférations phytoplanctoniques (Aissa Grouz et al., 2016).
L'exportation du DIC de la Seine est de 820 + 220 GgC an™, une valeur supérieure & celle de bassins de
méme taille ou méme plus grands (p. ex. 149 000 km? 520 GgC an™, Telmer et Veizer, (1999) ; Li et al
(2013)). Les fortes concentrations de HCOj; dans le bassin de la Seine s’expliquent par sa lithologie
(calcaires et gypse du Crétacé et du Tertiaire) (Kempe, 1982 ; 1984). Avec des exportations élevées de CO,
et de DIC, le rapport des exportations de CO,/DIC de la Seine est le méme que le rapport a 1’échelle globale
(0,5, Li et al., 2013).

4.4. Prise en compte de ’estuaire de Seine : couplage avec le modele C-GEM

Cette analyse a été complétée par un couplage entre le modéle de réseau hydrographique : pyNuts-
Riverstrahler, et le modéle générique d'estuaire : C-GEM afin de proposer une modélisation intégrée de la
dynamique du carbone et des nutriments le long du continuum riviére-estuaire en Seine (Laruelle et al.
2019). Les simulations effectuées pour la seule année 2010 restituent correctement les profils longitudinaux
et les variations saisonnieres de toutes les variables conjointement simulées par les deux modeles. Cela a
également permis de calculer un bilan carbone intégré « riviére-estuaire » qui met en évidence l'importante
contribution de I'estuaire au dégazage du CO; et a la dégradation du carbone organique. La pCO, simulée par
la chaine de modélisation Riverstrahler-C-GEM permet d'estimer un dégazage pour la section estuarienne de
101 Gg-C-yr* (pour I’année 2010, Figure 11), soit 23 % de l'ensemble des émissions aquatiques de CO, du
réseau fluvial. L'estuaire transforme 65 % du carbone organique sous forme inorganique entre 1’exutoire de
la Seine a Poses et Le Havre, abaissant ainsi le rapport OC/IC de 0,1 en amont de Poses a 0,04 a
I'embouchure de I'estuaire. Cet effet filtre intense confirme I'hypothese selon laquelle, en raison de sa largeur
(et donc de sa surface d’échange supérieure) la partie la plus aval du réseau fluvial contribue de maniére tres
significative & la transformation du carbone dans le continuum riviere-estuaire.
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Figure 11. Bilan du carbone organique (vert) et inorganique (bleu) dans le continuum riviére-estuaire. La
superficie des différents sous-bassins est indiquée en italique.

L’approche par modélisation intégrée « riviére-estuaire » proposée par les modéles génériques pyNuts-
Riverstrahler et C-GEM est transposable a d'autres hydrosystémes et plus généralement a des ensembles de
régions littorales. Ce type d’application est en cours de développement a I’échelle de la fagade Atlantique et
permettra de déterminer la représentativité du fonctionnement de la Seine parmi les hydrosystémes francais,
pour au final, parvenir & mieux contraindre les bilans de carbone et de nutriments a plus grande échelle.

5. Conclusions

Le modele biogéochimique pyNuts-Riverstrahler, incluant désormais les processus impliqués dans le cycle
inorganique du carbone, représente bien les concentrations de CO, et le dégazage le long de I'nydrosystéeme
Seine.

La sensibilité des simulations aux différentes valeurs de vitesse de transfert de gaz a mis en évidence la
nécessité de mesures supplémentaires dans la Seine pour choisir la meilleure équation parmi celles qui
existent ou en proposer une nouvelle. De plus, la révision de la description du phytoplancton dans le modéle
pourrait permettre une meilleure simulation de la dynamique temporelle du phytoplancton. Enfin, une
représentation explicite de la chaine de réduction anaérobie du benthos pourrait permettre de préciser
I'impact du benthos sur le TA et le DIC.

Les concentrations de CO, semblent étre contrdlées différemment le long de I'hydrosystéme de la Seine.
Dans les petits ordres de Strahler, les concentrations sont principalement dues aux apports d'eaux
souterraines. Dans les grands cours d'eau, en plus de I'influence des eaux souterraines et du soutien d’étiage
par les réservoirs, les concentrations montrent des variations liées aux métabolismes des hydrosystemes. En
effet, les efflorescences algales ont tendance a diminuer les concentrations de CO,, bien que I'hydrosystéme
demeure hétérotrophe et sursaturé par rapport aux concentrations atmosphériques de CO,. La respiration
hétérotrophe augmente les concentrations de CO, en aval des effluents des stations d'épuration enrichis en
carbone organique.

Environ 31 % des apports en carbone inorganique (IC), largement dominés par les sols, les eaux souterraines
et/ou les effluents des stations de traitement des eaux usées, sont dégazés, tandis que 68 % sont exportés dans
I'estuaire. Ce dernier, trés actif malgré sa longueur plus réduite, participe a prés d’un quart de ’ensemble des
émissions aquatiques de CO, dans le continuum terre-mer (calcul pour I’année 2010).

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

145



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Bibliographie

Abril, G., Bouillon, S., Darchambeau, F., Teodoru, C.R., Marwick, T.R., Tamooh, F., Ochieng Omengo, F.,
Geeraert, N., Deirmendjian, L., Polsenaere, P., Borges, A. V., 2015. Technical Note: Large
overestimation of pCO2 calculated from pH and alkalinity in acidic, organic-rich freshwaters.
Biogeosciences 12, 67—78. doi:10.5194/bg-12-67-2015

Aissa-Grouz, N., Garnier, J., Billen, G., 2016. Long trend reduction of phosphorus wastewater loading in the
Seine: determination of phosphorus speciation and sorption for modeling algal growth. Environ. Sci.
Pollut. Res. 1-14. d0i:10.1007/s11356-016-7555-7

Aksoy, E., Yigini, Y., Montanarella, L., 2016. Combining soil databases for topsoil organic carbon mapping
in Europe. PL0oS One 11, 1-17. doi:10.1371/journal.pone.0152098

Alin, S.R., Rasera, M.D.F.F.L.M.M.D.F.F.L.F.L., Salimon, C.I., Richey, J.E., Holtgrieve, G.W., Krusche, A.
V., Snidvongs, A., 2011a. Physical controls on carbon dioxide transfer velocity and flux in low-
gradient river systems and implications for regional carbon budgets. J. Geophys. Res. 116, 17.
d0i:10.1029/2010JG001398

Alin, S.R., Rasera, M.M.D.F.F.L., Salimon, C.1., Richey, J.E., Holtgrieve, G.W., Krusche, A. V., Snidvongs,
A., 2011b. Physical controls on carbon dioxide transfer velocity and flux in low-gradient river systems
and implications for regional carbon budgets. J. Geophys. Res. 116, 17. doi:G01009
10.1029/2010jg001398

Alshboul, Z., Encinas-Fernandez, J., Hofmann, H., Lorke, A., Encinas-ferna, J., Hofmann, H., Lorke, A.,
Encinas-Fernandez, J., Hofmann, H., Lorke, A., 2016. Export of dissolved methane and carbon dioxide
with effluents from municipal wastewater treatment plants. Environ. Sci. Technol. 0.
doi:10.1021/acs.est.5b04923

Arnold, J.G., Allen, P.M., 1999. Automated methods for estimating baseflow and ground water recharge
from streamflow records. J. Am. Water Resour. Assoc. 35, 411-424. doi:10.1111/j.1752-
1688.1999.th03599.x

Aufdenkampe, A.K., Mayorga, E., Raymond, P.A., Melack, J.M., Doney, S.C., Alin, S.R., Aalto, R.E., Y00,
K., 2011. Riverine coupling of biogeochemical cycles between land, oceans, and atmosphere. Front.
Ecol. Environ. 9, 53-60. doi:10.1890/100014

Aumont, O., Ethé, C., Tagliabue, A., Bopp, L., Gehlen, M., 2015. PISCES-v2: An ocean biogeochemical
model for carbon and ecosystem studies. Geosci. Model Dev. 8, 2465-2513. doi:10.5194/gmd-8-2465-
2015

Battin, T.J., Kaplan, L. a., Findlay, S., Hopkinson, C.S., Marti, E., Packman, A.l., Newbold, J.D., Sabater, F.,
2009a. Biophysical controls on organic carbon fluxes in fluvial networks. Nat. Geosci. 2, 595-595.
doi:10.1038/nge0602

Battin, T.J., Luyssaert, S., Kaplan, L. a., Aufdenkampe, A.K., Richter, A., Tranvik, L.J., 2009b. The
boundless carbon cycle. Nat. Geosci. 2, 598-600. doi:10.1038/nge0618

Billen, G., Garnier, J., 2000. Nitrogen transfers through the Seine drainage network : a budget based on the
application of the ¢ Riverstrahler > model. Hydrobiologia 139-150.

Billen, G., Garnier, J., Ficht, A, Cun, C., Curie, M., Anti-pollution, C., Billen, G., Garnier, J., Ficht, A., Cun,
C., 2001. Modeling the Response of Water Quality in the Seine River Estuary to Human Activity in its
Watershed Over the Last 50 Years. Estuaries 24, 977-993.

Billen, G., Garnier, J., Hanset, P., 1994. Modelling phytoplankton development in whole drainage networks:
the RIVERSTRAHLER Model applied to the Seine river system. Hydrobiologia 289, 119-137.
doi:10.1007/BF00007414

Billen, G., Garnier, J., Némery, J., Sebilo, M., Sferratore, a, Barles, S., Benoit, P., Benoit, M., 2007. A long-
term view of nutrient transfers through the Seine river continuum. Sci. Total Environ. 375, 80-97.
doi:10.1016/j.scitotenv.2006.12.005

Billen, G., Ramarson, A., Thieu, V., Théry, S., Silvestre, M., Pasquier, C., Hénault, C., Garnier, J., 2018.
Nitrate retention at the river—watershed interface: a new conceptual modeling approach.
Biogeochemistry 139, 31-51. doi:10.1007/s10533-018-0455-9

Borges, A. V., Schiettecatte, L.S., Abril, G., Delille, B., Gazeau, F., 2006. Carbon dioxide in European
coastal waters. Estuar. Coast. Shelf Sci. 70, 375-387. doi:10.1016/j.ecss.2006.05.046

Borrelli, P., Van Oost, K., Meusburger, K., Alewell, C., Lugato, E., Panagos, P., 2018. A step towards a
holistic assessment of soil degradation in Europe: Coupling on-site erosion with sediment transfer and

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

146



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

carbon fluxes. Environ. Res. 161, 291-298. doi:10.1016/j.envres.2017.11.009

Cai, W.-J., Wang, Y., 1998. The chemistry, fluxes, and sources of carbon dioxide in the estuarine waters of
the Satilla and Altamaha Rivers, Georgia. Limnol. Oceanogr. 43, 657-668.
d0i:10.4319/10.1998.43.4.0657

Cole, J.J., Prairie, Y.T., Caraco, N.F., McDowell, W.H., Tranvik, L.J., Striegl, R.G., Duarte, C.M.,
Kortelainen, P., Downing, J.A., Middelburg, J.J., Melack, J., 2007. Plumbing the Global Carbon Cycle:
Integrating Inland Waters into the Terrestrial Carbon Budget. Ecosystems 10, 172-185.
d0i:10.1007/s10021-006-9013-8

Culberson, C.H., 1980. Calculation of the in situ pH of seawater. Limnol. Oceanogr. 25, 150-152.
d0i:10.4319/10.1980.25.1.0150

Desmit, X., Thieu, V., Billen, G., Campuzano, F., Duliere, V., Garnier, J., Lassaletta, L., Ménesguen, A.,
Neves, R., Pinto, L., Silvestre, M., Sobrinho, J.L., Lacroix, G., 2018. Reducing marine eutrophication
may require a paradigmatic  change. Sci. Total Environ. 635,  1444-1466.
doi:10.1016/j.scitotenv.2018.04.181

Doney, S.C., Lindsay, K., Caldeira, K., Campin, J.M., Drange, H., Dutay, J.C., Follows, M., Gao, Y.,
Gnanadesikan, A., Gruber, N., Ishida, A., Joos, F., Madec, G., Maier-Reimer, E., Marshall, J.C.,
Matear, R.J., Monfray, P., Mouchet, A., Najjar, R., Orr, J.C., Plattner, G.K., Sarmiento, J., Schlitzer, R.,
Slater, R., Totterdell, 1.J., Weirig, M.F., Yamanaka, Y., Yool, A., 2004. Evaluating global ocean carbon
models: The importance of realistic  physics. Global Biogeochem. Cycles 18.
d0i:10.1029/2003GB002150

Drake, T.W., Raymond, P.A., Spencer, R.G.M., 2017. Terrestrial carbon inputs to inland waters: A current
synthesis of estimates and uncertainty. Limnol. Oceanogr. Lett. doi:10.1002/l012.10055

Dubois, K.D., Lee, D., Veizer, J., 2010. Isotopic constraints on alkalinity, dissolved organic carbon, and
atmospheric carbon dioxide fluxes in the Mississippi River. J. Geophys. Res. Biogeosciences 115, n/a-
n/a. doi:10.1029/2009JG001102

EEA, 2012. Copernicus Land Monitoring Service - Corine Land Cover (CLC), Copernicus Land Monitoring
Service - Corine Land Cover. doi:https://www.eea.europa.eu/data-and-maps/data/copernicus-land-
monitoring-service-corine

Follows, M. J., Ito, T., and Dutkiewicz, S.,2006,. On the solution of the carbonate chemistry system in ocean
biogeochemistry models. Ocean Model. 12, 290-301. doi: 10.1016/j.ocemod.2005.05.004

Garnier, J., Billen, G., 2007. Production vs. respiration in river systems: an indicator of an “ecological
status”. Sci. Total Environ. 375, 110-24. doi:10.1016/j.scitotenv.2006.12.006

Garnier, J., Billen, G., Cébron, A., 2007. Modelling nitrogen transformations in the lower Seine river and
estuary (France): Impact of wastewater release on oxygenation and N20 emission. Hydrobiologia 588,
291-302. doi:10.1007/s10750-007-0670-1

Garnier, J., Billen, G., Coste, M., 1995. Seasonal succession of diatoms and Chlorophyceae in the drainage
network of the Seine River: Observation and modeling. Limnol. Oceanogr. 40, 750-765.
d0i:10.4319/10.1995.40.4.0750

Garnier, J., Billen, G., Hannon, E., Fonbonne, S., Videnina, Y., Soulie, M., 2002. Modelling the Transfer and
Retention of Nutrients in the Drainage Network of the Danube River. Estuar. Coast. Shelf Sci. 54, 285—
308. doi:10.1006/ecss.2000.0648

Garnier, J., Billen, G., Vilain, G., Martinez, A., Silvestre, M., Mounier, E., Toche, F., 2009. Nitrous oxide
(N20) in the Seine river and basin: Observations and budgets. Agric. Ecosyst. Environ. 133, 223-233.
doi:10.1016/j.agee.2009.04.024

Garnier, J., Leporcqg, B., Sanchez, N., Phillippon, Garnier, J., Leporcq, B., Sanchez, N., Philippon, 1999.
Biogeochemical mass-balances (C, N, P, Si) in three large reservoirs of the Seine Basin (France).
Biogeochemistry 47, 119-146. doi:10.1023/A:1006101318417

Garnier, J., Ramarson, A., Billen, G., Théry, S., Thiéry, D., Thieu, V., Minaudo, C., Moatar, F., 2018.
Nutrient inputs and hydrology together determine biogeochemical status of the Loire River (France):
Current situation and possible future scenarios. Sci. Total Environ. 637-638, 609-624.
doi:10.1016/j.scitotenv.2018.05.045

Guerrini, M.-C., Mouchel, J.-M., Meybeck, M., Penven, M.J., Hubert, G., Muxart, T., 1998. Le bassin de la
Seine : la confrontation du rural et de I’urbain, in: Meybeck, M., de Marsily, G., Fustec, E. (Eds.), La
Seine En Son Bassin. Fonctionnement Ecologique d’un Systéme Fluvial Anthropisé. pp. 29-73.

Gypens, N., Borges, a. V., Lancelot, C., 2009. Effect of eutrophication on air-sea CO2 fluxes in the coastal

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

147



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Southern North Sea: A model study of the past 50 years. Glob. Chang. Biol. 15, 1040-1056.
d0i:10.1111/j.1365-2486.2008.01773.x

Gypens, N., Lacroix, G., Lancelot, C., Borges, a. V., 2011. Seasonal and inter-annual variability of air-sea
CO2 fluxes and seawater carbonate chemistry in the Southern North Sea. Prog. Oceanogr. 88, 59-77.
doi:10.1016/j.pocean.2010.11.004

Habets, F., Boone, A., Champeaux, J.L., Etchevers, P., Franchistéguy, L., Leblois, E., Ledoux, E., Le
Moigne, P., Martin, E., Morel, S., Noilhan, J., Segui, P.Q., Rousset-Regimbeau, F., Viennot, P., 2008.
The SAFRAN-ISBA-MODCOU hydrometeorological model applied over France. J. Geophys. Res.
Atmos. 113, 1-18. doi:10.1029/2007JD008548

Ho, D.T., Coffineau, N., Hickman, B., Chow, N., Koffman, T., Schlosser, P., 2016. Influence of current
velocity and wind speed on air-water gas exchange in a mangrove estuary. Geophys. Res. Lett. 43,
3813-3821. d0i:10.1002/2016GL068727.Received

Hotchkiss, E.R., Hall, R.O., Sponseller, R., Butman, D., Klaminder, J., Laudon, H., Rosvall, M., Karlsson, J.,
2015. Sources and control of CO2 emissions change with the size of sreams and rivers. Nat. Geosci. 8.
doi:10.1038/nge02507

INSEE, 2015. French National Institute of Statistics and Economic Studies, Recensement de la population
2015.

Joos, F., Bruno, M., Fink, R., Siegenthaler, U., Stocker, T.F., Le Quéré, C., Sarmiento, J.L., 1996. An
efficient and accurate representation of complex oceanic and biospheric models of anthropogenic
carbon uptake. Tellus, Ser. B Chem. Phys. Meteorol. 48, 397-417. doi:10.1034/j.1600-0889.1996.t01-
2-00006.x

Kempe, S., 1984. Sinks of the anthropogenically enhanced carbon cycle in surface fresh waters. J. Geophys.
Res. 89, 4657. doi:10.1029/JD089iD03p04657

Kempe, S., 1982. Long-term records of CO2 pressure fluctuations in fresh waters. Transp. carbon Miner.
major world rivers, part 1 91-332.

Lacarce, E., Le Bas, C., Cousin, J.L., Pesty, B., Toutain, B., Houston Durrant, T., Montanarella, L., 2009.
Data management for monitoring forest soils in Europe for the Biosoil project. Soil Use Manag.
d0i:10.1111/j.1475-2743.2009.00194.x

Laruelle, G. G., Marescaux, A., Le Gendre R., Garnier J., Rabouille C., Thieu V., 2019, Carbon dynamics
along the Seine River network: insight from a coupled estuarine/river modeling approach, Frontiers in
Marine Science 6, 216, DOI: 10.3389/fmars.2019.00216

Lauerwald, R., Laruelle, G.G., Hartmann, J., Ciais, P., Regnier, P.A.G., 2015. Spatial patterns in CO 2
evasion from the global river network. Global Biogeochem. Cycles 29, 534-554.
d0i:10.1002/2014GB004941

Li, S., Lu, X.X., Bush, R.T., 2013. CO2 partial pressure and CO2 emission in the Lower Mekong River. J.
Hydrol. 504, 40-56. doi:10.1016/j.jhydrol.2013.09.024

Mackenzie, F.T., De Carlo, E.H., Lerman, A., 2011. Coupled C, N, P, and O Biogeochemical Cycling at the
Land-Ocean Interface, Treatise on Estuarine and Coastal Science. Elsevier Inc. doi:10.1016/B978-0-12-
374711-2.00512-X

Marescaux A., Martinez A, Azougui A, Bosc S, Mercier B, Vieira Borges A, Thieu V, Garnier J (2016).
Dynamique des formes du carbone dans le continuum aquatique de la Seine. In : PIREN-Seine — phase
VIl — rapport 2016, 12pp.

Marescaux, A., Thieu, V., Borges, A.V., Garnier, J., 2018a. Seasonal and spatial variability of the partial
pressure of carbon dioxide in the human-impacted Seine River in France. Sci. Rep. 8, 13961.
d0i:10.1038/s41598-018-32332-2

Marescaux, A., Thieu, V., Garnier, J., 2018b. Carbon dioxide, methane and nitrous oxide emissions from the
human-impacted Seine watershed in France. Sci. Total Environ. 643, 247-259.
doi:10.1016/j.scitotenv.2018.06.151.

Marescaux A., Thieu V., Gypens N., Silvestre M., Garnier J. (2018). Modélisation de la dynamique du
carbone inorganique et organique dans les riviéres de la Seine. PIREN-Seine phase VII - rapport 2018,
14pp

Marescaux A. Thieu V., Gypens N., Silvestre M., Garnier J. (in revision). Modelling carbon dynamics in the
Seine River continuum in France. Water Research.

Marx, A., Conrad, M., Aizinger, V., Prechtel, A., Van Geldern, R., Barth, J.A.C., 2018. Groundwater data
improve modelling of headwater stream COZ2outgassing with a stable DIC isotope approach.

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

148



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Biogeosciences 15, 3093-3106. doi:10.5194/bg-15-3093-2018

Marx, A., Dusek, J., Jankovec, J., Sanda, M., Vogel, T., van Geldern, R., Hartmann, J., Barth, J.A.C., 2017.
A review of CO2 and associated carbon dynamics in headwater streams: A global perspective. Rev.
Geophys. 55, 560-585. doi:10.1002/2016RG000547

Meehl, G. A., Stocker, T. F., Collins, W. D., Friedlingstein, P., G., A. T., Gregory, J. M., Kitoh, A., Knultti,
R., Murphy, J. M., N., A., Raper, S. C. B., Watterson, I. G., J., W. A,, Zhao, Z.-C., 2007. Global
Climate Projections, in: Solomon, S., Qin, D., Manning, M., Chen, Z., Marquis, M., Averyt, K.B.,
Tignor, M., Miller, H.L. (Eds.), Climate Change 2007: The Physical Science Basis. Contribution of
Working Group | to Fourth Assessment Report of the Intergovernmental Panel on Climate Change.
Cambridge, United Kingdom and New York, NY, USA, p. 996.

Mégnien, C., 1980. Synthése géologique du bassin de Paris, Mémoires du BRGM Fr. Edition du B.R.G.M.

Menon, M., Rousseva, S., Nikolaidis, N.P., van Gaans, P., Panagos, P., de Souza, D.M., Ragnarsdottir, K.V.,
Lair, G.J., Weng, L., Bloem, J., Kram, P., Novak, M., Davidsdottir, B., Gisladottir, G., Robinson, D.A.,
Reynolds, B., White, T., Lundin, L., Zhang, B., Duffy, C., Bernasconi, S.M., De Ruiter, P., Blum,
W.E.H., Banwart, S.A., 2014. SoilTrEC: A global initiative on critical zone research and integration.
Environ. Sci. Pollut. Res. doi:10.1007/s11356-013-2346-x

Meybeck, M., 1993. Riverine transport of atmospheric carbon: Sources, global typology and budget. Water,
Air, Soil Pollut. 70, 443-463. doi:10.1007/BF01105015

Millero, F.J., 1979. The thermodynamics of the carbonate system in seawater. Geochim. Cosmochim. Acta
43, 1651-1661. doi:10.1016/0016-7037(79)90184-4

Minaudo, C., Curie, F., Jullian, Y., Gassama, N., Moatar, F., 2018. QUAL-NET, a high temporal-resolution
eutrophication model for large hydrographic networks. Biogeosciences 15, 2251-2269. doi:10.5194/bg-
15-2251-2018

Nakayama, T., 2016. New perspective for eco-hydrology model to constrain missing role of inland waters on
boundless biogeochemical cycle in terrestrial???aquatic continuum. Ecohydrol. Hydrobiol. 16, 138—
148. d0i:10.1016/j.ecohyd.2016.07.002

O’Connor, D.J., Dobbins, W.E., 1958. Mechanism of reaeration in natural streams. Trans. Am. Soc. Civ.
Eng. 123, 641-684.

Oquist, M.G., Wallin, M., Seibert, J., Bishop, K., Laudon, H., 2009. Dissolved Inorganic Carbon Export
Across the Soil / Stream Interface and Its Fate in a Boreal Headwater Stream. Environ. Sci. Technol.
43, 7364-7369.

Passy, P., Le Gendre, R., Garnier, J., Cugier, P., Callens, J., Paris, F., Billen, G., Riou, P., Romero, E., 2016.
Eutrophication modelling chain for improved management strategies to prevent algal blooms in the Bay
of Seine. Mar. Ecol. Prog. Ser. 543, 107-125. doi:10.3354/meps11533

Pelletier, G.J., Chapra, S.C., Tao, H., 2006. QUAL2Kw - A framework for modeling water quality in streams
and rivers using a genetic algorithm for calibration. Environ. Model. Softw. 21, 419-425.
doi:10.1016/j.envsoft.2005.07.002

Pierrot, D., Lewis, D.E., Wallace, D.W.R., 2006. MS Excel Program Developed for CO2 System
Calculations. ORNL/CDIAC-105a. Carbon Dioxide Inf. Anal. Center, Oak Ridge Natl. Lab. U.S. Dep.
Energy, Oak Ridge, Tennessee. doi:10.3334/CDIAC/otg.CO2SYS_XLS CDIAC105a

Pomerol, C., Feugueur, L.L., 1986. Bassin de Paris: lle de France, Pays de Bray, Guides géologiques
régionaux. Masson, Paris.

Prairie, Y.T., Cole, JJ., 2009. Carbon , Unifying Currency. Encycl. Inl. Waters 2, 743-746.
doi:http://dx.doi.org/10.1016/B978-012370626-3.00107-1

QGIS Development Team, 2016. QGIS Geographic Information System 2.18. Open Source Geospatial
Found.

Quintana-Segui, P., Le Moigne, P., Durand, Y., Martin, E., Habets, F., Baillon, M., Canellas, C.,
Franchisteguy, L., Morel, S., 2008. Analysis of near-surface atmospheric variables: Validation of the
SAFRAN  analysis over France. J. Appl. Meteorol. Climatol. 47, 92-107.
d0i:10.1175/2007JAMC1636.1

R Core team, 2015. R Core Team. R A Lang. Environ. Stat. Comput. R Found. Stat. Comput. Vienna,
Austria. ISBN 3-900051-07-0, URL http//www.R-project.org/.

Raymond, P.A., Caraco, N.F., Cole, J.J., 1997. Carbon dioxide concentration and atmospheric flux in the
Hudson River. Estuaries 20, 381-390. doi:10.1007/BF02690380

Raymond, P.A., Hartmann, J., Lauerwald, R., Sobek, S., McDonald, C., Hoover, M., Butman, D., Striegl, R.,

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

149



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Mayorga, E., Humborg, C., Kortelainen, P., Dirr, H., Meybeck, M., Ciais, P., Guth, P., 2013. Global
carbon dioxide emissions from inland waters. Nature 503, 355-359. doi:10.1038/nature12760

Raymond, P.A., Zappa, C.J., Butman, D., Bott, T.L., Potter, J., Mulholland, P., Laursen, A.E., McDowell,
W.H., Newbold, D., 2012. Scaling the gas transfer velocity and hydraulic geometry in streams and
small rivers. Limnol. Oceanogr. Fluids Environ. 2, 41-53. d0i:10.1215/21573689-1597669

Regnier, P., Arndt, S., Goossens, N., Volta, C., Laruelle, G.G., Lauerwald, R., Hartmann, J., 2013a.
Modelling Estuarine Biogeochemical Dynamics: From the Local to the Global Scale. Aquat.
Geochemistry 19, 591-626. doi:10.1007/s10498-013-9218-3

Regnier, P., Friedlingstein, P., Ciais, P., Mackenzie, F.T., Gruber, N., Janssens, I. a., Laruelle, G.G.,
Lauerwald, R., Luyssaert, S., Andersson, A.J., Arndt, S., Arnosti, C., Borges, A. V., Dale, AW.,
Gallego-Sala, A., Goddéris, Y., Goossens, N., Hartmann, J., Heinze, C., llyina, T., Joos, F., LaRowe,
D.E., Leifeld, J., Meysman, F.J.R., Munhoven, G., Raymond, P. a., Spahni, R., Suntharalingam, P.,
Thullner, M., 2013b. Anthropogenic perturbation of the carbon fluxes from land to ocean. Nat. Geosci.
6, 597-607. d0i:10.1038/nge01830

Rocher, V., Azimi, S., 2017. Evolution de la qualité de la Seine en lien avec les progrés de 1’assainissement,
Johanet. ed. Paris.

Romero, E., Le Gendre, R., Garnier, J., Billen, G., Fisson, C., Silvestre, M., Riou, P., 2016. Long-term water
quality in the lower Seine: Lessons learned over 4 decades of monitoring. Environ. Sci. Policy 58, 141—
154. d0i:10.1016/j.envsci.2016.01.016

Sawakuchi, H.O., Neu, V., Ward, N.D., Barros, M. de L.C., Valerio, A.M., Gagne-Maynard, W., Cunha,
A.C., Less, D.F.S., Diniz, J.E.M., Brito, D.C., Krusche, A. V., Richey, J.E., 2017. Carbon Dioxide
Emissions along the Lower Amazon River. Front. Mar. Sci. 4, 1-12. doi:10.3389/fmars.2017.00076

Servais, P., Billen, G., Goncalves, A., Garcia-Armisen, T., 2007. Modelling microbiological water quality in
the Seine river drainage network: past, present and future situations. Hydrol. Earth Syst. Sci. Discuss.
11, 1581-1592. doi:10.5194/hessd-4-1153-2007

Servais, P., Billen, G., Hascoét, M.C., 1995. Determination of the biodegradable fraction of dissolved
organic matter in waters. Water Res. 21, 445-450. doi:10.1016/0043-1354(87)90192-8

Sferratore, A., Billen, G., Garnier, J., Smedberg, E., Humborg, C., Rahm, L., 2008. Modelling nutrient fluxes
from sub-arctic basins: Comparison of pristine vs. dammed rivers. J. Mar. Syst. 73, 236-249.
doi:10.1016/j.jmarsys.2007.10.012

Smitz, J.S., Everbecq, E., Deliége, J.-F., Descy, J.-P., Wollast, R., Vanderborght, J.P., 1997. PEGASE, une
méthodologie et un outil de simulation prévisionnelle pour la gestion de la qualité des eaux de surface.
Trib. I’eau.

Strahler, A.N., 1957. Quantitative Analysis of Watershed Geomorphology. Geophys. Union Trans. 38, 913—
920. doi:10.1029/TR038i006p00913

Tanaka, K., Kriegler, E., Bruckner, T., Georg, H., Knorr, W., Raddatz, T., 2007. Aggregated Carbon Cycle,
Atmospheric Chemistry, and Climate Model (ACC2) — description of the forward and inverse modes.
Reports Earth Syst. Sci. Max Planck Institue Meteorol. Hambg. 188.

Telmer, K., Veizer, J., 1999. Carbon fluxes, pCO2 and substrate weathering in a large northern river basin,
Canada: Carbon isotope perspectives. Chem. Geol. 159, 61-86. doi:10.1016/S0009-2541(99)00034-0

Thieu, V., Billen, G., Garnier, J., 2009. Nutrient transfer in three contrasting NW European watersheds: the
Seine, Somme, and Scheldt Rivers. A comparative application of the Seneque/Riverstrahler model.
Water Res. 43, 1740-54. doi:10.1016/j.watres.2009.01.014

Thieu, V., Silvestre, M., Billen, G., Garnier, J., Passy, P., Lassaletta, L., 2015. Nutrient transfer in aquatic
continuum and delivery to coastal zone: rising up the challenge of a generic application of the
Riverstrahler ecological model to the watershed domain of the European North Atlantic Ocean., in: 2nd
International Conference: Integrative Sciences and Sustainable Development of Rivers. Lyon - France,
p. 2.

Thieu, V., Silvestre, M., G., B, J.,, G., Passy, P., Lassaletta, L., 2015. Nutrient transfer in aquatic continuum
and delivery to coastal zone: rising up the challenge of a generic application of the Riverstrahler
ecological model to the watershed domain of the European North Atlantic Ocean, in: 2nd International
Conference: Integrative Sciences and Sustainable Development of Rivers. Lyon - France. p. 2.

Téth, G., Jones, A., Montanarella, L., 2013. LUCAS Topsoil Survey: Methodology, Data, and Results. Publ.
Off. Eur. Union, .... doi:10.2788/97922

Vannote, R.L., Minshall, G.W., Cummins, K.W., Sedell, J.R., Cushing, C.E., 1980. The River Continuum

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

150



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VI1I (2019) Vol 2, Chap 7 — Dynamique du carbone dans le continuum aquatique

Concept. Can. J. Fish. Aquat. Sci. 37, 130-137. doi:10.1139/f80-017

Venkiteswaran, J.J., Schiff, S.L., Wallin, M.B., 2014. Large carbon dioxide fluxes from headwater boreal
and sub-boreal streams. PL0S One 9, 22-25. doi:10.1371/journal.pone.0101756

Vilain, G., Garnier, J., Passy, P., Silvestre, M., Billen, G., 2012. Budget of N20O emissions at the watershed
scale: Role of land cover and topography (the Orgeval basin, France). Biogeosciences 9, 1085-1097.
d0i:10.5194/bg-9-1085-2012

Vilmin, L., Flipo, N., Escoffier, N., Groleau, A., 2018. Estimation of the water quality of a large urbanized
river as defined by the European WFD: what is the optimal sampling frequency? Environ. Sci. Pollut.
Res. 25, 23485-23501. doi:10.1007/s11356-016-7109-z

Vilmin, L., Flipo, N., Escoffier, N., Rocher, V., Groleau, A., 2016. Carbon fate in a large temperate human-
impacted river system: Focus on benthic dynamics. Global Biogeochem. Cycles 30, 1086-1104.
doi:10.1002/2015GB005271

Volta, C., Arndt, S., Savenije, H.H.G., Laruelle, G.G., Regnier, P., 2014. C-GEM (v 1.0): A new, cost-
efficient biogeochemical model for estuaries and its application to a funnel-shaped system. Geosci.
Model Dev. 7, 1271-1295. doi:10.5194/gmd-7-1271-2014

Whitehead, P.G., Williams, R.J., Lewis, D.R., 1997. Quality simulation along river systems (QUASAR):
Model theory and development. Sci. Total Environ. 194-195, 447-456. doi:10.1016/S0048-
9697(96)05382-X

Yang, C., Telmer, K., Veizer, J., 1996. Chemical dynamics of the “St. Lawrence” riverine system: 6DH20,
0180H20, 613CDIC, 634Ssulfate, and dissolved87Sr/86Sr. Geochim. Cosmochim. Acta 60, 851-865.
d0i:10.1016/0016-7037(95)00445-9

Zeebe, R., Wolf-Gladrow, D., 2001. CO2 in Seawater-Equilibrium, Kinetics, Isotopes. Elsevier 100.
doi:10.1016/S0422-9894(01)80002-7

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

151



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 8 — Bilan de gaz a effet de serre dans le bassin de la Seine

Bilan des gaz a effet de serre dans le bassin de la Seine. Emissions
directes et indirectes (réseau hydrographique) et directes (agricoles et
urbaines)

Josette Garnier'", Audrey Marescaux’, Gilles Billen', Vincent Thieu', Anun Martinez', Benjamin Mercier',
Sébastien Bosc', Abdel Azougui'

' SU CNRS EPHE UMR Metis 7619, Boite 105, 4 place Jussieu 75005 Paris.

" josette.garnier@upme.fr

Résumé

Nous avons montré que le réseau hydrographique de la Seine était sursaturé en GES (CO,, CH,4 et
N,O) par rapport a leur concentration atmosphérique. Les émissions de GES de I'nydrosysteme
Seine ne représentent toutefois qu’environ 4% du total des GES émis par 1'ensemble du bassin. Ces
émissions par I’hydrosystéme sont dominées par celles de CO; (95 % des ~4 %) liées a la nature
carbonatée du sous-sol du bassin conduisant a des pCO, importantes dans les aquiferes. Le
lessivage du sol et les effluents urbains contribuent également a la sursaturation des cours d’eau de
la Seine. Sur les ~75 % d'émissions de GES provenant du secteur urbain, les émissions de CO,
contribuent a hauteur de 98 %, dont la plupart en provenance de la région lle-de-France. Pour le
secteur agricole, les ~22 % d'émissions de GES sont distribués dans des proportions similaires,
37%, 32% et 31% en N,O, CH,4 et CO, respectivement.

Points clefs

> Les émissions de gaz a effet de serre du bassin de la Seine ont été quantifiées pour le réseau
hydrographique, I’agriculture et les foréts, ainsi que pour les activités urbaines

> Les émissions de CO, dominent celles du N,O et du CH,4 dans le réseau hydrographique et pour
I’activité urbaine, les 3 gaz €tant en proportions semblables en agriculture.

» En équivalent CO,, les émissions proviennent pour prés de 75% du secteururbain, pour 22 % de
’agriculture et pour environ 4% du réseau hydrographique.

Mots-clés : gaz a effet de serre, CO,, CH4, N2O, réseau hydrographique de la Seine, agriculture,
émissions urbaines
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Introduction

Les concentrations atmosphériques en dioxyde de carbone (CO,), méthane (CH,) et de protoxyde d’azote
(N,O) ont été identifiées a 80% comme responsables du forgage radiatif positif des gaz a effet de serre (GES)
contribuant au changement climatique. Le N,O contribue également a la destruction de I'ozone
stratosphérique (Myhre et al., 2013). Du début de la période industrielle en Europe (1750) jusqu'en 2011, les
concentrations atmosphériques de CO,, CH, et N,O ont augmenté respectivement de 40%, 150% et 20%
atteignant des valeurs de 390,5 (+ 0,2) ppm, 1803,2 (+ 0,2) ppb et 324,2 (£ 0,2) ppb (Hartmann et al., 2013).
La prise en compte des durées de vie dans 1’atmosphére est nécessaire pour interpréter les concentrations
atmosphériques en fonction de 1’évolution des émissions. Dans le cas du N,O, une durée de 121 ans serait
nécessaire pour qu’une stabilisation des émissions globales se traduisent en une concentration atmosphérique
stable (Ciais et al., 2013). Cette durée de vie est plus courte pour le CH, : 12,4 ans, et n’est pas quantifiable
pour le CO,, du fait des processus impliqués a grande échelle temporelle (ex. : fossilisation, production
d’hydrocarbure...). Ces durées de vie (N,O, CH,) ont permis au groupe d’experts intergouvernemental sur
I’évolution du climat (GIEC/IPCC, 2014) de calculer un potentiel de réchauffement global (PRG) sur 100
ans exprimé dans une unité commune basée sur le potentiel de réchauffement global du CO, (PRG pour 100
ans: CO,, 1 (référence) ; CH,, 28 ; N,O, 265).

Les cours d'eau et les lacs contribuent aux émissions de GES, qui diffusent de la colonne d'eau vers
l'atmosphere. A 1’échelle planétaire, les émissions de CO,, de N,O et de CH, des cours d'eau et des rivieres
représentent un flux important du bilan continental des GES. A D’échelle régionale, la comparaison des
émissions de GES dans les écosystemes lentiques est bien documentée (Galil-Lacaux et al., 1997) (Soumis et
al., 2004) (Guérin et al., 2006) (Huang et al. al., 2015) (Wang et al., 2017). De nombreuses études régionales
ont également porté sur les eaux continentales concernant les émissions de CO, (Butman et Raymond 2011,
Denfeld et al 2013, Abril et al., 2014, Ran et al., 2017), de CH, (Bastviken et al., 2004, Sawakuchi et al.,
2015, McGinnis et al., 2016) ou de N,O (Seitzinger et al., 2000; Yu et al, 2013; Turner et al., 2015) mais peu
d'études comparent les trois comportements de ces GES dans les riviéres. Les émissions de N,O de
I’hydrosystéme fortement urbanisé de la Seine ont été estimées a 100-200 10% kg N-N,O an™ (Garnier et al.,
2009) alors que les émissions de CH, ont été estimées & 500 10° kg C an™ (dont 40% émis par ébullition)
(Garnier et al., 2013). Les émissions de CO, du bassin de la Seine n'avaient pas encore été étudiées a part des
valeurs ponctuelles de pCO, dans la Seine & Paris (moyenne annuelle de 1975 — 1979 : 1997 ppmv) (Kempe
1982).

Selon le rapport du GIEC (2013), 60,4% de ces émissions de GES sont attribuées a l'agriculture et aux
déchets, 10,6% a la combustion de la biomasse et des biocarburants et, 29% a la combustion de combustibles
fossiles. A I’échelle mondiale, les activités agricoles et les changements d’occupation du sol contribuent pour
24% au réchauffement climatique. Les facteurs de contrdle des émissions agricoles de N,O, CH, et CO, sont
trés différents pour ces trois gaz. Les flux de N,O sont associés aux apports en fertilisants azotés minéraux
(Bouwman, 1996; Skiba et al., 1996; Smith et al., 1997; ENA, 2011) ou organiques (Aguilera et al., 2013).
Les flux de méthane sont essentiellement issus de la fermentation entérique des ruminants ou du stockage
des déjections animales (Moss et al., 2000; Vermorel et al., 2008, Springmann et al. 2018). Le bilan des
émissions de CO, par les sols agricoles dépend de maniére complexe du bilan des apports de carbone
organique humifié et de leur minéralisation a long terme (Le Noé et al., 2018), les émissions de CO, liées a
’utilisation de combustibles fossiles pour la fabrication des machines, le travail du sol, le chauffage des
batiments d’élevage, la fabrication des engrais de synthése et le transport des intrants agricoles contribuent
directement au bilan des gaz a effet de serre de 1’agriculture (Gingrich et al., 2007, Dyer et al., 2010;
Aguilera et al., 2015). Ces émissions ne sont pourtant en général pas comptabilisées en tant qu’émissions
agricoles.

L'objectif de ce rapport de synthése est de comparer les quantités d’émissions de GES de I'hydrosystéme
Seine, tempéré et urbanisé, appelées émissions indirectes, ainsi que les émissions dites directes, rurales
(Agriculture et forét) et urbaines (Chauffage, transport, industrie, etc.). Dans cette étude, les concentrations
des eaux de rivieres, CO,, CH; et N,O sont quantifiées a partir de mesures de terrain et d’autres
variables physico-chimiques (température, pH, alcalinité). La variabilité spatiale de la pCO,, du CH, et du
N,O est analysée en fonction des ordres de Strahler. Les émissions d’origine agricole ont fait 1’objet d’une
remise a jour méthodologique profonde. Les émissions « urbaines » ont été nouvellement estimées.
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Ce rapport synthétise trois publications aux cours de cette phase 7 du PIREN-Seine (Marescaux et al, 2018a,
b; Garnier et al., 2019) et deux rapports annuels du PIREN-Seine (Marescaux et al., 2017 ; Garnier et al.,
2018), a consulter pour plus de détails.

1. Matériel et méthodes

1.1. Etude de site et stratégie d'échantillonnage des émissions indirectes

1.1.1. Le bassin hydrographique de la Seine

Le bassin versant de la Seine a une superficie d’environ ~ 75 000 km?, et un débit annuel moyen de 500 m® s
14 ’exutoire (au cours des 10 derniéres années). C’est un bassin fortement peuplé (> 230 habitants km™
avec une densité de population atteignant > 20 000 habitants km™ dans Paris intra-muros (INSEE 2013)) et
caractérisé par un grand nombre d’industries ainsi qu’une agriculture intensive. L’axe principal de la Marne
(ordre 6) draine principalement des terres d'agriculture intensive et, a I’aval de Paris, la Seine (ordre 7) regoit
les effluents traités des 12 millions d'habitants avec un impact important sur la basse Seine.
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Figure 1. Densite de population et capacités des principales stations d’épuration des eaux usées du bassin
versant de la Seine (France) (INSEE, 2010 et AESN, http://www.eau-seine-normandie.fr/, 2005). Les
losanges jaunes représentent les stations de mesure échantillonnées le long de [’axe principal de la Seine
(Marne et Basse Seine) en 2010 (03-04 mai, 5-7 juillet, 2-6 octobre 2010) en 2011 (17-19 mai; 23-28 aotit),
en 2012 (4-10 avril, 28 aoiit-03 septembre), en 2013 (13-18 février, 17-23 juin 2013) et en 2014 (13-17 mai,
9-12 septembre). En haut de la figure, [’axe principal de la Seine est représenté avec certaines stations
d'échantillonnage et les kilométres associés a partir de Paris (km = 0).

1.1.2. Stratégie d’échantillonnage

Plusieurs campagnes de terrain ont été réalisées a 23 stations de mesure situées le long de 1’axe principal du
de la Marne et de la basse Seine, sur une distance de 700 km, en 2010 (03-04 mai, 5-7 juillet, 2-6 octobre),
2011 (17-19 mai, 23-28 ao(t), 2012 (4-10 avril, 28 ao(t- 3 septembre), 2013 (13-18 février, 17-23 juin 2013)
et 2014 (13- 17 mai). De plus, des petits ordres de Strahler ont également été échantillonnés lors de quatre
campagnes en 2016 (22 février - 10 mars, 23 mai - 2 juin et 7-14 septembre) et 2017 (14 - 23 mars). Dans un
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premier temps, nous avons écarté les résultats de mai-juin 2016 obtenus lors d’une crue exceptionnelle a
cette époque de I’année. Des riviéres drainant des sols d’occupation différente ont été échantillonnées (foréts,
prairies, terres cultivées et zones urbaines) (Marescaux et al., 2018a).

Sur le terrain, des flacons de 100 ml ont été remplis d'eau, sans air, pour les analyses de N,O et CH,. Pour
stopper les processus biologiques 50 ul de HgCl, (2%) ont été ajoutés dans des flacons, ensuite scellés avec
un septum en caoutchouc. De plus, des bidons de 5 litres (polyéthyléne haute densité) ont été remplis pour
les analyses en laboratoires, et diverses variables de qualité dont la température de I'eau, la concentration en
oxygene, le pH et la conductivité, ont été mesurées sur le terrain grace a une sonde multiparamétres (YSI®
6600 V2),.

En laboratoire, l'alcalinité totale (TA) (umol kg™) a été mesurée sur trois réplicas de 20 mL d'eau filtrée (GF
/ F: 0,7 um) avec un titrateur automatique (TitroLine® 5000) et de I’HC1 (0,1M). Les formes dissoutes des
nutriments, N, P, Si, ont été mesurés sur de l'eau filtrée (GF/F: 0,7 um) avec un analyseur automatisé
(Gallery™ Automated Photometric Analyzer).

1.1.3. Analyse de gaz et calculs des émissions de I’hydrosystéeme

Concentrations en dioxyde de carbone dissous. Les pressions partielles de CO, (pCO,) (ppmv) ont été
mesurées dans les cours d’eau de petits ordres (1-3) en utilisant une méthode « headspace » impliquant des
prélévements d’eau et d’air avec des seringues couplés a un analyseur de gaz infrarouge (LI1-820 ou LI1-840)
(Abril et al., 2015). Dans les grands ordres, la pCO; a le plus, souvent été calculées a partir du pH, de la
température et de I’alcalinité grace au logiciel CO2SYS (Pierrot et al., 2006).

Protoxyde d’azote dissous. Les concentrations de N,O ont été déterminées avec un chromatographe en
phase gazeuse (Perichrom ST 200) combiné a un détecteur a capture d'électrons (ECD).

Méthane dissous. Les concentrations de CH, ont également été mesurées a l'aide d'un chromatographe en
phase gazeuse et d'un détecteur a ionisation de flamme (FID).

Le flux diffus de GES (f(GHG), mgC-CO,, mgC-CH, ou mgN-N,O m? jour™) a I'interface de la riviére et
de l'atmosphére peut étre calculé selon (Equ. 1), ci-dessous:

f(GHG) = kg ([GHG] — [GHG),) Equ. 1

ol [GHG] est la concentration de gaz a effet de serre dans l'eau (mgC-CO, m*, mgC-CH, m*, mgN-N,O m’
%), et [GHG]eq est la concentration des gaz & I'équilibre par rapport aux concentrations atmosphériques de
(mgC-CO, m?, mgC-CH,m*, mgN-N,0 m?).

Selon Wanninkhof (1992), Wilke et Chang (1955) et Raymond et al. (2012), la vitesse de transfert des gaz
KGHG (m jour™) avec des conditions de vent négligeables peut étre calculée suivant (Equ. 2), ci-dessous:

600 Equ. 2

ke = keoo - m

Le k600 calculé par I’équation (equ. 5 dans le tableau 2) de Raymond et al (2012) a été choisi comme étant
approprié pour comparer les émissions de GES a grande échelle spatiale et pour analyser des bilans
biogéochimiques globaux (Equ. 3 ci-dessous).

keoo = v.5.2841+a+ 2.02+b Equ. 3
ol v est la vitesse de I'eau (m s™) et S la pente -m.m™); k600 est le vitesse de transfert de gaz pour un nombre
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de Schmidt de 600 (m jour™). Les coefficients a et b sont les écarts-types respectifs égaux a 107 et 0,209,
respectivement. La base de données de I’AESN, a permis 1'estimation de la vitesse de 1'eau pour la période
2012-2014 et fournit les pentes des cours d’eau. Pentes et vitesses de 1’eau ont été ensuite moyennées par
ordre et par saison.

Le nombre de Schmidt (ScCGHG (T), sans dimension) dépendent de la température de I'eau T (°C) comme
décrit dans Wanninkhof (1992) (Equ. 4, 5, 6), ci-dessous.

Scco,(T) = 1911.1 — 118.11T + 3.4527T% — 0.041320T3 Equ. 4
Sccy,(T) = 1897.8 + 114. 28T + 3.2902T% — 0.039061T3 Equ. 5
Scn,0(T) = 2055.6 — 137.11T + 4.3173T? — 0.054350T3 Equ. 6

Enfin, le flux total d’émission de I’hydrosystéme (mgC j™) correspond & la somme des flux de GES calculés
par ordre (F) multipliés par le nombre d’ordre du bassin (nsp) et la surfaces d'eau moyenne de ces ordres

(Aso) ((Equ.7).
Flux total de I’hydrosystéme = }:5,_; F.ngg . Ago Equ. 7

Ensuite, la multiplication par le nombre de jours «été» et «hiver» (365/2) a permis une estimation annuelle
(voir Garnier et al., 2009, 2013).

1.2. Emissions de gaz a effet de serre d’origine agricole

Le bilan d’émissions de GES de 1’agriculture et de la forét a été estimé par I’addition des émissions de
N,O des terres arables, des prairies et des foréts (Tableau 1), du CH,4 émis par la fermentation entérique et le
traitement des déjections du bétail (cf. Garnier et al., 2013), et du CO, émis par la combustion des
combustibles fossiles liée au travail du sol, a la fabrication et au transport des intrants agricoles et a la
fabrication des aliments pour bétail importés (Tableau 2). La séquestration de C par les sols a été estimée par
ailleurs (Le Noé, 2018).

Emission de N,O. Une revue de la littérature sur les émissions de N,O des terres agricoles établie par
Garnier et al. (2009) et Cayuela et al. (2017) a été complétée pour un total de 208 observations d’émissions
annuelles de terres arables, et 138 observations de prairies, avec les valeurs associées de fertilisation azotée,
de température et de pluviométrie. Pour les foréts, 38 observations annuelles ont été répertoriées.

Sur cette base, une relation empirique a été établie entre émission annuelle de N,O (N,Ocr,, en kg N,O-N ha™
yr"), apports d’azote sous forme organique ou minérale (Ninp €n kg N,O-N ha® an™), pluviométrie (Rain, en
mm an™') et température (T, in °C), de la forme :

N2Oem = (@ + b Nin,?) * (Rain/Raine)° * Q"™ Equ. 8

ou a, b, ¢, Raing, d et Qi sont des parametres a calibrer. Cette relation suppose une relation non
nécessairement linéaire avec les apports d’azote et la pluviométrie, et une relation exponentielle avec la
température. Une routine d’optimisation systématique a été établie pour définir la meilleure combinaison de
valeurs de parameétres permettant de minimiser 1’écart quadratique entre les observations et leur prédiction
par la relation (Equ. 8). Les valeurs de parametres retenus sont rassemblées dans le tableau 1.
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Tableau 1. a. Résumé des données rassemblées pour la calibration de la relation entre les émissions de N2O
et leurs variables de controle. b. Relation et valeurs des paramétres optimisées pour les terres arables et les
prairies et c. pour les foréts.

a.

Nuombre de L a4 -
n=394 valeurs apports, kgN ha® an®  pluviométrie, mm an™ Temp, °C Emissions, kgN-N,O ha™ an™
Terres aral 208 0-450 327-1250 2.75-18.5 0.01-11.00
prairies 138 0-753 400-1837 1.0-16.0 -0.5-18.9
Foréts 48 0 607-1239 3.6-10.1 0.17-4.90
b. C.
N,Ogn = (@ + b*Nypp d)*[(PIU/Plu,e)* €)]*[Q10" (Temp°C/10)] N,Ogn, = a *[(PIu/Plu,¢)" c)]*[Q10" (Temp©°C/10)]
a kgN/ha/an 0.15 a kgN/ha/an 1.90
b sans dim 0.02 b sans dim 0.00
c sans dim 1.20 c sans dim 1.00
d sans dim 1.00 d sans dim 0.00
Q10 sans dim 1.20 Q10 sans dim 1.20
PLUref mm/an 1000 PLUref mm/an 1400
NRMSE sans dim 0.14 NRMSE sans dim 0.23
Biais % 0.01 Biais % 0.72

Emission de CH, Les émissions de CH, sont estimées a partir du nombre de tétes de bétail et de facteurs
d’émissions pour chaque classe d’animal et d’age.

Les facteurs d’émissions actuels (en kgCH,/téte/an) pour la fermentation entérique et la gestion des
déjections sont issus de Garnier et al. (2013), compilés principalement de Vermorel et al. (2008),
GIEC/IPCC (1997) et Zhou et al. (2007). Un facteur pour les émissions humaines a également été pris en
compte Crutzen et al. (1986).

Emission de CO, Les émissions de CO, liées directement ou indirectement a la combustion des
combustibles fossiles par le secteur agricole ont été calculées selon I’approche officielle CLIMAGRI
(Doublet et al., 2011) sur base de facteurs d’émission établis pour le travail mécanique du sol et les activités
d’¢élevage, ainsi que pour la production et le transport des intrants agricoles (engrais et aliments pour bétail)
(Tableau 2). Ces données sont relatives a la situation actuelle de I’agriculture

Tableau 2. Coefficients d’émission de CO, pour les principales activités agricoles ou agro-industrielles
émettrices. Fertilisants N et P concernent la production des engrais de synthese, Aliment pour bétail
concerne l'importation d’aliments pour bétail, construction de machine correspond au cotit énergétique de
la fabrication des équipements mécaniques, travail mécanique et énergie pour [’élevage correspond a la
consommation de combustibles fossiles pour le travail du sol ou les activités d’élevage (d’aprés Doublet
2011). SAU, surface agricole utile, UGB, unité grand bétail.

Principaux secteurs d'émissions de CO, Unités Coefficients
Fertilisants azotés tC-CO2/tN 1.12
Fertilisants phosphorés tC-CO2/tP 0.46
Aliments pour bétall tC-CO2/tN importé 1.339
Construction de machines tC-CO2/ha/an 0.026
Travail mécanique des terres agricoles tC-CO2/ha SAU/an 0.077
Travail mécanique des prairies tC-CO2/ha SAU/an 0.055
Energie pour I'élevage tC-CO2/UGB/an 0.056
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1.3. Emissions urbaines de gaz a effet de serre

Nous avons estimé les émissions de GES non agricoles a partir des données de Wu (2016) et Staufer et al.
(2016) pour la Région lle-de-France, tandis que les données CITEPA ont été utilisées pour le reste du bassin
de la Seine, & [Iéchelle des départements administratifs frangais, hors lle-de-France
(https://www.citepa.org/fr/, dernier accés : ler mai 2018, du CITEPA, Centre technique interprofessionnel
francais d'études sur la pollution atmosphérique).

Le CITEPA fournit des données de recensement précises sur les émissions de GES en milieu urbain,
notamment la transformation de I'énergie, I'industrie manufacturiere, le secteur des services et les transports
en utilisant la méthodologie CORINAIR (CORe Inventory AIR emissions methodology ;
https://www.eea.europa.eu/publicationssEMEPCORINAIR) de I'Agence européenne pour l'environnement
avec une résolution NUTS 3 (Départements francais).

Pour analyser séparément les émissions urbaines (non agricoles), nous avons regroupé les différents secteurs
en trois grandes classes :

(i) transformation de I'énergie + fabrication,
(i) secteurs résidentiel + tertiaire,
(iii) le transport

Toutes les émissions de GES non agricoles ont été collectées de maniére spatialisée et traitées sous QGIS
(2012) pour les limiter au bassin de la Seine.

2. Résultats

2.1. Concentrations des gaz a effet de serre dans le réseau hydrologique

Les concentrations de CO, dans I'eau sont plus élevées pour les premiers ordres (1 —2) (> 2 000 pgC 1™) que
pour les ordres moyens (3 — 6) et augmentent ensuite pour les ordres supérieurs (7 — 8) (Figure 2). Dans les
petits ordres, ces concentrations élevées peuvent étre dues a la minéralisation in situ de la matiére organique
et aux apports des eaux souterraines alors que dans les plus grands ordres, la dégradation de la matiére
organique autochtone, mais également allochtone, peut soutenir des concentrations de nouveau plus
importantes (Jones et Mulholland 1998, Garnier et al. 2013).

Pour les ordres médians (3-4) des riviéres, les concentrations moyennes de CO, sont de 1500 pgC I™. Ainsi,
le CO, apparait plus de quatre cents fois plus concentré que les concentrations en N,O et CH, mesurées
précédemment (Garnier et al., 2009, 2013). De plus, les concentrations estivales de CO, sont plus élevées
gue les concentrations hivernales (Figure 2). La méme tendance a été observée pour le CH, (a I'exception de
I’ordre 6). Le N,O présente egalement les mémes tendances en fonction des ordres avec des concentrations
en N,O plus élevées en été aux ordres 7 et 8 (Figure 2).

Les concentrations atmosphériques en CO, sont d'environ 385 ppmv en 2010-2012 (Division Physical
Sciences and NOAA Earth System Research Laboratory), ce qui donne une concentration a I'équilibre de 274
ugC I, Ainsi, les concentrations aquatiques de CO, (hiver et été) apparaissent toujours en large excés par
rapport a I’équilibre avec la concentration atmosphérique.
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@winter msummer

CHj, pgC I

N-N,O, HgN I

Figure 2. Concentrations des gaz a effet de serre (ugC-CO2 -1, ugC-CH4 I-1 et ugN-N20 I-1), dans
I’hydrosystéme du bassin de la Seine en fonction des ordres de Strahler lors de deux périodes (hiver et été).
Les concentrations obtenues lors des 14 campagnes réalisées entre 2010 et 2017 ont été moyennées.

Les données de pH, température et alcalinité précédemment recueillies, ont permis de reconstruire les profils
longitudinaux de pCO; le long de 1’axe principal de la Marne et de la Basse Seine. Nous avons comparé les
profils de pCO, aux profils du CH, (Garnier et al., 2013), du N,O et de I’oxygene dissous (Figure 3). En ce
qui concerne les profils longitudinaux des trois GES (CO,, CH,, N,O), les tendances spatiales sont similaires
a la fois lors d’une année pluvieuse (2010) et lors d’une année séche (2011) (Figure 3). En effet, les
concentrations sont les plus élevées en aval des principales villes, a Paris (échantillonnage en aval de la
station d'épuration des eaux usées (STEP) de Seine Aval (SA)- STEP SA) et de celle de Rouen. La tendance
inverse a été observée pour I’oxygéne dissous.

L’augmentation de la matiére organique biodégradable (cf. DOC, carbone organique dissous) dans la riviére
permet la minéralisation qui consomme de I'oxygene et augmente la pCO,. En mai 2011, les pics de pCO,
(ou CH,4) en aval des STEPs ont a peu prés la méme amplitude, mais celui localisé aprés la STEP Seine-Aval
a un impact plus étendu vers 1’aval du réseau hydrographique (approx. 100 km) comparé a celui situé a 1’aval
de la STEP de Rouen. En effet, la diminution du pic de la STEP Seine-Aval est deux fois plus lente que celle
de Rouen qui traite une densité de population quatre fois inférieure a Paris, avec une charge organique
rejetée plus faible. De méme, les concentrations élevées en CH, doivent étre liées a la minéralisation des
apports organiques par les effluents des STEPs et a la méthanogénese benthique (Garnier et al., 2013).
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Figure 3. Concentrations des gaz a effet de serre (CO,, CH, et N,O) et de I'oxygene dissous (O,), le long de
["axe principal du bassin de la Seine depuis le site échantillonné le plus en amont (a gauche) vers le site le
plus en aval (& droite). Les concentrations de CO, (ugC I™*) ont été calculées a partir du pH, de la
température, de l'alcalinité et du logiciel CO2SYS (Pierrot et al., 2006). Les mesures de CH, (ugC-CH, 1™,
de N,O (UgN-N,O 1) et 4’0, (mgO, I'") ont été précédemment décrites par Garnier et al. (2009, 2013). Les
campagnes de terrain ont été réalisées en mai, juillet, octobre 2010 ainsi qu’en mai et aoiit 2011.

Sur ces 11 campagnes, huit ont montré une relation significative positive (R?> > 0.55 ; n = 23) entre
les concentrations de N,O et de NO,', et pour six d'entre elles, le N,O est également corrélé avec le NH," (R2
> 0.40 ; n = 23) (Figure 3, Tableau 3). Aucune relation n'a été trouvée entre le N,O et le NO3". La pCO, est
corrélée positivement et significativement avec le carbone organique dissous, COD (six campagnes sur 11,
R? > 0.27 ; n = 23) et négativement avec l'oxygéne (cing campagnes sur 11, R? > 0.35), mais aucune
corrélation n'a été trouvée entre les concentrations de CHj, et les autres variables d’intérét (par exemple, O,
DOC). Les pentes des relations varient considérablement (d'un facteur 100), selon le débit et la température
lors des campagnes (Tableau 3).
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Tableau 3. Parametres des relations linéaires (pente et R2) du N,O en fonction du nitrite (NO;') et de
I'ammonium (NH,"), et du CO, en fonction de I'oxygéne (O,) et du carbone organique dissous (DOC) pour
chacune des 11 campagnes. Les valeurs correspondantes des débits moyens et des températures (temp) pour
la durée de la campagne sont indiquées.

*Pente significativement différente de 0 pour R2 > 0.16 (n > 20)

Dates Discharge temp N,O vs. NO; R N,Ovs. NH; R* [COzvs O; R* CO;vs. DOC R2
m’s” % pgN mgN™’ g mgh™’ pgC mgC’ pgC mgC™”

3-5 May 2010 2823 148 57.5 058 99 0.80 -315.2 058 466.2 017

5-7 July 2010 [ 1610 16.1 398 0.78 12.7 0.61 -30.2 0.01* 183.9 0.06*

2, 4-7 October 2010 347.3 16.1 85.3 0.73 217 0.81 -290 4 0.14* 398.0 0.36
17-19 May 2011 184.3 18.4 1.4 0.29 01 0.17 -1436 0.36 307.0 0.27
23-25, 27-28 August 2011 2297 220 15.5 0.57 25 017 -34.8 0.12* 57.2 0.12*
4-10 April 2012 289.0 12.8 3356 0.77 79 0.42 -60.7 0.004* 177.4 0.013*

29 Sept-3 August 2012 169.3 210 62.5 0.59 211 0.75 6337 044 1416.0 0.36
17-20, 22-23 June 2013 [ 6507 18.8 181 0.67 3T 0.25 -306.7 023 275.2 021
16, 18-19, 21-22 Sept. 2013 [ 3536 16.9 26 0.32 02 0.21 -1308.1 0.64 2551.8 044
13-17 May 2014 3276 15.3 8.1 0.28 07 0.12* -554.5 037 526.6 065

9-11 Sept 2014 2520 196 212.2 0.80 1629 0.64 -179.5 0.14* 385.0 0.47

2.2. Emissions des gaz a effet de serre du réseau hydrographique

Le gradient de concentrations en GES entre I'atmospheére et la surface de I'eau, ainsi que les vitesses
de transfert des gaz, contrdlent les émissions de GES. La vitesse de transfert des gaz dépend du paramétre
k600 (Eg. 3) et du nombre de Schmidt (Eq. 4-6). Le k600 diminue en fonction de 1’ordre en raison de la
pente décroissante, et augmente avec la vitesse de I'eau a cause de la turbulence. Le nombre de Schmidt
dépend de la solubilité spécifique des différents gaz en fonction de la température.

Les flux d'émissions de gaz a effet de serre montrent que le réseau hydrologique de la Seine émet du
CO,, du CH, et du N,O. Les bilans ont en particulier montré que les émissions estivales de CO, (1 440 10°
kgC-CO; j) sont inférieures aux émissions hivernales (1 800 10° kgC-CO, j*) (soit, a I’échelle annuelle, des
émissions atteignant 592 GgC-CO, an™ (1 GgC = 1 ktC) , Figure 4). Les émissions saisonniéres de CH, sont
de 554 kgC-CH, j* et de 433 kgC-CH, j™ en été et en hiver, respectivement (soit une émission annuelle
moyenne de 0.180 GgC-CH, an™). Les émissions de N,O s'élévent a 708 kgN-N,O j™ en été et & 601 kgN-
N,O j* en hiver (soit en une valeur annuelle de 0.240 GgN-N,O an™) (Figure 4). Par ailleurs, le bilan annuel
montre que 44 % des émissions de CO, proviennent des ordres 1 et 2 du bassin de la Seine, tandis que les
ordres 6 et 7 contribuent plus aux émissions du protoxyde d’azote, soit plus de 50 % des émissions. Les
émissions de CH, sont réparties plus uniformément entre les trongons amont (ordres 1, 2), intermédiaires
(ordres 3, 4, 5) et aval (ordre 6, 7).

Compte tenu du potentiel de réchauffement global (PRG) des 100 derniéres années, soit 28 pour le
CH, et 265 pour le N,O, le bilan annuel d’émission de N,O de I'hydrosystéme (99 GgCO.eq an™) est 14 fois
plus élevé que les émissions de CH, (7 GgCO,eq an™), un bilan N,O lui-méme environ 22 fois inférieur au
bilan CO, (2170 GgCO,eq an™) (Figure 4, tableau 4).
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Figure 4. Emissions de gaz a effet de serre (CO,, CH, et N,O) du réseau hydrographique de la Seine
(moyenne annuelle de 14 campagnes (2010-2017). Les diagrammes circulaires représentent la proportion
des émissions de GES exprimée en CO, eq an™. Les contributions en pourcentage sont représentées par
ordre des riviéres du bassin de la Seine (petits ordres 1 et 2, moyens de 3 & 5, et grands, 6 et 7).

2.3. Emissions agricoles des gaz i effet de serre

La figure 5 montre un certain nombre de caractéristiques du systeme agro-alimentaire en 2014. Les
travaux ont été réalisés a I’échelle de la France (Garnier et al., 2019), mais nous ne montrons ici que le Nord
de la France, comprenant la Bretagne, outre le Bassin de la Seine.

Ces cartes montrent que le bassin de la Seine est dominé par la culture de céréales alors qu’il s’est vidé
de son élevage. La situation inverse est observée en Bretagne. La forét se maintient en périphérie du bassin
de la Seine.

Production de céréale Densité de cheptel % Superficie forét

kgN/haSAU/an UGB/ha SAU

J0-10 = <10

3 10-25 CJ<os5 = 10-20

= 25-50 3 0.5-0.75 B 20-30

m 50- 75 3 0.751 EE 30-40

= 75-100 m 1-1.5 40 -50

> 100 m>1.5 . 50

Figure 5. Distribution de la production céréaliere, de la densité d’animaux et de la superficie de la forét
dans le nord de la France pour I’année 2014.

PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) — Vol 2, Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer

163



PIREN-Seine - Rapport de synthése phase VII (2019) Vol 2, Chap 8 — Bilan de gaz a effet de serre dans le bassin de la Seine

Les emissions de N,O agricoles (comprenant les terres cultivées, la prairie et la forét) sont en général assez
¢levées dans I’ensemble du nord de la France, en raison d’une agriculture intensive impliquant une
fertilisation totale importante (Figure 6). Cette fertilisation est la somme des fertilisations (chimique
minérale, dépbt atmosphérique et organique -fumier, excrétion directe-). On remarquera toutefois que ces
émissions sont encore plus élevées en Bretagne notamment, car elles augmentent en effet non seulement en
fonction de la fertilisation mais aussi en fonction de la pluviométrie et de la température. Pour les émissions
de CH,, elles dominent évidemment dans les régions avec une forte densité de cheptel (Figures 5 et 6). Les
émissions de CO; sont assez importantes, tant dans le bassin de la Seine qu’en Bretagne, les coefficients
d’emissions (cf. Tableau 2), étant les plus élevés pour la production de fertilisants minéraux (cf. Bassin de la
Seine), mais aussi pour I’importation de nourriture pour les animaux (cf. Bretagne).

Emissions de N,O Emissions de CH, Emissions de CO,
kgN-N,0/km?/an kgC-CH,/km?/an kgC-CO,/km?/an
0 <50 T 0-1000 2 <1500
1 50-75 C-11000-2000 1 1500 - 3000
== 75-125 [ 2000-3000 =2 3000 - 6000
= 125-175 == 3000-4000 B 5000 - 12000
mm 175-250 B 4000-6000 B 12000 - 24000
= > 250 = > 6000 . > 24000

Figure 6. Distribution des émissions de N,O, CH, et CO, dans le nord de la France pour [’année 2014.
2.4. Emissions urbaines (non agricoles) des gaz i effet de serre

Pour une comparaison des émissions par les différents gaz et pour les différents secteurs considérés (réseau
hydrographique, agriculture et urbain non agricole), les valeurs ont été converties en CO, equivalent, en
considérant le pouvoir de rechauffement global de chacun (cf. méthodologie).

Les émissions directes totales de GES du bassin « urbain » ont été estimées a 44 714 Gg CO,eq an™, la
majorité provenant de la région lle-de-France (92%). Les émissions urbaines non agricoles de CO, sont plus
de 150 fois supérieures a celles du CH, et du N,O (Figure 7). Alors que les émissions de CO, sont plutot
réparties équitablement entre les catégories, les émissions de CH, et de N,O sont principalement produites
dans le secteur de I'énergie et de ’industrie. Ces derniéres émissions sont environ trois fois plus élevées que
la somme de celles des secteurs résidentiel, tertiaire, transports et autres (Figure 7; Tableau 4).

Il apparait donc clairement que les efforts de réduction des émissions urbaines de CO, du bassin doivent
porter sur tous les secteurs en méme temps, ce qui rend évidemment la tdche moins facile.

Le bassin de la Seine se distingue évidemment par 1’agglomération parisienne et ses 12 M d’habitants qui
accentuent évidemment les émissions du bassin de la Seine. Les émissions hors agglomération parisienne
représentent en effet seulement 8 % des émissions totale du bassin, alors que la population représente 25%.
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Figure 7. Emissions de gaz a effet de serre (CO,, CH, et N,O) du secteur urbain (non agricole) (Gg CO.eq
an™) dans le bassin versant de la Seine, comprenant la transformation de I'énergie & industrie, le résidentiel
& tertiaire, le transport & autres(traitements SIG pour la bassin de la Seine appliqués aux données CITEPA

départementales ; https://www.citepa.org/fr/, 2018/01/05)

3.5 Emissions comparées des gaz par compartiment de I’environnement

Par rapport au total des émissions du bassin, les émissions urbaines dominent a environ 75%, suivies par les
émissions agricoles et forestiéres, ~22% , les émissions émises par le réseau hydrographique ne réprésentent
qu’environ 4% (Tableau 4).

Méme si I’on considére que les émissions du réseau hydrographique sont sous-estimées, ne comprenant pas
explicitement les zones ripariennes, les réservoirs, les sablieres, etc., la proportion des émissions par les
différents compartiments de 1’environnement reste la méme.

Tableau 4. Comparaison des émissions de gaz & effet de serre (Gg CO, eq an™ de CO,, CH, et N,0)
du réseau hydrographique, du bassin agricole (comprenant les terres cultivées, les prairies et les foréts et
[’élevage selon Garnier et al (2009, 2013, 2019) et des secteurs urbains (non agricoles) (données CITEPA

2005 et Wu et al (2016) pour la région lle-de-France).>. GHG : somme des trois gaz.

Hydrosystéme Agri + forét Urbain > GES
Gg CO2 equ an™

CO, 2170 4 025 44 077 50 272
CH,4 14 4154 360 4528
N,O 99 4730 276 5105
> GES 2283 12 909 44714 59 905

La figure 8, qui reprend le tableau 4, permet de clairement visualiser la dominance du CO, émis par les
secteurs urbains. L’agriculture (avec la forét) émet a peu prés autant de CO, que de CH, et de N,O, alors que
le principal gaz émis par le réseau hydro graphique est le CO,. Les roches carbonatées du bassin de la Seine
seraient, plus que les apports anthropiques, surtout responsables des émissions de CO,.
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Figure 8. Emissions de gaz a effet de serre (CO,, CH, et N,O en Gg CO.eq an™) du réseau hydrographique

de la Seine et celles du bassin versant, réparties entre agricoles et non agricoles (traitements SIG appliqués

aux données CITEPA ; https://www.citepa.org/fr/, Les données pour I'lle-de-France proviennent de Wu et al
(2016) et Staufer et al (2016)).

3. Discussion

Les émissions du réseau hydrographique. Environ 95 % des émissions indirectes de GES par le réseau
hydrographique de la Seine sont liées au CO,, comparativement aux émissions de CH, (<1% %) et de N,O
(environ 4 %). Malgré la diminution récente de la prolifération d'algues (Aissa-Grouz et al., 2016)
conduisant la Seine a devenir un systéme moins productif que par la passé (Garnier et al., 2005, 2007), une
consommation de CO, dans les grands axes pouvait étre attendue. L'étude de la pCO, a I'échelle de
I'ensemble du réseau de drainage de la Seine a pourtant montré une sursaturation en CO, partout, que nous
avons interprétée comme causée par les apports des aquiféres ol les concentrations sont jusqu'a dix fois plus
élevés que celles des eaux de surface (20 000 a 60 000 ppm dans l'aquifére brie, données non représentées),
par le lessivage du sol ainsi que par les rejets des effluents de STEPs (Marescaux et al., 2018 a, b)

Cette sursaturation des GES par rapport aux concentrations atmosphériques observée dans la Seine (voir
aussi Garnier et al., 2009, 2013), a déja été observé pour la Meuse (Borges et al., 2017), les eaux souterraines
étant également mentionnées comme une source principale de CO,.

En téte de bassin, le lessivage des matiéres organiques allochtones et des engrais azotés sont également des
sources possibles d'émissions des autres gaz (CH4 N,O) provenant de la minéralisation du carbone
organique dans le sol, dans les sédiments et les eaux souterraines, ainsi que de la dénitrification incomplete
du nitrate dans les zones riveraines (Richey et al, 2002; Venkiteswaran et al, 2014). Nous avons en effet déja
montré que la dénitrification dans les sols ou les sédiments produit plus de N,O dans des conditions
anoxiques ou suboxiques (Garnier et al., 2010 ; Vilain et al, 2014 ; Benoit et al, 2015) que la nitrification. En
ce qui concerne le CH,, I'enrichissement organique et les conditions anoxique des berges ou des sédiments
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dans les cours d'eau peut favoriser la méthanogénese. Toutefois, le bassin de la Seine (intensivement cultivé)
ne présente qu’une faible proportion des zones humides. Les émissions de CO, de petits cours d’eau d’amont
représentent 44% des émissions totales de CO, sur tout le réseau, celles de N,O et de CH,4 représentant 34%
et 25% de leurs émissions totales respectives (voir Figure 4).

Dans les ordres de Strahler moyens de la Seine, la diminution de la contribution relative des eaux
souterraines pourraient expliquer la baisse des émissions.

Dans les ordres les plus élevées (6-7), l'augmentation des émissions des trois GES peut étre interprétée
comme une réponse aux effluents des STEPs rejetés par l'agglomération parisienne. Le CO, pourrait résulter
de la respiration des matiéres organiques dans la colonne d'eau et dans les sédiments tandis que le CH,4 peut
étre lié a de la méthanogénése dans des sédiments anoxiques riches en matieres organiques (Battin et al.
2009 ; Vilmin et al. 2015 ; Garnier et al., 2009, 2013). Pour les émissions de N,O, outre la dénitrification
dans les zones suboxiques (a l'interface seédiments-eau, mais aussi au niveau des particules en suspension
(Garnier et al., 2007, 2009 ; Jia et al., 2016 ; Xia et al., 2017), la nitrification de I'ammonium en provenance
des effluents est également une source d'émissions de N,O (Garnier et al., 2007, 2009; Burgos et al., 2017),
cependant moindre actuellement depuis la mise en ceuvre de la nitrification dans la STEP de Seine-Aval en
2007. Malgré une réduction des échanges gazeux dans les plus grands ordres, les émissions des GES dans
ces ordres 6-7 représentent 26 %, 52 % et 38 % du flux total pour le CO,, le CH, et le N,O, respectivement
(voir figure 4).

Il apparait que malgré le role de la température sur les processus biologiques, 1’augmentation des GES ne
soit pas systématique en été, ce qui met en évidence des interactions complexes entre les processus
microbiens dans les cours d'eau (minéralisation), la contribution des eaux souterraines (sources diffuses) et
les rejets d'effluents (sources ponctuelles). Les profils moyens amont-aval (2010-2017) des concentrations
des trois gaz, comprenant I’axe principal de la Marne et de la basse Seine, montrent des concentrations «de
base» dans 1’axe amont de la Marne par rapport a leur augmentation plus en aval lié aux rejets des STEPs de
la région parisienne. Ce pic de concentrations diminue dans les 30 km en aval de Paris, en partie & cause de
la dilution par I'Oise. Plus en aval encore, les concentrations de GES augmentent de nouveau dans
I'agglomération rouennaise. Les relations significatives entre (i) le N,O, le NH," et le NO, et (ii) le CO,,
I'oxygéne et le carbone organique dissous montrent 1’importance des apports anthropiques des effluents
urbains (minéralisation de la matiére organique, dénitrification, nitrification, déficit en oxygene dans le
secteur de la Basse Seine).

Les émissions par P’agriculture et la forét. A cause de la complexité des processus responsables des
émissions de gaz a effet de serre par I’agriculture, et de la difficulté de la mesure directe des flux émis sur le
terrain, les approches de modélisation de ces émissions (par ex., NOE, DNDC, Gu et al., 2014; Gihlespy et
al., 2014; Zimmerman et al.,. 2018) restent encore incertaines, particulierement quand il s’agit d’évaluer les
émissions a 1’échelle territoriale. L’approche de comptabilité biogéochimique proposée ici, basée sur les
données disponibles des statistiques agricoles ainsi que des relations établies entre des mesures d’émissions
et des facteurs de contrdle a I’échelle locale, constitue donc une avancée notable.

Parmi les 22 % d'émissions agricoles, la proportion la plus élevée (37 %) est liée au N,O di a la fertilisation
chimique minérale (Bouwman, 1996 ; Cayuela et al., 2017), le CH, atteignant 32%, bien que depuis la fin
des années 1970, le bétail soit confiné en périphérie du bassin de la Seine (Mignolet et al., 2007). Les
émissions de CO, représentent 31 % des émissions agricoles, émissions plus élevées que celles
habituellement renseignées qui ne prennent pas en compte les émisisons liées a la production des fertilisants
et & la fabrication des machines agricoles (Garnier et al., 2019).

Les émissions urbaines (non agricoles)

Dans le bassin de la Seine, avec en son centre I’agglomération parisienne et ses 12M d’habitants, les
émissions urbaines dominent a environ 75%. Malgré une agriculture pourtant intensive dans le bassin, les
émissions agricoles ne représentent que pres de 22% du total. Avec ~4% seulement des émissions totales, les
émissions émises par le réseau hydrographique ne sont clairement pas prioritaires en terme d’effort de
réduction (cf. Tableau 4).

Une proportion aussi élevée de GES urbain (chauffage, transport, énergie et industrie) provenant d'une zone
trés peuplée n'est pas surprenante et est en accord avec des résultats obtenus pour d’autres grandes villes
(Pataki et al, 2006). La respiration humaine, qui représente 10 % du total (1 kg CO, hab™ an™, Prairie et
Duarte 2007), et I'agriculture urbaine et autres secteurs marginaux (2.7 %) sont inclus dans ces estimations,
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puisque les mesures proviennent de tours a flux intégrant toutes les émissions (Bredn et al., 2015 ; Wu et al.,
2016). Elles n’ont toutefois pas été soustraites du total, les flux nets de CO, étant finalement dominés par des
émissions de combustibles fossiles. Ces émissions de carburants franciliens sont supposées représenter 12 %
de celles de I'ensemble de la France (Boden et al., 2013).

Au total, la réduction des gaz a effet de serre dans le bassin de la Seine, doit porter en priorité sur le secteur
urbain, tant en termes de transport, de chauffage, mais aussi d’industrie. Cependant, au-dela des réductions
urbaines qui pourraient disposer d'options d'atténuation (technologies vertes, changements des modes de vie
et de transport, meilleure isolation des béatiments, etc.), il apparait que des changements structurels en
agriculture (diminution des engrais minéraux, stockage du carbone) pourraient également contribuer
globalement et significativement & la réduction des émissions des gaz a effet de serre.
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Résumé

Evaluer les impacts a long terme des activités anthropiques et des changements climatiques sur la
qualité des eaux requiert I’appui de modeles capables d’intégrer la nature et I’intensité des activités
humaines dans les bassins versants, tout en disposant d’une résolution spatiale et temporelle
suffisante pour apprécier les modifications qui s’opéreront sur les régimes hydrologiques.

Parmi les outils développés au PIREN-Seine, 1’approche de modélisation RIVERSTRAHLER vise
a étudier le fonctionnement biogéochimique du réseau hydrographique en lien avec les pressions
ponctuelles et diffuses. Les stations d’€puration sont en effet renseignées sur tout le bassin ainsi que
leur type de traitement, et donc de rejets, et ’outil GRAFS permet de prendre en compte, en amont
de RIVERSTRAHLER, les sources diffuses provenant de 1’agriculture. En aval, le modéele ECO-
MARS 3D de la zone cotiere, développé a I'I[FREMER, a été chainé avec les outils du PIREN-
Seine, pour quantifier I’impact a la zone cdtiére des scénarios, co-construits sur le bassin de la Seine
dans le cadre de divers ateliers de reflexion avec des acteurs concernés. Cette chaine de
modélisation a permis de montrer qu’un changement profond du systéme agro-alimentaire est
nécessaire pour réduire la contamination nitrique dans le bassin et 1’eutrophisation a la zone marine
cotiére. Par rapport a la référence, une amélioration de ~ 40 % du flux d'azote et de ~ 55% de
I’indicateur d’eutrophisation N-ICEP est prévue pour un scénario A/R/D radical, décrivant une
autonomie en termes d’intrants d’engrais azotés, une reconnexion de la grande culture et de
I’¢levage et un changement de régime alimentaire.

En parallele, un couplage avec un modele hydrologique, GR4J-CEMANEIGE, a permis d’évaluer
les effets induits d’une modification de 1’hydrologie sous climat changeant sur le fonctionnement
biogéochimique de I’hydrosystéme Seine. Il apparait qu’une baisse de débit au printemps et a
I’automne avec les scénarios et projections climatiques les plus pessimistes (RCP8.5 et
ICHEC85_CLM respectivement, c-a-d, augmentation du CO, et diminution du débit) pourrait

Pour citer cet article : Garnier J., Raimonet M., Thieu V., Menesguen A., Legendre R., Silvestre M., Théry S., Riou P.,
Billen G. Flux de nutriments dans le continuum Homme-Terre-Mer : évaluation de scénarios agricoles et impacts du
changement climatique. Dans Flux dans le continuum Homme-Terre-Mer, Garnier J. & Gasperi J. (eds.), Rapports de
synthése de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2, 2019.
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réduire la qualité de 1’eau en Basse Seine, et contrarier I’amélioration attendue du scénario agricole
A/R/D. Par ailleurs, un scénario de retour aux années 1980, s’il montre les effets des efforts réalisés
en termes d’épuration des eaux usées domestiques, met aussi en évidence qu’un désengagement de
I’état et/ou des disfonctionnements des stations d’épurations contribueraient rapidement a une
aggravation de la qualité de I’eau. Ces résultats révelent donc que malgré les efforts déja effectués
et ceux a venir, ’hydrosystéme Seine reste fragile.

Points clefs

» La chaine de modélisation GRAFS-RIVERSTRAHLER-ECO MARS 3D été mise en ceuvre sur
la Seine et sur les fleuves cotiers de Normandie et des Hauts-de-France.

» Des scénarios finalisant les mises aux normes des traitements d’épuration et de changements
profonds du systéme agro-alimentaire montrent des améliorations possibles sur 1’eutrophisation
cotiere.

> Des scénarios de changement climatique, et un couplage avec le modéle hydrologique GR4J-
CEMANEIGE dans la chaine de modélisation, révélent la fragilité des milieux aquatiques
(diminution des débits estivaux et moindre dilution des apports en nutriments).

Mots-clés : flux de nutriments ; eutrophisation ; modélisation ; couplage de modeles ; continuum
Homme-Terre-Mer ; scénarios ; changement climatique ; agriculture.
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Introduction

Les activités humaines (agricoles et urbaines) dans les bassins versants en amont et sur la c6te ont un effet
direct sur le fonctionnement de I'écosystéme marin cétier. De nombreuses eaux cotiéres dans le monde sont
sous l'influence des apports fluviaux avec le plus souvent des déséquilibres en nutriments, ce qui peut
entrainer des proliférations d'algues indésirables et/ou des conditions d’hypoxie (Chine : Xiao et al., 2007 ;
Huang et al., 2017 ; Golfe du Mexique : Rabalais et al, 2010 ; Ulloa et al, 2017 ; Mer Baltique : Conley et al,
2002 ; mer Adriatique : Giani et al. 2012 ; Vilicic et al. 2013 ; etc.). Les zones de la Manche et de la mer du
Nord sont également connues pour leurs problémes d'eutrophisation (Radach et Patsch, 2007 ; Peperzak et
Poelman, 2008 ; Lancelot et al, 2011 ; Desmit et al, 2018). En effet, I'azote (N) et/ou le phosphore (P) en
exces par rapport a la silice (Si) par rapport aux besoins des diatomées sont potentiellement responsables de
l'eutrophisation marine de la plupart de ces systémes cotiers (Justi¢ et al., 1995 ; Billen et Garnier, 1997 ;
2007 ; Anderson et al., 2008). Alors que les flux de P ont considérablement diminué au cours des deux
derniéres décennies, grace a un meilleur traitement des eaux usees domestiques, les flux de N sont restés au
mieux stables dans la plupart des bassins agricoles (Romero et al., 2013).

A ces perturbations directes des cycles biogéochimiques, vient se superposer le changement climatique. A
titre d'exemple, le cycle biogéochimique de I'azote est impliqué dans le changement climatique par I'émission
de gaz a effet de serre N,O, et le changement climatique avec 1’augmentation des phénomeénes de crues
extrémes pourrait augmenter la lixiviation et I’export d’azote vers la zone cotiere.

L'impact du bassin versant de la Seine a la zone c6tiére a déja été présenté par une chaine de modéles
(rivieres, estuaires, zones cotiéres), et les effets de scénarios de réduction en apports nutritifs ont été explorés
(Billen et al., 2001, 2013 ; Cugier et al, 2005 ; Garnier et al, 2010a ; Passy et al, 2013, 2016). Ces études ont
permis de souligner la diminution substantielle des flux de phosphore et une stabilité¢ des flux d’azote au
cours des deux dernieres décennies. Alors que l'effet de la réduction des sources ponctuelles par
I'amélioration des traitements en stations d’épuration est relativement facile a prendre en compte par les
modeles, les scénarios agricoles sont plus complexes a traduire dans une approche de modélisation, et leur
co-conception nécessitent de nombreux acteurs (politiques, parties prenantes, citoyens) pour débattre et
arbitrer entre plusieurs options non seulement techniques, mais incluant aussi des changements du systéme
agro-alimentaire.

Un scénario de changement radical propose une réorganisation compléte de la chaine agroalimentaire, avec
une généralisation des pratiques de I'agriculture biologique, rendant les agriculteurs autonomes vis-a-vis des
engrais de syntheése et des aliments pour animaux, en prénant une reconnexion entre élevage et culture, ainsi
qu’un changement dans I'alimentation humaine (scénario A/R/D) (Billen et al, 2018a).

Un scénario « pristine » a également été construit en considérant des bassins versants totalement dépourvus
d'activités humaines, et majoritairement couverts de foréts, représentant un état caractérisé comme " naturel
", Le scénario "retour aux années 1980" vise a montrer quelle serait la situation si aucune politique publique
N'avait été mise en ceuvre depuis 40 ans dans le domaine du traitement des eaux usées ou celui des pratiques
agricoles. Un dernier scénario d’amélioration des traitements en stations d’épuration permet d’évaluer les
progres qui peuvent encore étre réalisés en poursuivant la mise en ceuvre de la directive sur les eaux urbaines
résiduaires (UWWD EU, 1991).

Nous avons donc dans un premier temps simulé I'influence des apports directs de la plupart des riviéres, dont
la Seine, sur les cotes Normandes et celles des Hauts-de-France, pour la période de référence 2002-2014.
L’objectif était alors d’analyser les réponses du modéle dans les conditions des scénarios mentionnés ci-
dessus, en terme (i) de flux de nutriments aux exutoires des fleuves, (ii) d'eutrophisation cétiere, et (iii) en
calculant I’indicateur d’eutrophisation potentielle & la zone cétiere (Billen & Garnier, 2007 ; Garnier et al.,
2010). Nous pensons que ces résultats peuvent aider les acteurs des bassins hydrographiques concernés a
améliorer la qualité de I’eau.

Par ailleurs, il est essentiel d'évaluer dans quelle mesure le changement climatique aura un impact sur les
cycles de l'azote et des autres nutriments (phosphore, silice) le long des continuums aquatiques et sur
I’indicateur d'eutrophisation potentielle a la zone cotiere. Les impacts indirects du changement climatique sur
la qualité de 1’eau de I'ensemble de ’hydrosystéme Seine ont ainsi été déterminés a travers la modification
des régimes hydrologiques.
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Ce rapport de synthése a déja fait I’objet de deux publications (Raimonet et al., 2018 ; Garnier et al., 2019) et
de deux rapports annuels du PIREN-Seine (Raimonet et al., 2017 ; Garnier et al., 2016), a consulter pour plus
de détails.

1. La zone d’étude

Gréace au PIREN-Seine, la Seine a été depuis 30 ans notre site privilégié d’études et de développement des
modeles. Toutefois I’approche PIREN-Seine a été mise en ceuvre pour des bassins hydrographiques variés,
en région froide (Kalix et Lule en Suéde) et en climat sub-tropical (Fleuve Rouge au Vietnam), mais aussi ici
pour tous les fleuves cotiers de Normandie et des Hauts-de-France (Figure 1).

Le domaine étudié ici comprend 11 cours d'eau et couvre une superficie d'environ 93 000 km?, dont la Seine
(79% de la superficie et 90% de la population) (Tableau 1).

La Seine, le plus grand bassin versant du domaine (75 989 kmz2, dont 65 586 km? & Poses), est caractérisée
par des pressions anthropiques intenses. L'agriculture intensive est largement présente, et des problémes
d'eutrophisation se produisent dans les eaux c6tieres en aval (Passy et al., 2016). La densité de population est
élevée (230 habitants km™?) avec 12 millions d'habitants concentrés dans la région Tle-de-France sur
seulement 16% de la superficie du bassin. L’altitude est homogeéne, moins de 1% du bassin dépasse les 550
m, et le climat est tempéré avec des influences océaniques.

Normandy
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Figure 1. Domaine étudié: réseaux hydrographiques adjacents aux cotes de Normandie et des Hauts-de-
France et la zone cotiére associée. Les noms des bassins versants (en noir sur fond blanc) et des stations (en
noir) utilisées pour la validation sont indiqués. Le bassin de la Seine est représenté dans sa partie aval.
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Tableau 1. Caractéristiques générales des bassins versants étudiés.

Régions Rivieres Surface Population  Cultures Prairies
km’ nb. Hab % %

Normandie [Douve 1440 129424 15.4 76.9
Taute }
Vire 1575 440402 22.7 69.9
Aure
Orne 2903 440757 35.7 48.7
Dives 1776 152532 38.4 51.1
Touques 1273 165723 22.9 62.9
Seine (Eure, Risle) 73224 20829875 50.5 20.2
Arques 1020 101795 44.5 34.0

Hauts-de-Fr{Somme 6029 632989 77.3 7.2
Authie 1089 48459 68.2 18.1
Canche 1327 82615 64.1 22.6
Aa 1144 196093 66.4 17.9

2. Les approches de modélisation

2.1. RIVERSTRAHLER, un mode¢le de réseaux hydrographiques au cceur des couplages

RIVERSTRAHLER est un modéle du fonctionnement biogéochimique des réseaux hydrographiques
décrivant le transfert des nutriments des tétes de bassin versant a I'exutoire. Les débits des riviéres sont
fournis par le Ministere de I'écologie et du développement durable a travers la Banque HYDRO
(www.hydro.eaufrance.fr) (Tableau 2). Les données journaliéres ont été décomposees en un écoulement de
surface et un écoulement de base a l'aide du filtre récursif Bflow (Lyne et Hollick, 1979; Arnold et Allen,
1999). Ces composantes du débit ont été générées en utilisant les séries chronologiques observées a 54
stations de jaugeage (Normandie) et 18 stations de jaugeage (Hauts-de-France) pour la période 2002-2014,
pour chaque sous-bassin considéré pour le projet de modélisation.

Les variables de qualité de I'eau sont calculées a n'importe quel point du continuum aquatique en fonction
d'un certain nombre de contraintes caractérisant le bassin versant, notamment la morphologie, outre
I’hydrologie, ainsi que les sources ponctuelles et diffuses de nutriments. Les variations saisonnieres de la
trentaine de variables de la qualité de I'eau calculées par le modéle ont une résolution temporelle de 10 jours
(c.-a-d. 36 valeurs sur le cycle annuel), bien que les processus biogéochimiques soient calculés au pas de
temps de 6 minutes. Parmi ces variables, les principales utilisées ici sont les nutriments (I’ammonium -NH4-,
le nitrate -NO3-), le phosphore total (P), les phosphates (PO4)), la silice dissoute Si (DSi) et biogénique
(BSi), et les matiéres en suspension (SS) (voir Garnier et al., 1995 ; Garnier et al., 2002a). D'autres variables
telles que I'oxygéne, le carbone (six classes de biodégradabilité), la biomasse du phytoplancton (chlorophylle
a [Chla], répartie entre trois groupes de phytoplancton d'eau douce, diatomées, chlorophycées et
cyanobactéries), les bactéries, zooplancton, etc. ne seront pas présentées dans ce rapport (voir Garnier et al.,
2002b).

RIVERSTRAHLER est le premier modéle du PIREN-Seine. D’abord inclus dans un environnement SIG,
Seneque pour une application bassin par bassin, il peut désormais étre utilisé pour un domaine spatial plus
large via un environnement PyNuts.

Selon les questions scientifiques associées a 1’utilisation de RIVERSTRAHLER, les contraintes/forcages
représentant les apports diffus ou ponctuels peuvent avoir des origines différentes.
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Pour I’application de Seneque-RIVERSTRAHLER aux régions de la Normandie et des Hauts-de-France
(Garnier et al., 2019), et des scénarios du traitement des eaux usees et des changements agricoles, les charges
ponctuelles urbaines sont dérivées des bases de données des Agences de I'Eau (Agence de I'Eau Seine-
Normandie et Agence de I'Eau Artois Picardie) et tiennent compte des progrés réalisés dans le traitement des
eaux usées pendant la période de simulation (2002-2014). Les apports diffus d’azote (nitrate) résultent des
classes d'occupation du sol (base de données Corine Land Cover ; Bossard et al., 2000; EEA, 2007) et des
pratiques agricoles telles qu'évaluées par le modéle GRAFS a partir des statistiques agricoles nationales a
1’échelle du département (cf. ci-dessous).

Pour I’étude du changement climatique réalisée avec PyNuts-RIVERSTRAHLER sur le bassin de la Seine
(Raimonet et al., 2018), les sources ponctuelles d’origine domestique ont été établies a partir de la base de
données européenne (EEA, 2012) en utilisant celles recensées pour ’année 2010. Les sources diffuses ont
aussi été estimées a partir de bases de données européennes et régionalisées en fonction des classes
d'occupation du sol (base de données Corine Land Cover ; Bossard et al., 2000; EEA, 2007) et des unités
statistiques NUTS (NUTS niveau 3, unité équivalente au département francais). Les bases de données
agricoles EUROSTAT ont été utilisées avec la méme approche GRAFS (cf. ci-dessous). Ce travail
s’inscrivait dans une modélisation de I’ensemble des rivieres de la facade atlantique du Rhin au
Guadalquivir, ce qui explique ’utilisation de bases de données européennes.

2.2. GRAFS, le modéle du systeme agroalimentaire

GRAFS (Generalized Representation of Agro-Food System, Billen et al, 2013 ; Le Noé et al, 2017) permet
de calculer les flux N, P et C entre les principaux compartiments du systeme agricole d'un territoire donné, y
compris les pertes en nutriments vers I'hydrosystéeme. Il peut étre utilisé pour calculer les flux d'éléments
nutritifs a partir des données relatives a la structure et la production agricoles issues des statistiques
officielles  (statistique agricole annuelle francaise (http://agreste.agriculture.gouv.fr/donnees-de-
synthese/statistique-agricole-annuelle-saa) pour I'année 2006), ou pour concevoir des scénarios prospectifs
cohérents des systemes agro-alimentaires (Billen et al., 2018), et entrer dans la modélisation
RIVERSTRAHLER.

Le calcul des apports diffus de nitrate dans les eaux de surface par lessivage des terres arables et des prairies
est basé sur l'estimation des excédents d'azote, calculés comme la différence entre les apports d'azote au sol
et les exportations d'azote par récolte. Pour les terres cultivées, on estime que le débit de lessivage représente
environ 70 % de l'excédent, compte tenu de la fréquence des cultures intermédiaires avant les cultures de
printemps (Anglade et al., 2015, 2017). Pour les prairies, le lessivage est considéré comme trés faible tant
que I'excédent reste inférieur & un seuil de 100 kgN ha™* an™ (Billen et al., 2013).

2.3. GR4J-CEMANEIGE, un modéle hydrologique pour la prise en compte du
changement climatique

Un modeéle hydrologique semi-distribué a été mis en place pour estimer le débit journalier de surface et de
base sur les 5793 unités de calcul composant le bassin de la Seine. Ce modele pluie-débit requiert trois
entrées climatiques : la température de l'air, les précipitations et I'évapotranspiration potentielle qui ont été
extraites a I'échelle du bassin versant a un pas de temps journalier. Dans cette étude, le modele hydrologique
GR4J (Perrin et al., 2003) a été couplé au module CEMANEIGE (Valéry et al., 2010) car des chutes de neige
peuvent se produire dans la partie amont du bassin versant (voir Raimonet et al., 2017b pour plus de détails
sur les modalités du couplage entre GR4J et CEMANEIGE). Ce modele a été choisi car il donne de bonnes
performances et est couramment utilisé par les services opérationnels pour les prévisions hydrologiques en
France. Comme la majorité des 5793 unités de calcul n'étaient pas jaugées, et en l'absence de données de
débit permettant la calibration du modéle hydrologique, nous avons régionalisé les parametres obtenus sur
les bassins versants jaugés (349 au total) pour pouvoir estimer les débits sur I’ensemble du bassin versant
(Oudin et al., 2008) Les contributions des débits de surface et des débits de base ont ensuite été estimées a
I'aide de la méthode de séparation automatique des hydrogrammes BFLOW (Lyne et Hollick, 1979; Arnold
et Allen, 1999).
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2.4. ECO-MARS3D, le modéle de la zone cotiére

Le modéle ECO-MARS3D est développé a 'TIFREMER (Ménesguen et al., 2019). La collaboration depuis
15 années du PIREN-Seine avec ’'IFREMER a permis d’établir une chaine compléte de modélisation du
continuum Homme-Terre-Mer, des sols agricoles aux zones cotieres, pour quantifier les impacts des apports
en éléments nutritifs des bassins versants sur I’eutrophisation marine cétiére.

ECO-MARS3D est composé d'un modele hydrodynamique tridimensionnel appelé MARS3D (3D
hydrodynamical Model for Application at the Regional Scale) décrit par Lazure et Dumas (2008) auquel est
couplé un module biogéochimique. Une description complete du noyau hydrodynamique de ce modele ainsi
que les différents modules (dynamique sédimentaire, biogéochimie, etc.) peuvent étre consultés sur le site
Web suivant : http://wwz.ifremer.fr/mars3d/Le-modele/Descriptif/. Depuis la fin des années 1990, le module
biogéochimique a été continuellement amélioré (Menesguen et al., 1997 ; Guillaud et Menesguen, 1998 ;
Ménesguen et al, 2018a, 2018b ; voir aussi Romero et al., 2018). Parmi les principaux éléments essentiels a
la constitution de la matiére vivante, N, Si et P sont considérés (i) sous leur forme minérale, (ii) inclus dans
la matiére vivante et (iii) sous leur forme détritique. Le modele biogéochimique est donc un modéle NPZD
(Nutriments, Phytoplancton, Zooplancton, Détritus). Pour 1’azote minéral dissous, une distinction est faite
entre NH, et NOs ; la forme nitrite (NO,) est ignorée. Le compartiment phytoplanctonique est actuellement
représenté par trois variables : les diatomées, apparaissant pour la plupart au milieu du printemps, les
dinoflagellés, particulierement visibles en été et en automne, et les nanoflagellés, se développant plus
occasionnellement (Belin et Raffin, 1998). Tous les types de microalgues sont exprimés dans le modéle sous
la forme de leur teneur en azote.

Récemment, un module spécifique a été implémenté pour représenter une catégorie particuliere des
diatomées, celle du genre Pseudo-nitzschia (PSN). Le module PSN inclus dans le modéle général ECO-
MARS3D constitue, par rapport aux autres groupes de phytoplancton, un nouveau compétiteur pour les
éléments nutritifs et la lumiere. Il n'est pas encore clair si toutes les especes de PSN produisent de I'acide
domoique (AD), une substance neurotoxique (voir Lelong et al., 2012 ; Parsons et al., 1999 ; Wells et al.,
2005 ; Bush et al, 2016 pour différents points de vue). Parmi toutes les espéces, l'une des plus toxiques serait
Pseudo-nitzschia australis (Trainer et al., 2010). L'hypothése retenue pour la description de PSN est celle de
Klein et al. (2009) considérant que I'acide domoique n'apparait qu'a la fin de la phase de croissance, dées que
Si devient limité par rapport a P ou N (Davidson et Fehling, 2006 ; Pénard, 2009).

Une résolution horizontale assez grossiere (16 km x 16 km) a été retenue pour la modélisation ECO-
MARS3D, permettant une simulation réaliste des principales zones marines cotiéres. La dimension verticale
est représentée par 30 couches sigma dans la colonne d'eau, et ne prend pas en compte explicitement
I’interface benthique, les détritus étant simulés comme des variables d'état introduites dans la couche
inférieure de la colonne d'eau (voir Ménesguen et al., 2018). Les conditions limites pour toutes les variables
d'état biogéochimiques sont gérées comme des conditions de gradient nul aux frontiéres océaniques et a
celles de la mer du Nord, et sont fournies par la modélisation MANGA (IFREMER), que ce soit pour la
référence et les scénarios simulés. Un spin up de deux ans est effectué avant la simulation (12 ans) pour la
référence 2002-2014 et chacun des scénarios.

Le modéle météorologique ARPEGE de Météo-France fournit, toutes les 6 h avec une résolution spatiale de
0.5°, les champs nécessaires pour forcer I'écosysteme du modele (vent, pression atmosphérique, température
ambiante, couverture nuageuse, humidité relative). Les principaux apports en nutriments par les rivieres ont
été pris en compte sur l'ensemble de la zone d'étude et proviennent des simulations fournies par le modéle
GRAFS-RIVERSTRAHLER.

3. Flux de nutriments a ’exutoire des bassins versant

L'approche de modélisation biogéochimique utilisée ici repose sur la représentation de processus
déterministes sans procédures de calibration, de sorte que les différences entre les simulations et les
observations résultent soit d'une représentation incomplete du processus, soit d'une mauvaise connaissance
des contraintes du systeme (ou des deux). Concernant GRAFS-RIVERSTRAHLER, notre connaissance des
sources diffuses (bilan N des sols agricoles, lithologie, etc.) et ponctuelles (base de données des agences de
I'eau Seine-Normandie et Artois Picardie) est nécessairement imparfaite, tout comme celle des conditions
limites 'ECO-MARS3D.
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3.1.1. Variations interannuelles des débits et des concentrations des variables de qualité des
eaux

Les simulations des variations saisonnieres des débits et des concentrations dans la colonne d'eau sont
présentées aux exutoires des deux plus grands fleuves (la Seine et la Somme) et comparées aux données
disponibles observées aux mémes stations (Figure 2).

Pour évaluer les résultats du modéle, nous avons calculé des indicateurs : (i) le RMSE normalisé (NRMSE)
et (ii) le biais relatif, pour toutes les décades et les principales variables (voir Figure 2, Tableau 2). Les deux
indicateurs sont exprimés en pourcentage, le NRMSE représentant la variabilité des résultats du modéle par
rapport aux observations, rapporté a la variabilité des observations, et le biais relatif indiquant une sur- ou
sous-estimation des observations par rapport aux simulations du modele.

Comme I'hydrologie est le principal déterminant des variations saisonniéres et interannuelles du débit, il est
important de les simuler correctement. L’accord entre simulations des débits et les observations est excellent
(NRMSE = 5%, 6% et biais = -7%, -1%, respectivement, pour la Seine et la Somme (Tableau 2)). Ceci est di
au fait que les simulations sont basées sur des observations journaliéres décomposées en écoulements de
surface et débits de base. C’est donc la procédure de reconstitution aprés décomposition qui est bien validée
ici.

Les variations de concentration des matiéres en suspension sont essentiellement contr6lées par le débit, par
les processus d'érosion et la sédimentation benthique, difficiles a modéliser a I'échelle d'un réseau
hydrographique. Néanmoins, le modele refléte les tendances générales des variations observées (NRMSE =
16%, 15% et biais = 23%, 6%, respectivement, pour la Seine et la Somme).

L'évolution du traitement des eaux usées au cours de la derniére décennie (mise en ceuvre de la nitrification,
puis de la dénitrification, Aissa-Grouz et al, 2015) explique les variations interannuelles de I'ammonium. La
dispersion des valeurs observées est certainement liée a la mise en ceuvre des traitements, dont les
changements progressifs a I’échelle du mois ou de ’année, ne sont pas bien documentés dans le modéle. La
tendance générale est toutefois correctement simulée, sauf a la fin de la période étudiée, avec I’amélioration
des traitements en STEPs précisément (Figure 2). Les variations saisonniéres et interannuelles du P total sont
principalement li€ées aux apports urbains des stations d'épuration (STEPS), les niveaux ayant diminué d’une
maniere spectaculaire au cours de la période étudiée grace aussi a une déphosphatation poussée des eaux
usées (Aissa-Grouz et al., 2018). Le pourcentage global de variation est plus élevé sur la Seine que sur la
Somme, ou les changements ont été les plus importants (NRMSE= 41% et 7%, respectivement); il n’y a
toutefois pas de biais systématique significatif (7% et -28%).

Tableau 2. Evaluation de la performance du RIVERSTRAHLER pour la Seine a Poses et Abbeville. La qualité de
I'ajustement des simulations par rapport a la concentration observée a été évaluée pour les principales variables de la
qualité de I'eau en calculant I'erreur quadratique moyenne quadratique ; normalisée a la plage des données observées

(NRMSE) ; selon la formule (NRMSE=100* SQR(1/n X (Obs;-Sim;)2)/(MAX(Obs)-MIN(Obs)) ou n est le nombre

d'observations. Le biais relatif est calculé comme suit (Biais=100* (1/n X (Sim;-Obs;)/MOY Obs).

Poses Abbeville

Variables de qualité
de l'eau Unités Obs (n) NRMSE Biais Obs. (n) NRMSE Biais

% % % %
Débits m®s?t 468 5 -7 468 6 -1
Nitrate mgN r 368 9 9 108 59 36
Phosphates mgP I'* 368 41 7 70 14 28
Phosphore total mgP I* 368 18 30 0 - -
silice mgSi I 344 25 7 0 - -
Chlorophylle a ug -1 354 18 -33 0 - -
Matiéres en suspension mg I 347 16 23 116 15 6
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Figure 2. Variations saisonnieres et interannuelles du débit et des concentrations d'élements nutritifs dans la
Seine a Poses et dans la Somme a Abbeville, exutoires de la Seine et de la Somme. Simulations par GRAFS-
RIVERSTRAHLER et comparaison avec les observations.

Le développement phytoplanctonique (chlorophylle a) apparait sous forme de blooms dans les riviéres,
étroitement liés aux variations hydrologiques, mais aussi a la compétition pour les nutriments et au contréle
par les filtreurs. La simulation du phytoplancton reste un défi majeur en modélisation. Alors que le modele
RIVERSTRAHLER simulait généralement assez bien l'apparition de ces blooms et leur amplitude dans les
années 1990, les pics simulés pendant la période 2012-2014 ne sont pas toujours observés (voir Aissa-Grouz
et al., 2018). On obtient donc une surestimation par le modéle (biais = -33 %), avec une variabilité
raisonnable (NRMSE= 18 %) (Tableau 2). Nous n’avons pas obtenu de valeurs de chlorophylle pour la
Somme permettant une évaluation du modele.

Les concentrations en silice, qui dépendent de la lithologie des bassins hydrographiques et de la
consommation par les diatomees, sont assez bien représentées par le modeéle. Les simulations refletent bien le
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niveau hivernal de la silice, mais les blooms phytoplanctoniques n’étant pas toujours bien représentés par le
modele, la variabilité de la simulation des concentrations en DSi est assez élevee (NMRSE= 25%).
Toutefois, le biais est relativement faible (7 %).

3.1.2. Flux d’éléments nutritifs aux exutoires.

Les flux annuels moyens d'azote et de phosphore calculés aux exutoires des principaux fleuves du domaine
sont présentés en valeur absolue (Tableau 3) et également rapportés a la superficie totale des bassins versants
(Figure 3). Compte tenu de sa surface et de son débit, la Seine représente 82 et 83 % des flux totaux de N et
de P, respectivement, en comparaison des 2.8 et 3.4 % pour la Somme, et des 0.7 et 1.1 % pour I’ Arques, la
plus petite riviere du domaine étudié (Tableau 3). Les différences en silice (dissoute et biogénique) sont
moins prononcées entre les bassins (71 % pour la Seine, 5.7 % pour la Somme et 1.7 % 1’Arques), la
consommation de la silice par les diatomées étant probablement plus élevée en Seine, en raison du temps de
séjour plus long. La silice d’origine diffuse en provenance de I’altération des roches est par ailleurs calculée
en fonction de la lithologie de maniére identique, pour tout le domaine.

Tableau 3. Moyennes sur la période 2002-2014, des débits et flux en éléements nutritifs a I’exutoire des cours
d'eau (N total ; P et Si; en kt an’! ). La Douves et la Taute d'une part, et la Vire et I’Aure d'autre part, sont
considérés comme confluant avant de se jeter dans la zone cotiere.

Régions Riviéres Débit ktNan™ ktPan’ ktSian™
m’s?

Normandy Douve } 17.5 2.9 0.1 1.5
Taute
Vire } 16.9 3.6 0.1 2.0
Aure
Orne 31.9 5.8 0.1 4.5
Dives 8.0 2.4 0.1 2.1
Touques 9.7 2.9 0.1 2.1
Seine (Eure, Risle) 532.1 141.7 4.8 69.6
Arques 9.1 1.3 0.1 1.7

Hauts-de-France|Somme 37.2 4.9 0.2 5.7
Authie 11.2 2.4 0.1 2.5
Canche 17.4 2.3 0.1 3.2
Aa 16.8 2.2 0.1 3.7

En complément des valeurs absolues (Tableau 3) des flux de N, P et Si, les flux spécifiques (par km2 de
surface) permettent de comparer les pressions humaines sur les différents bassins (Figure 3). A l'exception du
bassin de la Somme, tous les fleuves cotiers de la cote des Hauts-de-France présentent une pression en N
supérieure a celle des fleuves normands, a I'exception de I'Orne, reflétant une agriculture plus intensive dans
les Hauts-de-France qu'en Normandie. Inversement, la pression en P semble étre plus faible pour les riviéres
des Hauts-de-France que pour les rivieres de Normandie. Dans I'ensemble, les différences dans les flux
spécifiques varient dans un rapport de 2.8 et 2.4 pour I'azote et le phosphore, respectivement.
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Figure 3. Flux spécifiques des éléments nutritifs aux exutoires des cours d'eau étudiés en moyenne annuelle
pour la période de référence 2002-2014 (N total ; P et Si ; en kg km?an™).

L'ICEP (indicateur du potentiel d'eutrophisation cétiére : Billen et Garnier, 2007; Garnier et al., 2010b;
Romero et al., 2013) calcule I'excés d'azote (N-ICEP) ou de phosphore (P-ICEP) par rapport a la silice, dans
des rapports qui expriment les besoins physiologiques des algues (Redfield et al., 1963 ; Conley et al., 1989);
Cet indicateur est exprimé en mgC par jour et par km? de bassin versant et correspond donc a la quantité de
biomasse algale non siliceuse susceptible d'étre produite aprés épuisement de la silice. Les risques
d'eutrophisation sont limités lorsque I''CEP prend des valeurs proches de zéro ou négatives (Figure 4). Il est
intéressant de noter que le N-ICEP est systématiquement positif, et largement, pour toutes les riviéres,
indiquant un fort potentiel d'eutrophisation dl a un exces d'azote. En revanche, a I'exception de la Seine, le P
ne semble pas étre en excés par rapport a Si, comme l'indiquent les valeurs P-ICEP négatives, P étant donc
I'é1ément limitant.
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Figure 4. Indicateur du potentiel d'eutrophisation cotiere pour I'azote et le phosphore (N-ICEP-N et P-ICEP
en kg C km?2 and™) pour les riviéres étudiées, en moyenne pour la période 2002-2014.

4. Exploration de scénarios

4.1.1. Epuration domestique et changement du systéme agroalimentaire

L'approche de modélisation GRAFS-RIVERSTRAHLER permet d'évaluer les effets des scénarios sur les
flux de nutriments aux zones cotiéres (moyenne sur la période 2002-2014) (Figure 5). La différence entre les
résultats du scénario Pristine avec celui d’un retour aux années 1980 est maximale, les deux situations étant
extrémes, respectivement sans impact humain et avec un impact maximal des eaux usées & un moment ou
elles étaient collectées dans les stations d'épuration mais rejetées sans traitement suffisant. Le scénario
« retour aux années 1980 » correspondaient également & une quantité maximale d’utilisation d'engrais, et un
maximum d’azote dans les composantes du débit, bien que l'inertie des aquiféres (non prise en compte dans
ces simulations) ait pu partiellement masquer ces changements, I'équilibre entre sols et aquiféres n'étant
probablement pas atteint. Ainsi, la période de référence 2002-2014 étudiée (scénario Ref) a été plus marquée
par des mesures liées a la pollution ponctuelle, en particulier par la mise a niveau des STEPs pour les
traitements en P (déphosphatation) et N (nitrification et dénitrification). La poursuite du traitement des eaux
usées (voir le scénario WWTP) n’a plus beaucoup d'effet sur les flux d'azote et de phosphore, puisque
I’amélioration du traitement des eaux usées a désormais montré son efficacité (cf. scénario Ref) et parce que
les apports diffus d'azote dominent largement les apports ponctuels. Les sources ponctuelles de phosphore
sont désormais équivalentes a celles des apports diffus, assez faibles dans le bassin de la Seine de faible
altitude et donc peu érosif (Garnier et al., 2014). Le scénario A/R/D réduit le flux d'azote de ~40 %
supplémentaires et le risque d'eutrophisation (N-ICEP) de ~55 % (Tableau 4), ce qui montre que des
changements plus radicaux de I'ensemble de la chaine agro-alimentaire sont nécessaires pour réduire
notablement les flux d’azote a la zone cétiere. En ce qui concerne le P, une poursuite de 1’amélioration des
traitements en STEPs peut encore permettre une diminution des flux de 22 %, sans autre changement pour le
scénario A/R/D, qui ne concerne que 1’azote a ce stade (Figure 5).
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Figure 5. Flux moyens d'azote et de phosphore apportés les cotes Normandes et des Hauts-de-France par
les principaux fleuves de la zone étudiée, pour la situation de référence (ref) et pour les différents scénarios
testés par le modéle RIVERSTRAHLER (voir texte pour les scénarios pristine, retour aux années 1980,
poursuite de la mise au norme des stations d’épuration “\WWTP- et changement de la chaine
agroalimentaire - A/IR/D- avec une évolution vers I’autonomie, la reconnexion et un régime alimentaire
demitarien).

En ce qui concerne le phosphore, P-ICEP, toujours positif en Seine pour le scénario de référence (1.7 gC km’
2™, proche de I’équilibre avec la silice toutefois, contre 10.3 gC km™ j™* pour le scénario 1980’s), devient
négatif pour une mise aux normes compléte du traitement des eaux usées, indiquant alors un bon équilibre en
éléments P:Si, sans risque d'eutrophisation vis-a-vis du P (Tableau 4).

Tableau 4. Indicateur du potentiel d'eutrophisation cdtiére pour I'azote et le phosphore (N-ICEP et P-ICEP)
pour les cours d'eau étudiés. Moyennes calculées pour la période 2002-2014 (période de référence, Réf) et
pour quatre scénarios (voir texte).

N-ICEP, kgC km2d™* P-ICEP, kgC km2d*
Pristine 1980's Ref WWTP A/R/D |Pristine 1980's Ref WWTP A/R/D
Normandie Douve & Taute -7.5 40.9 6.7 6.7 -0.1 -8.9 -6.3 -6.6 -6.9 -6.8
Vire & Aure -8.4 60.1 11.8 11.7 4.0 9.3 -7.0 -7.4 -7.5 -7.5
Orne -7.7 94.5 20.2 19.9 10.5 -8.7 -1.8 -6.3 -6.9 -6.9
Dives -3.1 36.8 6.8 6.3 2.7 -3.8 -1.4 2.1 -3.2 -3.2
Touques -6.0 34.2 9.2 7.6 2.8 -7.0 -2.3 -3.5 -6.1 -6.1
Seine -1.5 51.0 24.5 20.3 11.5 -1.8 10.3 1.7 -0.2 -0.2
Arques -5.6 79.6 25.4 25.2 10.2 -6.2 -1.9 -2.6 -4.5 -4.5
Hauts-de-France Somme -4.4 46.7 14.2 12.2 3.4 5.2 -3.5 -3.7 -4.8 -4.8
Authie -4.0 97.5 21.9 21.9 7.8 5.3 -4.5 -4.6 -4.6 -4.6
Canche -0.6 165.1 28.2 28.4 17.0 -1.9 -0.5 -0.9 -0.9 -0.9
Aa -0.5 142.6 255 26.6 17.6 -1.6 3.6 -0.2 -0.3 -0.3
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4.1.2. Impact du changement climatique

Les changements du fonctionnement biogéochimique de la qualité de 1’eau sous impact climatique ont été
évalués en comparant les conditions de la fin du siecle (2080/2100) a la période de référence (1980/2000)
pour deux scénarios du GIEC, le scénario de stabilisation des émissions de CO,, RCP4.5 et le scénario
d’augmentation de ces émissions, RCP8.5 (en considérant une moyenne de 6 projections pour chaque
scénario). Nous nous sommes ensuite concentrés sur toutes les projections du scénario extréme RCP 8.5,
puis uniquement sur la projection qui était en moyenne (sur 21 ans) la plus seche ICHEC85 CLMcom et la
projection qui était en moyenne (sur 21 ans) la plus humide IPSL85 afin d'étudier en détail les changements
les plus drastiques qui pourraient survenir. Les impacts temporels ont été évalués en étudiant, a des périodes
clé, une sélection de conditions biogéochimiques du futur hydrologique par rapport a la référence, et les
impacts spatiaux en étudiant les variations par ordre de Strahler, sur le cours aval de la Seine entre Paris et
Poses.

NB: le terme « projection » désigne toute combinaison de modéle climatique global/modéle climatique régional
/scénario d'émission de CO, conduisant a une situation climatique unique, tandis que « scénario » renvoie aux
scénarios d'émissions de CO, RCP 4.5 ou RCP 8. 5 qui peuvent inclure plusieurs projections.

Forgages climatiques : réanalyses et projections

Sur la base d'une étude préliminaire comparant différents ensembles de données météorologiques (Raimonet
et al., 2017b), nous avons choisi les réanalyses MESAN (Landelius et al., 2016) comme forcages
atmosphériques pour la période récente. Les réanalyses journalieres de température de l'air et de précipitation
ont été utilisées sur la période 1989-2010. L'évapotranspiration potentielle a été calculée a partir de la
température journaliére moyenne et de la latitude du bassin versant a l'aide d'une formule empirique basée
sur la température (Oudin et al., 2005). Le choix d'utiliser les réanalyses MESAN a été fait pour deux
raisons: (i) ces réanalyses utilisent un réseau dense d'observations de précipitation et de température, ce qui
conduit a des forgages fiables pour le modéle hydrologique (Raimonet et al., 2017b) et (ii) la résolution de la
grille MESAN est relativement fine et similaire au réseau EURO-CORDEX (~ 12 km; http://www.euro-
cordex.net/; Jacob et al., 2014) sur lequel les projections climatiques ont également été produites a I'échelle
européenne.

Pour les simulations prospectives, nous avons en effet utilisé les sorties de modeles climatiques EURO-
CORDEX (Casanueva et al., 2016). Ces produits sont spécifiques a I'Europe et ont été ramenés a une
résolution plus fine (12 km) que les projections CMIP (50 km). Les projections BC-CORDEX ont été
corrigées du biais par I'Institut Pierre Simon Laplace (IPSL) en utilisant les réanalyses MESAN et la fonction
de distribution cumulative (CDF). Plus précisément, douze projections climatiques (Tableau 5) ont été
mobilisées, obtenues a partir d'une combinaison partielle de trois modeles climatiques globaux (GCM), cinq
modeéles climatiques régionaux (RCM) et deux scénarios prospectifs d'émissions de CO,, soit le scénario
extréme du GIEC RCP 8.5 (+8.5 W / m2 en 2100 par rapport aux valeurs préindustrielles) et le scénario de
stabilisation RCP 4.5 (+4.5 W / m?2). Chaque simulation climatique couvre la période 1950-2100 a un pas de
temps journalier.

La calibration du modele hydrologique sur les bassins versants avec les réanalyses MESAN a été évaluée
quantitativement en utilisant le critére de Nash et Sutcliffe (1970). La distribution des débits des cours d'eau
a I’exutoire de la Seine calculés en utilisant les réanalyses MESAN a été comparée avec les douze
projections climatiques BC-CORDEX (partie rétrospective de la projection climatique). Les estimations et
les distributions moyennes des débits sont généralement cohérentes a 1’exutoire de la Seine pour la période
2000-2010 quel que soit le forcage utilisé -réanalyses MESAN et projections BC-CORDEX (Raimonet et al.,
2018)- démontrant ainsi la performance de la composante hydrologique de la chaine de modélisation a
estimer le débit passé.

Changements hydrologiques médians pour toutes les projections climatiques

Les tendances a long terme des valeurs annuelles des variables climatiques du bassin de la Seine
(précipitation, température, évapotranspiration) et des indicateurs hydrologiques associés a 1’exutoire du
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bassin (débit moyen, minimal et maximal) ont été calculées pour la période 1952-2100 pour chaque
projection (Tableau 5). Les tendances sont positives pour toutes les projections concernant la température et
I'évapotranspiration, tandis que les tendances sont différentes selon les projections pour les précipitations
(huit projections sans tendance significative, une avec une tendance négative, trois avec une tendance
positive). Cette gamme de forcage climatique a conduit a diverses tendances du débit annuel moyen (cing
sans tendance, cing avec une tendance négative et deux avec une tendance positive). Les tendances des
débits minimaux sont négatives pour neuf des douze projections, tandis que les débits maximaux n’ont pas
de tendance pour neuf projections sur douze.

Tableau 5. Combinaison de GCM, RCM et RCP utilisée dans cette étude, ainsi que les tendances de
variations des variables climatiques (précipitation P, température T, évapotranspiration potentielle E) et
hydrologiques associées (écoulement moyen annuel Qmoy, écoulement minimal annuel Qmin et écoulement
maximal annuel Qmax) pour la période 1952-2100. Les tendances sont calculées grace au test de Mann-
Kendall. 0: pas de tendance significative; +: augmentation; -: diminution.

Code Institut GCM RCP RCM P T E Qmoy Qmin Qmax
ICHEC45_CLMcom ICHEC  EC-EARTH 45 CLMcom-CCLM4-8-17 0 + + - - 0
ICHEC45_DMI ICHEC  EC-EARTH 45 DMI-HIRHAM5 0 + + 0 - 0
ICHEC45_KNMI ICHEC  EC-EARTH 45 KNMI-RACMO22E 0 + + - - 0
ICHEC85_CLMcom ICHEC  EC-EARTH 85 CLMcom-CCLM4-8-17 - + + - - -
ICHEC85_DMI ICHEC  EC-EARTH 8.5 DMI-HIRHAM5 + o+ o+ 0 - 0
ICHEC85_KNMI ICHEC  EC-EARTH 8.5 KNMI-RACMO22E 0 + + - - 0
IPSL45 IPSL :\ZEL'CMSA' 45 IPSL-INERIS-WRF331F + + + + 0 +
IPSL85 IPSL L;;L'CME’A' 85 IPSL-INERIS-WRF331F + + + + + +
MPI45_CLMcom MPI-M  MPI-ESM-LR 45 CLMcom-CCLM4-8-17 0 + + 0 - 0
MPI45_MPI MPI-M  MPI-ESM-LR 45 MPI-CSC-REM02009 0 + + 0 0 0
MPI85_CLMcom MPI-M  MPI-ESM-LR 85 CLMcom-CCLM4-8-17 0 + + - - 0
MP185_MPI MPI-M  MPI-ESM-LR 85 MPI-CSC-REM02009 0 + + 0 - 0

Les modifications de variables hydrologiques a 1’exutoire de la Seine entre la période de référence 1980-
2000 et la période future 2080-2100 ont été alors comparées. Les valeurs futures de débits présentées ci-
apres groupent les simulations obtenues sur 21 années pour un ensemble de 6 projections climatiques sous
I’un des 2 scenarios RCP. A I’échelle annuelle, le débit (médian) est caractérisé par une augmentation de 5%,
similaire pour RCP4.5 et RCP8.5. Cependant, en s’intéressant aux variations saisonnieres, le scénario
RCP4.5 entraine des changements hydrologiques saisonniers inférieurs a ceux du RCP8.5 (Figure 6). La
modification des régimes hydrologiques (médians) est en effet bien plus importante pour le scénario RCP8.5.
L'amplitude saisonniére moyenne du débit (entre saisons séche et humide) passe de 620 m* s™ (référence
1980-2000) & 710 m* s™ (RCP4.5) et jusqu'a 1000 m* s en combinant les valeurs moyennes les plus extrémes
des projections saisonniéres min-max du RCP8.5.

Changements biogéochimiques médians pour toutes les projections climatiques

Comme pour I’hydrologie, le scénario RCP4.5 entraine de Iégéres modifications des propriétés
biogéochimiques, tandis que le scénario RCP8.5 conduit a des changements plus importants (voir la Figure
6). Ainsi, seules les modifications biogéochimiques induites par les conditions hydrologiques simulées sous
RCP8.5 sont décrites ci-aprés et comparées a la situation de référence (1980-2000). Les valeurs futures de
concentrations présentées ci-aprés groupent comme pour les débits les résultats de simulations obtenues sur
21 années pour un ensemble de 6 projections climatiques sous 1’un des 2 scénarios RCP. Les concentrations
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(médianes) en matiéres en suspension suivent de pres les changements de débit et varient de 36 mg 1" a 7 mg
I entre I’hiver et I’automne. Par rapport 4 la période de référence, les concentrations hivernales sont plus
élevées (+14%) et légerement plus faibles en automne (-4%). Les concentrations en nitrate et en phosphate
sont aussi concernées par les changements hydrologiques, en particulier lors de la diminution du débit des
cours d'eau en été et en automne.
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Figure 6. Impacts saisonniers du changement climatique sur [’hydrologie et ses conséquences sur les
variables biogéochimiques (matiéres en suspension SS, nitrate NO3, phosphate PO4, phytoplancton PHY,
oxygene dissous O2, acide silicique DSI) a Poses a l’exutoire de la Seine. Les valeurs moyennées de 6
projections sur une période de 21 ans (1980-2000 ou 2080-2100) sont présentées. Les médianes (ligne) et les
valeurs minimales et maximales (enveloppes) de la situation de référence (bleu) sont comparées aux
scénarios RCP 4.5 (vert) et RCP 8.5 (rouge).

Les concentrations en nitrate et en phosphate augmentent en effet un peu pendant cette période (de 4.7-6.0
mgN I & 4.9-6.8 mgN I pour le nitrate, de 0.18-0.3 mgP I & 0.20-0.26 mgP I pour le phosphate). Le
changement de débit au printemps (légére augmentation pour RCP8.5) entraine une légere baisse de la
biomasse du phytoplancton (20-48 ug Chla I au lieu de 35-56 pg Chla 1™ en avril). L'efflorescence algale est
logiquement suivie d'une teneur en oxygéne plus importante par rapport a la situation de référence (9 mg I*
au lieu de 7 mg I en mai). Les concentrations en silice suivent de facon inverse les changements simulés
pour la dynamique du phytoplancton, plus particulierement durant les efflorescences printanieres et
automnales. La silice diminue plus lentement avec RCP8.5 mais reste encore complétement épuisée par la
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consommation des diatomées. Le bloom algal automnal est encore plus faible que celui du printemps, mais il
augmente légerement sous RCP8.5 ; les concentrations en oxygeéne et en silice varient en conséquence.

L’analyse désagrégée des différentes projections (toujours moyennées sur 21 ans) permet d’identifier la
projection (IPSL85) comme étant la seule a présenter une augmentation du débit de la riviére (jusqu'a +500
m® s, soit + 40%) et des matiéres en suspension (jusqu'a +23 mg 1™, soit + 45%). Une autre projection
(ICHEC85_CLMcom) entraine au contraire une diminution la plus drastique du débit et des matieres en
suspension, particulierement en automne (jusqu'a -35%), (Raimonet et al., 2018).

Dans toutes les projections, les concentrations en nitrate et en phosphate sont modifiées pendant la période
de faible débit et augmentent (de 2 mgN I™* et de 0.12 mgP I'* au maximum, avec ICHEC85_CLMcom) en
réponse a la diminution du débit, a I’exception de la projection IPSL85 (Raimonet et al., 2018).

L'augmentation et la diminution de la biomasse phytoplanctonique (jusqu'a +15 et -22 pg Chla I'* durant les
efflorescences automnales et printaniéres selon la projection) se produisent respectivement avec la
diminution et l'augmentation du débit (Figure 7). Les variations de concentrations en oxygéne dissous sont
de -2,3 4 +2,1 mgO, I, lors des périodes suivant les blooms phytoplanctonigques au printemps et a l'automne
(Figure 7), mais assez faibles en dehors de ces périodes. Les concentrations en silice dissoute varient en
réponse aux changements de concentrations en phytoplancton (principalement de diatomées, non illustrées
ici) aux mémes périodes, au printemps et a I'automne (Raimonet et al., 2018).
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Figure 7. Impacts saisonniers du changement climatique sur les changements absolus des variables
hydrologiques et biogéochimiques a la sortie du bassin de la Seine pour les six projections du scénario
RCP8.5. Pour chaque projection, les variations absolues correspondent a la différence entre les moyennes
sur 21 ans pour la période 2080-2100 et pour la période de référence 1980-2000. Les cases grises
représentent les périodes ou les impacts spatiaux ont été étudiés (cf section suivante)
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Impacts spatialisés sur la biogéochimie continentale de I'nydrologie sous changement climatique

Nous avons étudié la variabilité spatiale des impacts liés a une modification de 1’hydrologie pour la
projection la plus seche (ICHEC85_CLMcom), en ciblant sur deux périodes les plus sensibles (toujours
représentés en moyenne sur 21 années), (i) lors des efflorescences printaniéres en mai et (ii) pendant la
réduction tardive de bas débit en octobre / novembre (voir la Figure 8). Seuls les ordres de Strahler
supérieurs & 3 sont montrés, ou les changements y sont les plus visibles pour le scénario RCP8.5, et ou les
conditions environnementales (temps de résidence de I'eau, lumiére et température) permettent la croissance
du phytoplancton (Figure 8).

Pendant les efflorescences printanieres en mai. Le débit diminue dans tout le réseau hydrographique, en
particulier a partir de I’ordre 5, avec RCP8.5 (de -10 & -150 m® s™, c'est-a-dire > -20%, Figure 8). Cette
diminution conduit a une augmentation de la biomasse phytoplanctonique et a une diminution des
concentrations en silice dissoute dans ces ordres, mais aussi a une réduction des concentrations en oxygeéne a
I’ordre 7.
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Figure 8 : impacts spatiaux du changement climatique (pour la projection la plus seche :
ICHEC85_CLMcom) sur les changements relatifs du débit des cours d'eau, des sédiments en suspension, des
nitrates et des phosphates en mai (A) et octobre/novembre (B) dans les ordres de Strahler ( > 3) du bassin de

la Seine. La variation relative correspond a la différence entre les moyennes sur 21 ans pour la période
2080-2100 (future) et 1980-2000 (ref.). La diminution relative du débit est indiquée en violet et les
changements relatifs positifs et négatifs pour les autres variables sont indiqués en rouge et en bleu,
respectivement. Les valeurs de référence représentées par la ligne bleue.

Au cours des faibles débits en octobre / novembre. Le débit diminue fortement dans tous les ordres en
octobre / novembre (presque de -50% dans tous les ordres soit de 360 & 200 m® s™ a 1’ordre 7 ; Figure 8).
Ceci a conduit logiquement a une forte diminution des concentrations en matieres en suspension (entre -30 et
-50%) qui atteignent moins de 6 mg 1™ & l'ordre 7. La forte diminution du débit a conduit & une augmentation
des concentrations en nitrate et phosphate dans 1’ordre 7, de 6.2 4 7.3 mgN 1" (+ 19%, Figure 8) et de 0.21 &
0.3 mgP I"* (+ 44%), respectivement.

En bref, la distribution le long de 1’axe de la Seine (pas montré ici, voir Raimonet et al., 2018, figure 8)
montre une diminution croissante des concentrations en matiéres en suspension en aval, comme la
diminution du débit qui entraine une moins grande dilution des teneurs en nitrate et phosphate qui
augmentent donc nettement en aval des effluents des stations d'épuration.
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5. Impacts a la zone cotiére

Les simulations du modele marin cétier ECO-MARS3D ont été comparées aux observations a trois stations
marines (Géfosse, Antifer et Dunkerque) pour des variables telles que la température et la salinité ainsi que
pour celles de la qualité de ’eau (éléments nutritifs et concentrations en chlorophylle). Les abondances
simulées de Pseudo-nitzschia ont de plus, été comparées aux données d’observation du réseau REPHY. Les
résultats du modele ont été évalués d'une maniere similaire au modéle RIVERSTRAHLER. Le pourcentage
de NRMSE (variabilité) est d'environ 15 a 20 %, sauf pour la température a Antifer (27 %) et la silice
dissoute & Dunkerque (23 %). Le biais n’est pas systématique, sauf pour le phosphate sous-estimé par le
modeéle. Il est le plus faible (<10 %) pour la température et la salinité et d'environ 30 % pour les autres
variables (positif ou négatif). De plus amples informations sont disponibles dans 1’article de Garnier et al.
(2019).

La figure 9 compare donc ici directement les simulations de référence (cf. validations dans Garnier et al.,
2019) avec les scénarios. Les fluctuations interannuelles montrent une évolution de la biomasse des
dinoflagellés entre 2002 et 2014 avec une diminution depuis 2007 alors que celle des diatomées fluctuent
autour de 4 pumolN/I avec une contribution d'environ 25% de Pseudo-nitzschia, produisant épisodiquement
de I’acide domoique, dont les concentrations les plus élevées ont été observées en 2002 et 2004 (20 et 50 ng/I
respectivement). Les valeurs des autres années sont plus faibles, de moins de 5 ng I™%.
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Figure 9. Variations saisonniéres et interannuelles simulées par ECO-MARS3D des principales variables
relative au phytoplancton a la station cétiere d’Antifer. De haut en bas: biomasse en : a. dinoflagellés; b.
diatomées; c. Pseudo-nitzschia; d. concentrations en acide domoique. Comparaison de la situation de
référence (2002-2012 ; Ref) avec trois scénarios (Pristine, 1980 et A/R/D)

Pour le scénario Pristine, les dinoflagellés ne se développent pas et la biomasse de diatomées est réduite d'un
facteur 2, avec une méme proportion de Pseudo-nitzschia. Toutefois, aucune production d’acide domoique
n’apparait. Un scénario de retour aux années 1980 montre a 1’opposé une forte augmentation des
dinoflagellés avec également une augmentation de la biomasse des diatomées, mais une augmentation de la
production d’acide domoique, probablement en raison d'une forte limitation en silice dissoute. Le scénario
A/R/D, limite la croissance des dinoflagellés, maintient la biomasse des diatomées (et celles des Pseudo-
nitzschia) a un niveau similaire a la référence, mais sans production d’acide domoique (AD) (Figure 9).

Bien que la distribution spatiale moyenne simulée de I'AD (cumulée sur la période) montre des valeurs plus
élevées dans la partie supérieure de la Normandie, I'AD est réparti sur I'ensemble du littoral pour le scénario
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des années 1980, alors que les valeurs deviennent trés faibles dans les scénarios A/R/D, comme pour le
scénario pristine (Figure 10).
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Figure 10. Comparaison des distributions géographiques de la concentration cumulée d'acide domoique (sur
la période étudiée), simulée par le modéle ECO-MARS3D, pour la référence et les quatre scénarios
contrastés.

6. Discussion
Une chaine de modélisation pour le continuum Homme-Terre-Mer

Depuis les années 2000, la chaine de modélisation RIVERSTRAHLER-ECO-MARS3D a été
progressivement améliorée. Dans I'étude de Cugier et al (2005), seuls le bassin de la Seine et sa baie ont été
pris en compte, pour une période de 10 ans (1989-1998), en simulant I'impact des apports fluviaux en termes
de nutriments et de phytoplancton (diatomeées et flagellés). Cet impact a été modélisé pour le passé et le
futur, le futur n’étant alors basé que sur 1'amélioration du traitement des eaux usées. Avant la mise en ceuvre
de la directive-cadre sur I'eau de I'UE (2000), les apports d'eaux usées dans la Seine constituaient en effet un
probleme majeur pour la qualité de I'eau en Seine et a sa zone c6tiere. Nous avions alors montré que les
années seches étaient souvent caractérisees par un deficit en silice et des blooms estivaux de dinoflagellés
(Dinophysis spp.), dont la toxicité a été régulierement signalée dés les années 1980 (Belin et Raffin, 1998).
Plus récemment, le domaine d'étude a été élargi aux principaux bassins versants de la c6te normande en
simulant la période 2000-2006 au cours de laquelle les traitements en STEPs ont été améliorés pour le
phosphore et la charge en carbone organique (Passy et al., 2016). Des scénarios avaient également été
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explorés pour la nouvelle mise en ceuvre du traitement de 1'azote dans les STEPs (nitrification en 2007 et
dénitrification en 2011), de méme qu’un scénario irréaliste relatif a l'agriculture. Ce scénario montrait une
réduction drastique des dinoflagellés sur I'ensemble du littoral normand. Dans cette étude, la chaine de
modélisation couvre non seulement le précédent domaine normand, mais aussi les cotes des Hauts-de-France
(voir Figure 1, Tableau 1), fortement influencées par la Seine. Les courants marins sont orientés
principalement vers le Nord -Manche et mer du Nord- (Salomon et Breton, 1993) et influencent les pays
voisins en flux nitrique, au point que les autorités frangaises ont en effet été sommées par la Cour de justice
européenne de réduire les flux d'éléments nutritifs de la Seine, notamment I'azote, pour améliorer la qualité
de leurs eaux cotiéres.

Grace a I’approche GRAFS, la chaine de modélisation peut désormais prendre en compte des apports en
¢léments nutritifs par les riviéres, qu’ils soient liés aux pressions humaines d’origine ponctuelle ou diffuses.
Des tétes de bassins a la zone cotiere, GRAFS-RIVERSTRAHLER-ECO-MARS3D est maintenant bien
adaptée pour simuler les problemes d'eutrophisation a la zone c6tiere du nord de la France. En amont de cette
chaine de modeles, le modele hydrologique GR4J-CEMANEIGE, permet par ailleurs de prendre en compte
les scénarios de changements climatiques, qu’il sera intéressant de coupler avec les scénarios relatifs a
I’amélioration de I’assainissement et aux changements profonds de la chaine agro-alimentaire (Figure 11).
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Figure 11. Représentation conceptuelle de la chaine de modélisation GRAFS/RIVERSTRAHLER/ECO-
MARS3D, incluant la modélisation hydrologiques permettant la prise en compte des projections climatiques

Construction et exploration des scénarios

Au cours de deux ateliers de sciences participatives (Ateliers du Futur), deux scénarios d'évolution des
pratiques agricoles et des systémes agroalimentaires ont été élaborés avec des représentants des principaux
acteurs du bassin versant et de la zone c6tiére (citoyens, agriculteurs, pécheurs, associations d'agriculteurs,
militants de la protection de la nature, agences gouvernementales, etc.) Alors qu'un scénario de bonnes
pratiques agricoles a été discuté (O/S, pas montré ici), se basant sur les résultats de la réglementation
actuelle, sans remettre en cause les grandes tendances (spécialisation, ouverture du marché, fertilisation
industrielle), le scénario d'autonomie agricole, de reconnexion de la grande culture et du bétail, de
changement de régime alimentaire (A/R/D) a été élaboré sur la base de signaux encore faibles qui pourraient
devenir le courant principal & I'avenir. En effet, les consommateurs exigent de plus en plus une alimentation
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saine (sans pesticides ni autre produit chimique), soucieuse du bien-étre des animaux et de I'environnement
(qualité de I'eau et de l'air, biodiversité, changement climatique) et d’une bonne qualité de vie.

Les résultats de ces scénarios ont clairement montré qu'une refonte compléte du systéme agroalimentaire
(A/R/D) est nécessaire pour réduire les flux d'azote et le risque d’eutrophisation (une amélioration de ~40%
du flux d'azote et de ~55% de I’indicateur d’eutrophisation N-ICEP est prévue pour le scénario A/R/D par
rapport a la situation de référence). Le scénario A/R/D, bien qu'extréme a certains égards (généralisation de
I'agriculture biologique, réduction de moitié de la consommation de protéines animales), semble toutefois
répondre aux besoins alimentaires de la population (Billen et al., 2018a). Ce scénario est en outre efficace
pour réduire le potentiel d'eutrophisation (Tableau 4) et les événements toxiques (Figures 9 et 10). Par
ailleurs, le scénario A/R/D, qui permettrait d'améliorer la qualité des eaux, conduirait aussi de réduire les
émissions de gaz a effet de serre de 36% dans le bassin de la Seine (de 50% pour I'ensemble de la France,
Garnier et al. 2019b).

Le scénario Pristine, sans activité humaine, représente des flux biogéochimiques naturels, les flux de N et de
P ne représentant respectivement que 10 % et 30 % de la situation de référence.

Pour les deux scénarios relatifs aux sources ponctuelles, I'application stricte de la réglementation (scénario
WWTP -STEP-) n'a révélé aucune différence significative en termes de flux d'azote (environ 3%). Ce
scénario confirme la nécessité de réduire I'azote provenant de sources agricoles diffuses. A l'inverse, on peut
encore s'attendre & une amélioration significative des flux de phosphore (25%) pour la Seine et la Somme. Le
P-ICEP systématiquement négatif pour toutes les autres riviéres accentue le role de l'azote dans le potentiel
d'eutrophisation.

Le scénario "retour aux années 1980" montre I'impact de toutes les mesures prises depuis lors, avec des
valeurs plus élevées de 17 % pour les flux d'azote et de 57 % pour le phosphore. A l'inverse, ce type de
scénario montre qu'un désengagement de [I'Etat frangais dans les politiques publiques, comme
l'assainissement, ou tout dysfonctionnement des stations d’épuration, pourrait conduire a une nouvelle crise
environnementale grave.

Le changement climatiqgue avec une diminution du débit, amplifiée et prolongée, conduit a des
concentrations en matieres en suspension plus faibles en raison de la réduction de I'érosion et de la
sédimentation plus élevée dans la riviere. Ces changements ont des conséquences sur la croissance du
phytoplancton, l'accumulation de contaminants, le recyclage benthique, etc. En méme temps, les
concentrations en phosphates et en nitrate augmentent, en particulier dans l'ordre 7. Si I’augmentation en
phosphates est en partie liée a la plus faible dilution des rejets ponctuels notamment ceux des grandes
stations d'épuration situées en aval, a proximit¢ de [’agglomération parisienne, l'augmentation des
concentrations en nitrate est indirecte et résulte de concentrations en ammonium moins diluées (comme pour
les phosphates), soumis a la nitrification dont le taux plus élevé résulterait d'un temps de séjour plus grand
(Aissa-Grouz et al., 2015; Garnier et al., 2007, Raimonet et al., 2017a). Les impacts biogéochimiques liés a
une baisse du débit fluvial devraient donc étre plus importants en aval des agglomérations et des rejets de
stations d'épuration.

Les résultats montrent que les impacts climatiques sont souvent plus forts en aval (ordre > 4). Ce résultat
soutient l'idée que I'hydrologie modifiée par le climat affecte la qualité des milieux aquatiques (et des
processus biogéochimiques associés) avec des impacts cumulatifs de I'amont vers I'aval. Une plus grande
hétérogénéité spatiale pourrait étre attendue dans les grands bassins fluviaux caractérisés par une diversité de
régimes hydro-climatiques ainsi que dans des bassins fluviaux fortement régulés.

Il est important de noter ici que dans ce travail, les zones de transition estuarienne entre les fleuves et les
systemes cOtiers ne sont pas considérées explicitement, bien que ces milieux puissent toutefois modifier
I'expression de I'eutrophisation aux eaux cétieres (Cloern, 2001; Cloern et al., 2016). La modélisation de
I'estuaire de la Seine a déja montré son role globalement faible dans la diminution des niveaux moyens
annuels de l'azote et du phosphore (Garnier et al., 2010b, Romero et al., 2018) en raison d'une forte
modification de sa géomorphologie. Pourtant pour d’autres variables telles que les émissions de CO5, le réle
de ’estuaire n’est pas négligeable (Laruelle et al., 2019 ; cf. aussi RA PIREN, 2019; Marescaux et al., ce
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volume). Par ailleurs, pour de plus grands domaines ou les estuaires ont été moins aménagés que celui de la
Seine, la prise en compte du fonctionnement de la zone estuarienne dans le cadre du changement climatique
futur pourrait étre nécessaire afin de prendre en compte le role filtre de 1’estuaire par une modélisation
complete de tout le continuum terre-mer (Regnier et al., 2014).
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Résumé

Amorcée pendant la phase VI du PIREN-Seine, la modélisation agro-économique couplant les
modeles AROPAj et STICS se retrouve au coeur de la méthodologie des principaux travaux entrepris au
cours de la phase VII. Le principal objectif est de construire des fonctions de réponse des rendements des
cultures aux intrants en eau et en azote afin d’améliorer la qualité des sorties du modéle AROPA]j. Aprés la
description détaillée de la méthode, seront présentés les résultats relatifs a 1’étude de I’impact d’une taxe sur
les engrais azotés d’origine minérale sur le comportement des producteurs en termes de consommation des
engrais concernés, puis une analyse prospective de la réponse de la demande en eau d’irrigation aux
changements du climat et du prix de 1’eau.

Points clefs

> Elaboration de fonctions de réponse des rendements aux intrants en eau et en azote a partir des
sorties du modele STICS et intégration de ces fonctions comme entrées dans le modéle AROPA]j
pour améliorer la précision des estimations.

» Modélisation de I’effet d’'une augmentation du prix des engrais minéraux azotés de 100 a 300%
sur leur consommation, sur 1’usage des sols et sur les émissions de gaz a effet de serre.

» Modélisation prospective des impacts du changement climatique et de I’augmentation du prix de
I’eau sur la demande en eau d’irrigation a horizon 2100.

Mots clefs : AROPA]j, STICS, couplage de modeéles, fonctions de réponse, politique agro-environnementale,
taxe, engrais, irrigation.

Pour citer cet article : Jayet P.-A., Chiadmi I., Ollier M.. Approches prospectives de la réponse du systéme agricole au
changement climatique et au prix de I'eau d'irrigation via le couplage Aropaj-STICS, dans Flux dans le continuum
Homme-Terre-Mer, Garnier J. & Gasperi J. (eds.), Rapports de synthése de la phase VII du PIREN-Seine, Volume 2,
2019.
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1. Modélisation agro-économique et élaboration des fonctions dose-
réponse

Une des approches les plus fréquemment utilisées dans 1’étude des enjeux environnementaux
et des intrants agricoles consiste & examiner les décisions des agriculteurs en termes d’assolement et
d’utilisation des intrants et prévenir I’impact de leurs choix. Dans la mesure ou les aspects physiques
et les itinéraires techniques des pratiques agricoles ne sont pas explicitement pris en considération
dans le modéle AROPA]j, le recours & un modéle de culture est intéressant puisqu’il permet d’intégrer
différentes informations agronomiques. Le modele de culture STICS fournit les liens entre rendements
et intrants qui seront exploités par AROPAj dans le but de simuler le comportement des producteurs
en incorporant des données agronomiques, ainsi que la réaction des systémes agricoles face aux
changements climatique et économique.

Concrétement, STICS réalise une simulation de la croissance d’un nombre de cultures, en
mod¢élisant sur une année calendaire les processus qui ont lieu dans chaque partie de la plante (Brisson
et al., 2003). Fonctionnant au pas de temps journalier, le modéle requiert des paramétres climatiques,
pédologiques et des renseignements relatifs aux pratiques agricoles en entrée. Les sorties estimées
concernent des variables environnementales et agronomiques, notamment les rendements, les pertes
d’azote, les quantités d’azote et d’eau requises. Par conséquent, les relations eau-azote-rendement
¢tablie par le modele STICS, représentées par un jeu de fonctions de réponse du rendement aux
différents niveaux d’intrants, permettent de remplacer par des fonctions les valeurs ponctuelles du
rendement pour chaque production de chacun des groupe-types dans le modéle AROPA;.

L’intérét de la démarche est d’intégrer le facteur eau en corrélation avec la fertilisation azotée
pour plusieurs systémes de cultures. La simulation des rendements pour différentes quantités d’eau
apportée se fait en deux étapes. La premicre se base sur la méthode élaborée par C. Godard (2008)
avec des doses d’azote non limitantes, et sur lesquelles STICS s’appuie pour fixer automatiquement
les volumes d’eau et les dates d’irrigation, conformément aux besoins de la culture et pour un climat
donné. Dans la deuxiéme phase, I’irrigation automatique est désactivée. Le modéle effectue des
simulations en diminuant graduellement les quantités d’eau afin d’imposer un stress hydrique lors de
la croissance de la culture (figure 1), ce qui impacte par conséquent les rendements.
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Figure 1. Simulation de 'impact des apports d’eau sur les rendements (En bleu foncé —
activation de [’option STICS d’irrigation automatique [apports fixés a 100%)] ; en bleu clair —
quantité d’irrigation réduite mais passages effectués aux mémes dates [dans cet exemple, apports fixés
a 40% par rapport a l’étape précédente])
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Les différentes corrélations obtenues entre les doses d’intrants et les rendements sont ajustées
selon une fonction de type Mitscherlich-Baule. Le choix de cette forme fonctionnelle se justifie par ses
propriétés de croissance monotone et de concavité du rendement en fonction de 1’eau et 1’azote ainsi
que la possibilité d’interprétation de ses parametres par les agronomes.

Y(W, N|Ymax, 0,T, Wy, No) = Yy * (1 — e70WHW0)) (1 — g7 7(VH+N0))

W : eau ajoutée (m”)

N : azote ajouté (t)

Y : rendement (t)

W, : eau initiale/ précipitation (m”)
Np : azote initial/sol (t)

Y max : potentiel agronomique (t)

o : efficacité (m™)

© : efficacité (")

Y, Y, W, N : quantités par ha
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Il reste donc a déterminer la fonction de réponse la plus adaptée aux hypothéses et aux données
disponibles. Cette étape de sélection consiste a la choisir selon un critére économique basé sur le rendement
observé et les rapports de prix de la production et des intrants. La méthode est appliquée sur des données
observées en 2009 pour chaque couple groupe-type — culture (Humblot et al., 2017). En supposant que la
rationalité économique des producteurs induit de maximiser leur marge brute agricole, on peut montrer que
la fonction choisie est celle pour laquelle I’angle entre le vecteur prix et le vecteur orthogonal a la « surface
de rendement » pour le niveau de rendement observé est le plus petit, parmi toutes les fonctions de
rendement disponibles (approche géométrique représentée figure 2). Tel que précisé plus haut, les fonctions
sélectionnées dépendent du climat et constituent une entrée pour le modele AROPA]j, permettant ainsi
d’estimer les différents paramétres renvoyant au fonctionnement des exploitations agricoles face au
changement climatique ou aux effets d’instruments de régulation mis en place par les politiques publiques.

10}

o

Figure 2. Réponse du rendement aux intrants eau et azote : Représentation graphique du vecteur de
prix et du vecteur « gradient » perpendiculaire au plan tangent a la surface de production, pour un niveau
de rendement observé. Courbe bleue : isoquante

Source : Humblot et al., 2017.

2. Effets d’une taxe sur les engrais minéraux azotés sur leur consommation, sur
I’usage des sols et sur les émissions de gaz a effet de serre

L’utilisation des engrais azotée est certes essentielle pour certaines cultures, mais les externalités
environnementales qui en découlent ne sont pas moins importantes. En effet, les nitrates (NO3-) polluent les
nappes et les cours d’eau et sont a ’origine de problémes d’eutrophisation du sol (Conley et al., 2009), le
protoxyde d’azote (NO2) détient un potentiel de réchauffement climatique de 296 fois celui du CO2 sur un
horizon de 100 ans et contribue a la détérioration de la couche d’ozone, et ’ammoniac (NH3) peut provoquer
des pluies acides. Les politiques publiques ont pour objectif de traiter ces questions, a I’instar de 1’objectif
fixé par I’Union Européenne de réduire les émissions de gaz a effet de serre entre 2005 et 2020 de 10%.

Toutefois, ces pollutions présentent la difficulté d’en déterminer précisément I’origine. Les
pollutions azotées sont des pollutions diffuses dans la mesure ou les sources sont difficiles a observer. De
plus, le nombre ¢élevé d’agriculteurs rend difficile 1’identification des plus gros utilisateurs d’engrais. Les
sources naturelles de nitrates, qu’il n’est pas aisé de séparer des origines anthropiques des émissions,
compliquent la mise en ceuvre d’instruments visant a contrdler les pollutions azotées. Pour améliorer le bien-
étre social, il s’agit d’inciter les exploitants agricoles a diminuer ’utilisation d’engrais minéral ou organique.
Le travail présenté dans cette partie vise a mesurer la réponse économique des agriculteurs dans un contexte
d’introduction d’une taxe sur les engrais azotés d’origine minérale.

Pour les 6 versions du modeéle AROPAj pour I’'UE-27 associées aux 6 années RICA 2007 - 2012,
une taxe uniforme sur le prix des engrais azotés d’origine minérale est mise en place. L’effet de
I’augmentation est simulé par pas de 20%, jusqu’a 200% du prix initial des engrais minéraux (i.e.
correspondant a un triplement du prix de 1’azote). Ce sont 11 simulations pour chaque jeu de données (de
2007 a 2012), pour tous les groupes types de I’'UE-27. Les fonctions de réponse des rendements aux intrants
en eau d’irrigation et en azote sont utilisées pour ’année 2009 pour la France. L’amendement organique
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associ¢ aux effluents d’élevage est pris en considération par le modéle, sur la base de coefficients de
valorisation de chacune des 5 sources organiques en équivalent azote minéral de référence (sous forme de
nitrate d’ammonium). Cela permet de mieux prendre en compte les interactions entre productions animales et
végétales, que sont d’une part la substitution possible entre azote organique et azote minéral (intrants pour
les cultures), et d’autre part la substitution entre aliments achetés et aliments produits sur la ferme (intrants
pour les productions animales).

A T’échelle de 1’Union Européenne, les résultats montrent que la multiplication des prix d’engrais
azotés d’origine minérale par 3 entraine en moyenne une réduction de leur consommation de 21%, et une
diminution des émissions totales (N20 + CH4) de gaz a effet de serre d’origine agricole de 8.6% (figures 3
et4).
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Figure 4. Demande en engrais azotés d’origine Figure 3. Emissions de gaz a effets de serre
minéral pour I’'UE-27 sur la période 2007-2012 en d’origine agricole pour I’'UE-27 sur
fonction du taux de taxe sur le prix initial des la base des années 2007-2012 en fonction du taux
engrais. de taxe sur le prix initial des engrais.

En France, la Picardie, la région Centre et la Champagne-Ardenne sont de gros producteurs de
cultures céréaliéres et sont les plus gros consommateurs de ce type d’engrais, avec un niveau dépassant une
tonne d’engrais azotés a I’hectare pour les deux dernieres régions. En revanche, les régions de montagne ou
les régions plus spécialisées en production laitieres affichent des niveaux de consommation plus modestes.
L’introduction de la taxe a pour effet d’en baisser la demande, de telle fagon que la demande pour les régions
Centre et Champagne-Ardenne devient inférieure a celle en Picardie a partir d’une augmentation de 120% du
prix initial. Ce résultat peut s’expliquer par les différences de cultures entre ces régions, dans la mesure ou le
blé, le colza et I’orge existent principalement dans les régions les plus affectées par la taxe.

En termes de superficies cultivées, une taxe multipliant le prix des engrais par 3 entraine le déclin
des surfaces allouées aux céréales, a hauteur de 25% pour le blé et de 73% pour 1’orge pour I’année 2009. En
paralléle, les superficies réservées aux prairies et laissées en friches augmentent considérablement passant de
0.7 Mha sans taxe a 6 Mha pour ces derniéres. Ces résultats semblent cohérents, puisque 1’introduction de la
taxe augmentent les colts variables a ’hectare. Il en résulte une réduction de la consommation des intrants,
qui s’accompagne par une baisse du rendement, conduisant éventuellement a abandonner certaines cultures
exigeantes en fertilisation azotée au profit de prairies permanentes, de friches, ou de cultures moins
consommatrices d’engrais.

Il est a noter que la forte baisse de marge brute découlant d’un niveau élevé de taxe sur la
consommation d’engrais peut théoriquement étre compensée par une redistribution (forfaitaire) du produit de
la taxe. Ce qui est traité ici reléve de I’efficacité de la politique publique (analyse colt-bénéfice en matiére de
régulation des externalités), mais ne préjuge pas des effets redistributifs qu’il est possible de mettre en ceuvre
pour les atténuer voire les compenser totalement par ailleurs.
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3. Impact du changement climatique sur la demande d’eau d’irrigation

Tout comme 1’azote, I’eau agricole est un enjeu pour les politiques publiques, du fait de la pression
sur la ressource (compétition entre usages, effets du changement climatique). La combinaison des modéeles
AROPAj et STICS contribue a 1’analyse prospective de 1’impact du changement climatique et des prix
d’accés a la ressource sur la demande future en eau d’irrigation et plus globalement sur 1’économie du
systéme agricole. L’analyse est effectuée pour trois scénarios climatiques proposés par le GIEC (SRES A2,
A1B et Bl dans la terminologie du GIEC-2010) sur une période 2010-2100 de simulation.

II est important de préciser que la demande d’eau d’irrigation répond au prix de la ressource, et
qu’elle est modifiée en « temps futur » par la déformation des fonctions de rendement sous I’effet du
changement climatique. Cela ne préjuge en rien de ce que serait la consommation effective, qui résulterait de
la confrontation entre la demande et une offre qui peut étre limitante (sous-investissement en irrigation, ou
méme absence de ressource).

Les simulations montrent que la demande en eau augmente globalement a 1’échelle du pays,
davantage dans le scénario A1B (64%) par rapport aux scénarios A2 et B1 (25 et 34% respectivement). Le
bassin de la Seine connait 1’augmentation la plus marquée par rapport au reste du territoire. En effet, la
demande augmente de 47% dans le cas du scénario le plus optimiste (B1), de 65% dans le cas du scénario
intermédiaire (A1B), et de 73% dans le cas du scénario le plus séveére (A2) (figure 5). Par ailleurs, la
demande en eau d’irrigation varie et augmente considérablement au cours des décennies dans les régions
Champagne-Ardenne (131), Centre (134) et Pays de la Loire (162) (figure 6).
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Figure 5. Evolution de la demande en eau d’irrigation dans les 6 régions principales du bassin de la
Seine (lle-de-France, Champagne-Ardenne, Picardie, Haute-Normandie, Basse-Normandie, Bourgogne)
pour les scénarios AIB, Bl et A2 sur la période 2010-2100.

Si I’on confronte les scénarios climatiques pour une méme décennie, il en ressort que pour certaines
régions, la demande d’irrigation pourrait éventuellement disparaitre lorsque les conditions climatiques
deviennent de plus en plus sévéres (scénario A2), alors qu’elle continue d’augmenter si le climat est plus
clément (scénarios A1B et B1). Ceci implique que les cultures moins exigeantes en irrigation gagnent en
compétitivité dans ces cas-la. Autrement dit, bien que la disponibilit¢ de 1’eau ne soit pas limitante
actuellement, le changement climatique peut conduire soit & modifier substantiellement 1’allocation des terres
aux différentes cultures, soit a augmenter la demande en eau pour les cultures toujours rentables.
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Figure 6. Evolution de la demande en eau d’irrigation dans la partie nord de la France pour le
scenario A1B sur la période 2010-2100 par régions.

Une deuxiéme partie de 1’analyse tient a la fois compte du changement de prix d’accés a la ressource
et du changement climatique. La demande en eau est donc estimée pour un prix qui augmente
successivement de 0, 25, 50, 75, 100, 150, 200, 250 et 500% (figure 7). Cette évolution permet de
représenter économiquement la rareté de la ressource, puisque sa disponibilité n’est pas au cceur de 1’analyse.
Les résultats montrent que I’augmentation du prix est évidemment accompagnée d’une baisse de la demande
en eau, surtout marquée dans le nord du pays, sans pour autant qu’un réel contraste entre les scénarios
climatiques ne se distingue. De plus, I’effet combiné du changement climatique et du prix affecte fortement
la rentabilité économique des exploitations, puisque la marge brute est en déclin significatif dans les trois
scénarios climatiques.
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Figure 7. Impact de [’augmentation du prix de I’eau sur la demande en eau d’irrigation sur la
periode 2010-2100 dans les régions du nord de la France pour le scénario climatique A1B. La ligne
verticale rouge renvoie aux résultats de [’année de réference 2009.
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4. Conclusion

Le modele de culture STICS a permis de simuler la relation entre les intrants en eau et en azote et les
rendements de plusieurs cultures pour des conditions climatiques et pédologiques données pour 1’année
2009. Cette relation a fait ’objet d’un ajustement selon une forme fonctionnelle qui a rendu possible la
construction de fonctions de dose-réponse qui ont servi d’entrées dans le modéle agro-économique AROPA].
Grace a cette association, il a ét¢ démontré que I’introduction d’une taxe sur les engrais azotés avait un effet
hétérogene selon les régions, la région Picardie étant moins sensible a 1’augmentation des prix comparée aux
régions Centre ou Champagne-Ardenne. Par ailleurs, I’analyse prospective sur la période 2010-2100 a mis en
avant I’accroissement de la demande future en eau d’irrigation dans le bassin de la Seine sous effet du
changement climatique.

Ce dernier résultat fait 1’objet d’un article qui est actuellement en cours de révision. De plus, la
démarche de construction et de sélection des fonctions de réponse a été valorisée dans le cadre d’un projet
avec le Joint Research Center (Séville). En perspective, il est prévu d’affiner le processus d’automatisation
de la sélection des fonctions et d’utiliser le scénario climatique RCP 4.5 pour les analyses en climat futur.
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