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Avant-propos

Ce mémoire d’habilitation & diriger des recherches synthétise presque
douze années de vie professionnelle, dont onze a P'UMR SAS. C’est dans
ce collectif Inrae - Institut Agro que j’ai fait mes premiers pas profession-
nels en tant que CDD (2011-2012), puis de thésard (2013-2015) et enfin de
chargé de recherche (depuis 2017) avec une année d’interruption pendant
mon postdoctorat & I'UFZ Magdebourg (2016).

Mes plus chaleureux remerciements sont adressés aux collégues de 'UMR
SAS, grace a qui je bénéficie de conditions de travail et d’un environnement
humain trés agréables au quotidien. Je remercie aussi les membres du jury
qui ont accepté d’évaluer ce travail. J'espére que vous trouverez quelque
intérét a cette lecture et me réjouis d’avance de nos discussions le jour de la
soutenance.
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Chapitre 1
Introduction de ’'HDR

1.1 Conséquences de I’évolution des systémes
agri-alimentaires sur les cycles biogéochi-
miques

La profonde modification des systémes agri-alimentaires permise par plu-
sieurs avancées techniques dont l'extraction du phosphore des roches phos-
phorées et le procédé Haber-Bosch pour synthétiser de ’ammoniac, a la fin
du 19éme et au début du 20éme siécle respectivement, a bouleversé les cycles
biogéochimiques globaux du phosphore et de 1'azote (Sutton et al., 2011;
Ringeval et al., 2014; Demay et al., 2023). Ces modifications induites par
la production d’engrais visant a augmenter les rendements agricoles ont été
concomitantes & la modification du cycle du carbone causé principalement
par l'usage de combustibles fossiles et des changement d’usage des terres. Il
est possible, en utilisant des données de la statistique agricole francaise dis-
ponibles depuis 1852, de reconstituer les flux d’azote et de phosphore dans
les systémes agri-alimentaires depuis cette date jusqu’a nos jours (Le Noé et
al., 2018). Les résultats montrent une forte accélération de ces flux associée
a une importante disparité de leurs évolutions selon les régions francaises, en
fonction de leur spécialisation en production végétale ou animale, et selon
qu’il s’agit d’élevage herbager ou intensif spécialisé. Pour le cas de 'azote en
Bretagne, 'augmentation de la production agricole et en particulier de pro-
duits d’origine animale a été permise par l'utilisation d’engrais de synthése
et 'importation d’aliments pour les animaux, qui se sont ajoutés a la fixation
symbiotique, unique entrée d’azote réactif dans le systéme en 1852 (Figure
1.1). La responsabilité de la spécialisation des régions agricoles, ayant per-
mis une augmentation de la production globale dont une part importante a
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été dédiée a l'alimentation animale, fait aujourd’hui consensus. Par consé-
quent, la plupart des scénarios permettant de reboucler les cycles dans les
systémes agri-alimentaires reposent, au moins en partie, sur une baisse de la
production et de la consommation de viande, une déspécialisation des régions
agricoles et une diminution des engrais minéraux (e.g. Barbieri et al., 2021
Billen et al., 2021)(Figure 1.2).

Aujourd’hui, les conséquences environnementales de la production mas-
sive d’azote réactif sur la qualité de ’eau, de lair, la biodiversité et le climat,
sont bien connues et englobées dans le concept de la cascade de I'azote (Gallo-
way et al., 2003). Il en est de méme pour les engrais phosphatés, responsables
avec les excédents azotés des problémes d’eutrophisation des écosystémes
aquatiques (Vitousek et al., 1997 ; Carpenter et al., 1998) (voir aussi section
1.2). Des concentrations élevées en matiéres organiques dissoutes d’origine
terrestre dans les cours d’eau posent quant a elles des problémes pour la
production d’eau potable et causent des diminutions de la teneur en oxy-
géne, dommageables pour la biodiversité aquatique (Gruau et al., 2004).
[’ensemble de ces impacts peut également étre synthétisé sous la forme du
calcul de "limites planétaires", qui d’aprés Steffen et al. (2015) sont déja
dépassées pour les flux d’azote et de phosphore.

2010

FIGURE 1.1 — Représentation GRAFS (Generalized Representation of Agro-
Food Systems) des systémes de production agricole bretons sous 'angle de
la circulation des flux d’azote en 1852,1970 et 2010. Les flux d’azote sont
exprimés en kgN /ha de SAU/an (Le Noé et al., 2019).

1.2 Les facteurs de controle de I’eutrophisation

L’eutrophisation anthropique désigne le "syndrome d’un écosystéme aqua-
tique associé a la surproduction de matiéres organiques induits par des ap-
ports anthropiques en phosphore et en azote" (Esco Eutrophisation, 2018).
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FIGURE 1.2 — Représentation d’un scénario agro-écologique (a droite) com-
paré & la situation actuelle (& gauche) pour ’'Europe. D’aprés ce scénario,
une déspécialisation des régions agricoles, associée a une moindre produc-
tion /consommation de protéines animales et un meilleur recyclage de 'azote
des urines humaines permettrait de se passer des engrais de synthése en 2050
(Billen et al., 2021).

Elle se distingue de I'eutrophisation naturelle, qui se produit sur des temps
plus longs et désigne une augmentation de la production de matiéres orga-
niques qui accompagne I’évolution d’un écosystéme aquatique jusqu’a son
éventuel comblement. Les manifestations les plus médiatisées de I'eutrophi-
sation dans l'ouest de la France sont les proliférations d’algues vertes du
genre Ulva en milieu cotier (Figure 1.3), et les proliférations de cyanobac-
téries d’eau douce parmi lesquelles certaines peuvent émettre des toxines
dangereuses pour 'lhomme. Dans d’autres régions telles que la mer Baltique,
le golfe du Mexique ou la baie de Chesapeake, la principale préoccupation
liée a 'eutrophisation des milieux est ’hypoxie voire ’anoxie provoquée par
la décomposition de phytoplancton en mer.

L’eutrophisation nécessite la présence de nutriments en concentrations
élevées, mais la réponse d’un milieu a une certaine concentration dépend
d’autres facteurs environnementaux tels que la température, la lumiére, et le
temps de résidence de I'eau. Il existe une controverse scientifique sur le role
respectif joué par les apports de N et de P dans le déclenchement des phéno-
ménes d’eutrophisation dans différents types de milieux. Jusqu’a récemment,
on considérait de maniére schématique qu’il était plus judicieux d’agir sur le
P dans les milieux d’eau douce et sur N dans les milieux cotiers et marins
(Schindler et al., 2008 ; Chevassus-au-Louis et al., 2012). Cette vision d’une
production primaire principalement controlée par le P dans les lacs reposait
sur des expériences d’enrichissement en nutriments de lacs expérimentaux ;
ce paradigme s’est érodé récemment suite a la prise en compte d’autres don-
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nées observationnelles et I'étude d’une plus grande variété de lacs (Paerl et
al., 2016). On considére généralement aujourd’hui qu’il faut agir sur les deux
éléments a la fois pour réduire efficacement ’eutrophisation en eaux douces
(Conley et al., 2009)(Figure 1.4). Pour le cas de I'eutrophisation cotiére et en
particulier des marées vertes, il n’existe pas de travaux de synthése consen-
suels remettant en cause le paradigme du nitrate comme élément a réduire
en priorité, méme s’il existe des études de cas montrant des exemples de limi-
tation par le phosphore (e.g. Bermejo et al., 2022). Mes travaux portent sur
les mécanismes de transferts de N, P et carbone organique dissous (DOC)
depuis les milieux terrestres vers les milieux aquatiques ; je ne m’intéresse pas
pour I'instant aux effets sur les milieux aquatiques et ne me positionne pas
sur la controverse "lequel du N ou du P doit étre traité de maniére prioritaire
pour limiter 'eutrophisation". Mon point de vue est que les problémes envi-
ronnementaux liés aux pertes en nutriments par ’agriculture ne se limitent
pas & l'eutrophisation (voir section 1.1 au sujet de la cascade de 1'azote),
et que nous avons intérét a limiter I'utilisation et les fuites des deux nutri-
ments du fait de la multiplicité des enjeux liés & la modification des cycles
biogéochimiques N et P.

La part des émissions de N et P d’origine diffuse, liées au paysage dans
son ensemble, et ponctuelle, liées a des rejets localisés, est trés variable se-
lon les régions du globe (Nemery et al., 2005; Alexander et al., 2008 ; Van
Drecht et al., 2009 ; Grizzetti et al., 2012). En France, 97% du flux d’azote
dans les cours d’eau provenait de transferts diffus d’origine agricole entre
2005 et 2009, contre 46% pour le phosphore (Dupas et al., 2015). En Bre-
tagne, une analyse de chroniques basse fréquence (Legeay et al., 2015) a
permis d’estimer que 70% du flux de phosphore était d’origine diffuse agri-
cole sur la période 2007-2011. Cette derniére étude a également permis de
montrer que la part relative des sources ponctuelles et diffuses s’est inversée
au cours des deux derniéres décennies : minoritaires dans les années 1980, les
émissions diffuses agricoles sont aujourd’hui majoritaires en Bretagne. Les
raisons avancées sont ’abandon des phosphates dans les lessives, I’améliora-
tion des techniques d’épuration et une possible augmentation des transferts
diffus agricoles (Collins et al., 2014 ; Schoumans et al., 2014). Pour I’azote,
dans les régions agricoles, la part des émissions ponctuelle est minoritaire
depuis le début des suivis de la chimie de I'eau en France dans les années
1970.
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FIGURE 1.3 — Evolution des échouages d’algues vertes en Bretagne depuis
2002 et localisation en site sableux ou sur vasiéres. Données CEVA mises en
forme par 1’Observatoire de 'environnement en Bretagne.

1.3 Des questions de recherche a visées opéra-
tionnelles

Je pratique une recherche qu’on ne peut pas qualifier d’appliquée car elle
ne propose pas directement des solutions & mettre en ceuvre sur le terrain, ni
une recherche dite fondamentale. Les questions de recherche que je traite ont
toutes un lien avec des préoccupations opérationnelles : on peut donc parler
de recherche finalisée, dans la culture de mon institut Inrae. Mes recherches
contribuent & une meilleure connaissance des transferts hydriques d’éléments
chimiques dans les bassins versants agricoles d’ordre et de taille variés. Mes
travaux s’intéressent spécifiquement a 1) apporter une vision intégrée des
transferts et transformations de carbone-azote-phosphore (C-N-P), ainsi que
leurs interactions, dans les bassins versants agricoles, 2) comprendre les tra-
jectoires long-terme de la qualité de 'eau sous l'influence de changements
globaux et locaux, 3) étudier les facteurs de controle de la variabilité spa-
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FIGURE 1.4 — Réponse du phytoplancton a des ajouts de N, P ou de N et P
dans 20 expérimentations sur I’ensemble des lacs. Les lacs étudiés dans cette
figure sont oligotrophes et situés en climat tempéré ou arctique (Paerl et al.
2016)

tiale des concentrations, en particulier 'effet de la configuration spatiale du
paysage. Ces trois grandes thématiques structurent mon mémoire d’HDR en
trois parties.

Les questions spécifiques posées par chaque chapitre sont :

Chapitre 2 : Voies de transfert de I'azote, du phosphore et des matiéres

organiques dissoutes dans des tétes de bassins versants agricoles

— Quels sont les principaux compartiments sources de C, N, P dans les
bassins versants agricoles ?

— Quels sont les principales voies de transfert de ces trois éléments et
comment ces voies de transfert varient en fonction des saisons et des
éveénements météorologiques ?

— Quelles réactions se produisent le long du continuum de transfert entre
la source primaire et 'arrivée a la riviére ?

— Comment ces réactions contribuent-elles a I'abattement, la rétention
temporaire et a des changements de composition biogéochimique ?

Chapitre 3 : Effet de I’évolution du climat et des pressions anthropiques
sur les trajectoires long-terme de la qualité de ’eau dans les bassins versants
— Quels sont les temps de latence des bassins versants dans le transfert

de ces éléments ?
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— Quelle part de la rétention apparente des bassins versants s’explique
par des processus d’abattement et par la longueur des temps de tran-
sit 7

— Lequel du sol ou des aquiféres contribue le plus a la constitution de
stocks "hérités" 7

— Comment différencier la part de I’évolution des pressions anthropiques
locales de celle du climat sur les trajectoires long-terme des flux et
concentrations C, N, P7

Chapitre 4 : Motifs spatiaux de la qualité de I'eau et effet de 'organisation
spatiale des paysages

— Peut-on effectuer un diagnostic & bas coiit des zones émettrices de
pollution grace a un échantillonnage a haute résolution spatiale en
une date unique ?

— La configuration spatiale des paysages agricole a-t-elle un effet impor-
tant sur les transferts?

— Peut-on modifier 'agencement spatial d’unités de paysages pour maxi-
miser la rétention in-stream aux saisons ot il serait le plus crucial de
diminuer les flux?

Comme le laisse entrevoir la formulation de ces questions, mes travaux
oscillent entre 'identification de facteurs de controle et de processus domi-
nants, la quantification de certaines valeurs par des approches simples, et le
développement de méthodes pour améliorer des diagnostics environnemen-
taux.

1.4 Démarche et approches méthodologiques

Les recherches en sciences de I’environnement sont par nature pluridisci-
plinaires. Mes travaux sur la qualité de ’eau dans les bassin versants agri-
coles s’alimentent des connaissances en hydrologie, agronomie, science du sol,
écologie et biogéochimie ; je les publie dans des journaux d’hydrologie ou gé-
néraux en sciences de I’environnement. Plutot que la discipline, c’est 1'objet
d’étude — le bassin versant — qui unifie mes différentes contributions scienti-
fiques. L’objet bassin versant peut correspondre a des échelles trés variées,
depuis le bassin élémentaire d’ordre 1 ou 2 jusqu’a des objets de plusieurs
centaines ou milliers de kilométres carrés. En général, j’appréhende le bas-
sin versant comme un systéme global sans chercher a isoler certaines de ses
composantes ('agrosystéme, I’hydro systéme, le sol, etc.) méme s’il existe
des exceptions, comme les travaux sur le relargage de phosphore et matiéres
organiques dissoutes depuis les zones humides ripariennes (section 2.4). Une
conséquence importante de travailler sur 'objet bassin versant est que je pra-
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tique une recherche observationnelle plutot qu’expérimentale, car il est trés
difficile d’intervenir sur un objet d’étude s’étendant sur des surfaces si vastes.
Avec des données observationnelles, on peut néanmoins documenter et inter-
préter des changements (e.g. section 3.3), et pratiquer des comparaisons de
bassins versants (e.g. section 3.5).

Mes approches sont généralement descendantes ("top-down") plutot qu’as-
cendantes ("bottom-up"). Dans une approche descendante, on part de la ré-
ponse intégrée du systéme d’étude — ici des chroniques de concentrations &
I’exutoire de bassins versants — afin d’en extraire de I'information permettant
de remonter aux causes possibles de la variabilité spatio-temporelle observée.
Cette approche se distingue des méthodes ascendantes, utilisée en modéli-
sation agro-hydrologique mobilisant des modéles riches en paramétres, ou
’on cherche & partir de la connaissance des processus élémentaires (régles de
décision des agriculteurs, croissance de la plante, réactions biogéochimiques
dans les sols, transfert d’eau dans les nappes, etc) a reconstituer le signal de
sortie. Ces approches ascendantes nécessitent généralement un grand nombre
de paramétres qu’il faut calibrer pour la plupart, ce qui pose des problémes
d’équifinalité. En revanche, ces modélisations a base physique, lorsque les
modéles sont correctement évalués et calibrés, permettent des projections se-
lon différents scénarios agricoles ou climatiques. Les approches descendantes
que j’utilise ne permettent pas de se projeter dans des scénarios, mais leur
souplesse permet de les appliquer dans un grand nombre de situations a la
fois (e.g. sur un ensemble de bassins versants représentant un gradient de
pluviométrie), ce qui permet d’apporter un éclairage sur les possibles consé-
quences d’un changement. Dans des approches statistiques descendantes, on
rencontre des difficultés de colinéarité entre variables, qui brouillent I'identi-
fication de facteurs de controle dominants. J'essaie de surmonter cette diffi-
culté en utilisant des proxy intégratifs (e.g. le surplus d’azote plutot qu’un
grand nombre de variables décrivant 1’agriculture) et en analysant un grand
nombre de situations dans l'espace et dans le temps. De mon point de vue,
les approches de modélisation a base physique ascendantes et les approches
d’analyse statistique de données descendantes contribuent toutes deux a amé-
liorer la connaissance et doivent s’enrichir mutuellement.

Les approche statistiques descendantes nécessitent des données d’obser-
vation de I'environnement, qui peuvent provenir d’observatoires de recherche
ou de suivis réglementaires comme ceux effectués pour la directive cadre sur
I'eau. Les questions scientifiques qu’il est possible de traiter et les méthodes
employées dépendent des caractéristiques des jeux de données disponibles ou
collectés par mes soins : long-terme ou haute-fréquence, des suivis denses sur
une zone ou répartis sur plusieurs éco-régions, etc. Je travaille généralement
avec des données pré existantes, et doit adapter les questions qu’il est pos-
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sible de traiter aux possibilités qu’offrent ces données; plus rarement, j’ai
pu développer mes propres dispositifs d’observations comme par exemple les
suivis & haute résolutions spatiale (section 4.2) ou les suivis dans les zones
humides (section 2.4).
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Chapitre 2

Voies de transfert de ’azote, du
phosphore et des matiéres
organiques dissoutes dans des
tétes de bassins versants agricoles

2.1 Introduction

Les concentrations et flux d’azote, phosphore et matiéres organiques dis-
soutes mesurées en certains points d’intérét du réseau hydrographique (sta-
tion d’évaluation DCE, point de prélévement pour la production d’eau po-
table, exutoire vers un plan d’eau ou une baie sensible, etc) sont la consé-
quence d’une multitude de processus hydrologiques et biogéochimiques inté-
grés dans le temps et dans I'espace le long du continuum entre les sols et le
réseau hydrographique (Grathwohl et al. 2013). L’objectif des travaux présen-
tés dans ce chapitre est d’identifier les sources de C, N, P dans les paysages, les
voies de transferts et les éventuelles réactions biogéochimiques (abattement,
changement de forme chimique) en chemin. La connaissance des sources de
C, N, P dans les paysages vise & permettre de mieux cibler 'action pour
limiter les pollutions diffuses agricoles, tandis que la connaissance des voies
de transferts dominantes et des mécanismes d’épuration /transformation vise
a inspirer des leviers de gestion pour augmenter la rétention ou I'abattement
de ces pollutions dans les paysages (Gascuel-Odoux et al. 2018).

Il s’agit donc d’interpréter la dynamique temporelle des concentrations
mesurées a 'exutoire en termes d’information spatiale (sur la localisation des
compartiments contributeurs, sur les voies de transfert, etc), et de compléter
ces observation a l'exutoire par des mesures in-situ dans certains comparti-
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ments clés des bassins versants afin d’affiner les interprétations. Pour isoler
la composante diffuse agricole des rejets ponctuels, et isoler les processus de
transfert sol-cours d’eau des processus in-stream, il est courant d’étudier des
bassins versants de téte, en amont de tout rejet ponctuel et dont le linéaire de
cours d’eau est suffisamment court pour que les processus in-stream puissent
étre considérés négligeables (Fealy et al. 2010 ; Wall et al. 2011). C’est pour
cette raison que la plupart des observatoires de ’environnement destinés a
étudier les pollution diffuses agricoles placent leurs points de suivi & 'exutoire
de bassins versants de petite taille (5-10km?) : les bassins versants agricoles
d’OZCAR dont Agrhys, le Agricultural Catchments Programme irlandais,
les observatoires TERENO allemands, les Demonstration Test Catchments
anglais, etc. (Gaillardet et al. 2018).

Interpréter des dynamiques temporelles mesurées en un point en terme
d’information spatiale sous-entend des connaissances a priori sur les varia-
tions de connectivité hydrologique entre compartiments du bassin versant
aux échelles de temps caractéristiques que sont les échelles inter-annuelles,
saisonniéres et de I’événement de crue. Ces variations de connectivité hydro-
logique impliquent les trois dimensions de 1'espace : verticale (surface versus
profond), latérale (zone riparienne versus haut de versant) et longitudinale
(amont versus aval). On considére généralement que plus le bassin versant a
recu de précipitations et que ses nappes sont hautes, plus les compartiments
éloignés du cours d’eau (i.e. les plus superficiels, de haut de versant et loca-
lisés vers ’amont) sont connectés hydrologiquement, et inversement (Aubert
et al. 2013 ; Knapp et al. 2022). Dans des bassins versants de petite taille,
on néglige généralement la composante longitudinale, les modéles concep-
tuels représentant alors de simples versants avec deux dimensions spatiales,
dont la contribution respective est parfois difficile & distinguer (Figures 2.1 et
2.2)(e.g. Aubert et al. 2013). Dans les représentations dites "statiques", les
concentrations dans les différents compartiments sont supposées constantes,
et seules les variations de connectivité hydrologiques expliquent les variations
de concentrations a I'exutoire. Dans ces représentations statiques, les com-
partiments conceptuels peuvent étre représentés de maniére discréte ou de
maniére continue avec des gradients (Figure 2.1)(Abbott et al. 2018). A l'in-
verse, dans les représentations dites "dynamiques", on cherche 4 comprendre
les variations de concentration au sein des compartiments conceptuels (Fi-
gure 2.2). Dans ce cas, la complexification du modéle conceptuel requiert
davantage d’information observationnelle, ce qui est possible en mesurant
davantage d’éléments chimiques et/ou en mettant en place des suivis & haute
fréquence et dans des conditions hydroclimatiques contrastées (Soulsby et
al., 2008).
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FIGURE 2.1 — Modéle conceptuel de bassin versant permettant d’interpréter
les variations saisonniéres de concentration dans les cours d’eau en fonction
de gradients verticaux de concentration (Abbott et el., 2018).

Une autre maniére de conceptualiser les transferts de C, N, P d’origine
diffuse est le "continuum de transfert" de Haygarth et al. (2005). Ce modéle
conceptuel, trés utilisé dans les travaux anglo-saxons divise le transfert en 4
étapes successives dans le temps, plutdot qu’une division spatiale dans les mo-
déles conceptuels présentés précédemment. Les quatre étapes sont : "source",
"mobilisation", "delivery", "impact". Les sources peuvent étre d’origine pé-
dogénétique ou anthropique (fertilisation minérale et organique). Parmi les
sources anthropiques il peut étre utile de distinguer les apports récents des
apports passés pouvant étre minéralisés ou désorbés. On distingue la mo-
bilisation chimique (solubilisation, minéralisation) de la mobilisation phy-
sique (érosion), et tout polluant mobilisé n’est pas forcément immédiatement
transféré au cours d’eau : c¢’est I'étape "delivery" qui s’intéresse aux voies de
transfert et aux mécanismes de rétention/épuration en chemin. Enfin, I'étape
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"impact" s’intéresse aux effets des transferts, de leurs dynamiques, des formes
transférées et des ratios steechiométriques sur les milieux aquatiques. Le prin-
cipal intérét que je vois a cette derniére conceptualisation est qu’elle permet
de discuter avec les gestionnaires de leviers de gestion a chacune des quatre
étapes. Ces différentes maniéres de conceptualiser un bassin versant en vue
de décrire les transferts de C, N, P ont toutes leurs mérites; je considére
les descriptions par gradients plus réalistes que les description par comparti-
ments discrets (sauf dans les cas ou I'existence de discontinuités franches dans
les bassins versants est documentée) et je préfére généralement les modéles
conceptuels les plus simples (donc "statiques") que I'on peut dans un second
temps complexifier & condition que I'information contenue dans les données
soit suffisante. Au cours des derniéres années, I'information supplémentaire
ayant permis de complexifier les modéles conceptuels provient i) de la mesure
a haute fréquence et continue; ii) de la mesure de plusieurs paramétres si-
multanément et iii) de mesures au sein de certains compartiments du bassin
versant en plus de 'exutoire.
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FIGURE 2.2 — Modéle conceptuel de bassin versant dit "dynamique", plus
complexe que les "statiques" mais permettant d’interpréter les variations
saisonniéres et en crue de plusieurs éléments chimiques (Dupas, Fovet et al.,
2022).

Ce chapitre résume mes contributions a l'interprétation des dynamiques
C, N, P aux échelles temporelles de la saison et de ’événement de crue pour
identifier les compartiments contributeurs dans les bassins versants, ainsi
que les voies de transfert. Il fait la synthése de mes travaux de thése sur les
transferts de phosphore, des travaux antérieurs de 'UMR SAS sur une vision
disjointe des transferts d’autres éléments, et des travaux ultérieurs a la thése
auxquels j’ai contribué pour aboutir & une vision conjointe des transferts de
C, N, P et de leurs interactions. Les questions scientifiques traitées sont :
ot sont localisées les sources de C, N, P dans les paysages agricoles ? quelles
sont les voies de transfert de ces trois éléments et comment ces voies de
transferts varient en fonction des saisons et des types d’événements pluvieux 7
quelles réactions biogéochimiques se produisent entre la mobilisation de ces
éléments a leur source et 'arrivée au cours d’eau? comment ces réactions
participent & l'abattement, la rétention temporaire ou des modifications de
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forme chimique? Ce chapitre repose en grande partie sur les données de
I'observatoire de 'environnement Agrhys (Kervidy-Naizin) décrit en annexe
A. Dans ce chapitre, les sections 2.2 et 2.3 décrivent les motifs temporels
C, N, P aux échelles temporelles de la saison et de la crue, ainsi que les
interprétations qui peuvent étre faites de ces motifs temporels. Ces deux
sections adoptent un angle résolument méthodologique car je considére qu’il
y a un enjeu important a bien décrire ces motifs temporels avant de tenter
de les interpréter. La section 2.4 analyse la dynamique des concentrations
mesurées in-situ dans la zone riparienne, un compartiment souvent mentionné
pour interpréter les dynamiques de concentrations décrites dans les sections
2.2 et 2.3.

Ce chapitre résume des éléments de résultat publiés dans les articles 2, 9,
12, 17, 18, 20, 22, 23, 26, 27, 29, 31, 33, 37, 38, 43, 45 et 46 (voir CV).

2.2 Saisonnalité des concentrations C, N, P dans
des bassins versants élémentaires

Mes principales contributions aux travaux sur la saisonnalité au sein du
collectif de P'UMR SAS ont été de i) ajouter le phosphore aux connaissances
déja existantes sur la saisonnalités des concentrations en DOC et nitrate dans
le bassin de Kervidy-Naizin (section 2.2.1); ii) contribuer & une synthése
C-N-P dans le bassin de Kervidy-Naizin, tenant compte de certaines des
interactions entre ces éléments (section 2.2.2); iii) confronter les modéles
conceptuels ainsi construits a des observations sur d’autres sites que Kervdiy-
Naizin, soit sur d’autres observatoires de recherche soit dans des bassins
versants suivis dans un but opérationnel (section 2.2.3).

Dans les travaux sur la saisonnalité des concentrations que j’ai menés et
auxquels j’ai participé, quatre catégories de méthodes d’analyse des données
ont pu étre employées :

— Agrégation des données de concentrations aprés un découpage fixe
des saisons, par exemple en comparant les concentrations au cours
des quatre trimestre d’'une année, ou les concentrations au cours des
trois mois les plus secs avec celles des trois mois les plus humides
(Ebeling et al., 2021).

— Agrégation des données de concentrations aprés un découpage flexible
des saisons hydrologiques, en fonction des niveaux de nappe. C’est par
exemple le cas de la méthode développée par Humbert et al. (2015),
reprise par Dupas et al. (2015), en utilisant les données de deux pié-
zomeétres de haut et bas de versant (Figure 2.3).
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— L’ajustement d’une fonction périodique aux données (Dupas et al.,
2017), ou une décomposition des séries temporelles en transformation
de Fourrier (Strohmenger et al., 2020).

— L’analyse de relations concentration-débit en utilisant un débit moyenné
sur une période de 30 jours, ou la composante "lente" d'une décom-
position d’hydrogramme (Minaudo et al., 2019).

(@

Groundwater level (m)

(b) T 1T T T T T T T T

@

[N-NOj] (mg N-NO.I”")
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FIGURE 2.3 — Découpage d’une année hydrologique en quatre périodes A,
B, C, D en fonction des hauteurs de nappe de haut de versant (trait plein),
de nappe de bas de versant (trait pointillé) et de la différence P-ETP. L’axe
des x représente une année hydrologique entre le 30 septembre 2010 et le 30
septembre 2011 (Humbert et al. 2015).

2.2.1 La saisonnalité des transferts de phosphore

Les travaux sur la saisonnalité des transferts de phosphore sont issus
de ma thése soutenue en 2015. Pour ce travail, j’ai analysé séparément le
phosphore réactif soluble (SRP) et le P particulaire (PP, approximé comme
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TP-SRP) et les données sont agrégées selon 4 saisons hydrologiques : A pour
la reprise des écoulements, Bl et B2 pour le début et la fin de la période
de hautes eaux et C pour la récession. On remarque que dans le bassin ver-
sant de Kervidy-Naizin, a ’agriculture intensive mais sans source ponctuelle,
les concentrations en phosphore sont extrémement faibles hors crue et que
les concentrations par période se recoupent largement : la saisonnalité des
concentrations hors crue est trés faible. Cette faible saisonnalité est cepen-
dant différente pour SRP et PP : les concentrations en SRP sont les plus
élevées en périodes de débit faible, a la reprise des écoulements et pendant la
récession ; les concentrations en PP sont les plus élevées a la reprise des écou-
lements et pendant la deuxiéme partie de la période de hautes eaux (Dupas et
al., 2015). On constate donc que les variations saisonniéres de concentrations
en phosphore dissous et particulaire ne sont pas synchrones, ce qui suggére
des mécanismes de transferts relativement indépendants (Figure 2.4). Cette
non-synchronie des transferts de phosphore dissous et particulaire se retrouve
aussi a I’échelle des crues (section 2.3). Pour le SRP, nous avons interprété les
concentrations plus élevées en périodes de basses eaux par i) une variation
saisonniére de connexion hydrologique dans la dimension latérale, avec les
zones ripariennes sources de P dissous contribuant plus fortement en période
de basses eaux et ii) une variation saisonniére des mécanismes de solubili-
sation du P des sols ripariens en fonction de la température, du potentiel
rédox et du pH. La section 2.4 explore les mécanismes de solubilisation du P
dans les sols ripariens grace un suivi in-situ des solutions de sol pendant trois
années hydrologiques. Pour le P particulaire hors crue, nous avons interprété
les variations saisonniéres en fonction des stocks de sédiments présents dans
les cours d’eau (importants & la reprise des écoulements, puis s’épuisant) et
de la capacité du cours d’eau a éroder les berges quand son débit augmente
(en deuxiéme moitié d’hiver).
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FIGURE 2.4 — Distribution saisonniére des débits (a), des concentrations en
phosphore soluble réactif (SRP, b), en matiéres en suspensions (SS, ¢) et
phosphore particulaire (PP, d). Seules les données en débit de base (2007-
2013) sont présentées ici, grace a un algorithme permettant d’identifier et
d’exclure les crues (Dupas et al., 2015).

2.2.2 Vers une vision intégrée de la saisonnalité C, N,
P

Cette contribution sur la saisonnalité des concentrations en phosphore a
permis de compléter les connaissances précédemment acquises sur la saison-
nalité d’autres éléments chimiques dans le bassin versant de Kervidy-Naizin
(Aubert et al., 2013). La synthése faite dans la thése de Laurent Strohmenger,
que je n’ai pas encadrée mais dont j’ai participé aux discussions, a permis
d’offrir une vision globale des transferts de C, N, P et de certaines de leurs
interactions (Strohmenger et al., 2020). Elle confirme que plusieurs solutés
dont le DOC présentent des dynamiques saisonniéres opposées a celles du
débit, avec des maximums saisonniers en période de basses eaux. A l'inverse,
le nitrate est au plus haut en période de hautes eaux (avec une montée du
nitrate retardée par rapport au débit). La dynamique du SRP modélisée par
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Strohmenger et al (2020) ne montre pas une opposition saisonniére au dé-
bit aussi nette que la représentation de la Figure 2.5 car Strohmenger et al.
(2020) ont utilisé toutes les données dont les crues, alors que la Figure 2.4
n’utilise que les données hors-crue. La encore, l'interprétation de ces varia-
tions saisonniéres reposent principalement sur des variations de connectivité
hydrologique dans la dimension latérale (zone riparienne vs haut de versant)
et verticale (profond vs superficiel). Des mécanismes biogéochimiques sai-
sonniers, notamment dans la zone riparienne, peuvent aussi se superposer
a ces variations de connectivité hydrologique; ils ont été explorés par suivi
in-situ (section 2.4). Il est intéressant de constater que les interprétations
produites & 'UMR SAS mobilisent une représentation en deux dimensions
(connectivité latérale et verticale), tandis que d’autres (e.g. Knapp et al.,
2022) interprétent les variations saisonniéres des concentrations comme une
conséquence de variations de connectivité uniquement dans la dimension la-
térale, alors que les variations en crue seraient une conséquence de variations
de connectivité dans la dimension verticale. Les deux étant liées, il est difficile
de trancher sur la conceptualisation la plus juste.
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FIGURE 2.5 — Motifs saisonniers des variables climatiques (RR : pluie, GR :
radiation globale, AirTemp : température de 'air, Wind : vitesse du vent;
PET : évapotranspiration potentielle), hydrochimiques (DOC : carbone orga-
nique dissous, NO3-, SRP : phosphore réactif soluble; Cl-, SO42-) et hydro-
logiques (PG1 et PK1 : hauteurs de nappe dans deux piézométres de bas de
versant ; PG5 et PK4 : hauteurs de nappe dans deux piézométres de haut de
versant ; Qd : débit journalier). Obtenus par une Transformation de Fourier
a deux harmoniques (Strohmenger et al., 2020)

Au-dela de I'observation de concentrations en nitrate plus élevées en pé-
riode de hautes eaux et de concentrations en DOC plus élevées en période
de basses eaux, on constate une synchronie imparfaite entre variations sai-
sonniéres de ces concentrations et celle du débit, se traduisant par des hysté-
réses dans les relations concentration-débit saisonniéres (Aubert et al., 2013).
Le maximum saisonnier de concentration en nitrate se produit aprés celui
du débit et plusieurs causes sont possibles pour expliquer ce décalage : il
se peut qu’en plus des variations de connectivité précédemment invoquées,
les apports agricoles en sortie d’hiver jouent un réle sur 'augmentation des
concentrations en mars-avril, & condition que des transferts trés rapides aient
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lieu ; il est aussi possible que la montée de nappe, avant de connecter hydrolo-
giquement les nappes de versants riches en nitrate, déplace un volume d’eau
présent dans le bassin versant et ayant séjourné longtemps dans des com-
partiments ol peut avoir lieu la dénitrification. Le maximum saisonnier de
concentration en DOC a lieu a la reprise des écoulements, et une cause pos-
sible de ce pic annuel est la constitution d’un stock en période séche, qui est
ensuite épuisé progressivement au cours de 'hiver (Humbert et al., 2015). La
remontée des concentrations en DOC pendant la phase de récession printa-
niére pourrait étre expliquée par de la production primaire autochtone; ce
mécanisme n’a pas encore été confirmé en caractérisant les propriétés de la
matiére organique a cette période de 'année dans les eaux du bassin versant
de Kervidy-Naizin.

2.2.3 Analyse de la saisonnalité des concentrations dans
une diversité de contextes

En comparaison a d’autres bassins versants dont j’ai pu analyser les don-
nées, quelle que soit leur taille ou leur occupation des sols, les variations
saisonniéres de concentration a Kervidy-Naizin sont peu marquées. Une ex-
plication possible a cette relative "chémostasie" & Kervidy-Naizin et d’autres
bassins versants agricoles sont les fortes entrées en azote, qui homogénéisent
les concentrations dans tous les compartiments et pourraient avoir des consé-
quences sur la solubilisation des autres éléments (Basu et al., 2010 ; Musolff
et al., 2015; Dupas et al., 2016). Une autre explication a cette faible varia-
tion saisonniére des concentrations a Kervidy-Naizin est ’état d’altération
de I'hydromorphologie des cours d’eau qui, s’ils sont bien protégés par une
bande tampon dépassant méme par endroit la largeur réglementaire, ont été
déplacés, recalibrés et surcreusés, déconnectant hydrologiquement la zone
riparienne qu’on suppose jouer un role important dans la saisonnalité des
concentrations. Cette derniére hypothése sur le role important de la zone
riparienne est corroborée par des observations dans trois bassins versants fo-
restiers d’environ 1km? dans Pest de I’Allemagne (Carsfeld 1, 2 et 3, Figure
2.6). Dans ces trois bassins versants, des variations saisonniéres marquées du
nitrate, fer dissous, SRP et DOC semblent liées a la proportion de sols hy-
dromorphes de bas de versant. Pour ces trois bassins versants, mais aussi sur
nombre d’autres en Allemagne analysés par Musolff et al. (2017), les varia-
tions long-terme et saisonniéres des concentrations en C-N-P et Fe pourraient
traduire un controle par le nitrate des processus de dissolution du Fe dans les
sols ripariens, lui-méme a 'origine d’un relargage de DOC et SRP. D’aprés
cette interprétation, un processus biogéochimique viendrait alors se superpo-
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ser et amplifier les variations saisonniéres de concentrations expliquées par
des processus de mélange de compartiments.
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FIGURE 2.6 — Décomposition des données nitrate, phosphore réactif soluble
(SRP) et Fer dissous (Fe) en une composante long-terme (a) et une compo-
sante saisonniére (b), dans trois petits bassins versants forestiers allemands
(Carlsfeld 1, 2 et 3) (Dupas et al., 2016).

Dans des bassins versants de plus grande taille (> 10 km? et jusqu’a plu-
sieurs centaines de km?), les mémes motifs saisonniers qu’a Kervidy-Naizin
sont souvent observés, méme si on ne peut pas les attribuer uniquement a
des processus de versant tant les processus in-stream, les processus de mé-
lange entre sous-bassins versants et les sources ponctuelles peuvent influencer
les variations saisonniéres (voir section 4.4). Pour le nitrate, Ebeling et al.
(2021) ont montré que 84% des 290 bassins versants d’Europe de l'ouest étu-
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diés présentaient des concentrations en nitrates plus élevées en hautes eaux
qu’en basses eaux. De méme, Minaudo et al. (2019) ont monté que 75% des
219 bassins versants francais étudiés présentaient des concentrations en ni-
trates plus élevées en hautes eaux qu’en basses eaux; et 95% de ces mémes
bassins versants présentaient des concentrations en phosphore plus élevées en
basses eaux qu’en hautes eaux. Pour le nitrate, les rares saisonnalités inver-
sées (maximum saisonnier en basses eaux) sont souvent interprétées comme
la conséquence d'un gradient inversé en nitrate dans une ou plusieurs dimen-
sions de Pespace (verticale, latérale ou longitudinale, Abbott et al., 2018;
Guillemot et al., 2020). Un échantillonnage a haute résolution spatiale (tous
les 100m environ) que j’ai réalisé dans de petits bassins versants bretons (1-3
km?, Dupas et al. 2021) a montré qu’en effet, un gradient longitudinal de
concentrations inversé (nitrate plus élevé a Paval qu’a Pamont) était observé
pour un bassin versant a la saisonnalité inversée (nitrate plus élevé en basses
eaux). L’explication des saisonnalités nitrate inversées demande néanmoins
davantage d’investigation. En revanche les concentrations élevées en basses
eaux pour le phosphore observées par Minaudo et al. (2019) s’expliquent
largement par un manque de dilution des rejets de stations d’épuration a
I’étiage, puisque les saisonnalités en phosphore les plus marquées sont obser-
vées dans des bassins versants avec de nombreux rejets ponctuels et/ou des
étiages prononceés.

2.3 Dynamique des transferts C, N, P en crue

Une crue désigne une augmentation de débit causée par un événement
de pluie, la fonte des neiges, un lacher de barrage, etc. Mes travaux ont
exclusivement porté sur des crues provoquées par des événements de pluie.
On étudie les dynamiques hydrochimiques en crue car ces derniéres peuvent
représenter une part importante des flux annuels (section 2.3.2) et les dy-
namiques concentration-débit peuvent renseigner sur les origines spatiales et
voies de transfert des éléments exportés (section 2.3.3). Ces travaux posent
plusieurs défis méthodologiques qui concernent la mesure a haute-résolution
temporelle, I'analyse des données notamment l'identification des événements
de crue dans les séries temporelles (section 2.3.1) et les descripteurs de dy-
namiques concentration-débit en crue (section 2.3.3).

2.3.1 Détection et description d’événements de crue

De nombreux auteurs ont proposé des méthodes pour identifier les date
et heure de début et fin de crue dans des séries temporelles hydroclimatiques.
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Par exemple, Aubert et al. (2013) ont proposé une méthode basée sur des
seuils de précipitation et débit journaliers pour identifier les jours ou avaient
lieu une crue. Ce type de méthode, suffisante pour analyser des données a
basse fréquence, ne permet pas d’identifier les heures précises de début et de
fin de la crue, nécessaires a I’étude de données haute fréquence. Les premiéres
données de chimie a haute fréquence en crue étaient issues d’échantillonnages
automatiques, déclenchés selon un seuil de débit ou variation de débit, avec
un échantillonnage & pas de temps constant (par exemple 1h) pour le nombre
de flacons prévu dans I'appareil (par exemple 24). Pour analyser les données,
il était alors naturel de considérer I’heure du premier et du dernier échantillon
comme le début et la fin de la crue, respectivement. Les premiéres chroniques
continues et haute-fréquence ont été analysées suite a une identification "ma-
nuelle" des heures de début et de fin de crue, ce qui pose des questions quant
a la subjectivité non expliquée des critéres pris en compte pour décider de ce
découpage. Dés ma thése, j’ai proposé un algorithme de détection des crues
a partir de données infra-horaires de débit, et j’ai utilisé ce méme algorithme
pour la suite de mes travaux en ajustant ses paramétres aux différents bassins
versants étudiés. Cet algorithme a été repris par d’autres chercheurs a 'UMR
SAS (e.g. Strohmenger et al. 2020) et ailleurs (e.g. Musolff et al., 2021). Il né-
cessite quatre paramétres pour définir un événement de crue : 1) le début de
I'événement est défini par une augmentation de débit (en sélectionnant une
valeur faible pour inclure les premiers instants de la crues dans 'analyse) ; 2)
la fin de I’événement est définie par une stabilisation du débit en sélection-
nant une valeur négative proche de zéro pour identifier une crue "compléte" ;
3) un événement de crue est finalement retenu si le débit dépasse une certaine
valeur (& définir selon que l'utilisateur souhaite identifier un grand nombre
de crues ou seulement les plus importantes) ; 4) des crues avec pic multiples
peuvent étre regroupées ou séparées comme des événements distincts grace
a un dernier paramétre de diminution maximale entre pic de débit (a titre
d’exemple Dupas et al., 2016 utilise -50%).

Une fois les heures de début et fin de crue identifiées, on cherche géné-
ralement a décrire deux aspects des dynamiques concentrations-débit : 1)
quantification de la baisse ou de 'augmentation des concentrations (motif de
dilution ou concentration) ; 2) caractérisation des hystéréses concentrations-
débit pour étudier si les pics de concentrations précédent ou suivent le pic
de débit (hystérése horaire ou anti-horaire) (Lawler et al., 2006; Lloyd et
al., 2016). Un motif de dilution indique que les compartiments hydrologiques
connectés en crues (les plus superficiels et /ou éloignés du cours d’eau) ont des
concentrations plus basses que les compartiments alimentant le cours d’eau
en débit de base (la nappe), et inversement pour un motif de concentration.
Une hystérése horaire indique que la source de I’élément considéré est proche
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du cours d’eau et que sa connectivité hydrologique se fait rapidement, avant
que cette source ne s’épuise ou ne soit diluée par les compartiments hydro-
logiques connectés plus tard au cours de la crue. A I'inverse, une hystérése
antihoraire indique que la source de I’élément considéré est plus éloignée hy-
drologiquement du cours d’eau et qu’il faut un certain temps pour que la
connexion hydrologique se fasse (temps de remontée de la nappe, de satura-
tion en eau des sols, etc). Ainsi un transfert provoqué par un ruissellement
par dépassement de la capacité d’infiltration sera marqué par une hystérése
horaire, tandis qu’un transfert provoqué par un ruissellement sur sol saturé
peut étre marqué par une hystérése anti-horaire, le temps que le sol se sa-
ture en eau (Stutter et al., 2008; Lloyd et al., 2016). Des mécanismes trés
différents peuvent produire le méme type d’hystérése : par exemple une re-
mobilisation de phosphore précédemment présent dans le cours d’eau provo-
quera une hystérése horaire semblable a celle provoquée par un ruissellement
par dépassement de la capacité d’infiltration. Aussi, caractériser le contexte
hydroclimatique de chaque crue est nécessaire pour identifier le mécanisme
dominant le plus probable, quand c’est possible (Musolff et al., 2021).

Pour qualifier et quantifier la direction et la "rondeur" d’une hystérése
concentration-débit, I'indice d’hystérése (HI) de Lawler et al. (2006) est sou-
vent cité comme référence, et il en existe de nombreuses variantes. Cette
méthode repose sur le calcul d’un ratio entre les concentrations au débit mé-
dian de la crue, en phase de montée du débit (Cry) et en phase de récession
(CFL) .

Si Crr, > Cpp (hystérése horaire) :

HI = ORL/CFL -1

Si Crr, < Cpp, (hystérése antihoraire) :

HI = _CFL/CRL +1

Une valeur positive de cet HI indique une hystérése horaire, et une va-
leur négative une hystérése antihoraire. Les variantes existantes de cet indice
consistent a 1) calculer HI non seulement pour le débit médian de la crue mais
a plusieurs percentiles du débit ; 2) normaliser les données de concentrations
pour comparer les "rondeurs" d’hystérése indépendamment de la valeur des
pics de concentrations ou pour des solutés différents.

Une amélioration importante de cet indice a été proposée par Lloyd et
al. (2015), consistant a calculer la différence entre Cgp et Cpp plutot que
leur ratio, ce qui permet de s’affranchir des valeurs du débit et de concentra-
tion initiales dans la quantification de la rondeur de I'hystérése. Une autre
méthode, que j’ai utilisée pendant ma thése (Dupas et al., 2015) et permet-
tant de s’affranchir des valeurs du débit et de concentrations initiales est le
"Pollutogramme" de Rossi et al. (2005). L’indice peut également étre calculé
quand le suivi ne couvre pas I'entiéreté de la crue. Cette méthode consiste a
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ajuster la fonction L = Q°, o L est la fraction (entre 0 et 1) du flux cumulé
du soluté d’intérét et Q et la fraction (entre 0 et 1) du débit cumulé pendant
la crue. Une valeur de b < 1 indique une hystérése horaire et une valeur de
b > 1 indique une hystérése antihoraire.

Enfin la méthode Minaudo et al. (2017) et Musolff et al. (2021) consiste
a ajuster un modéle linéaire permettant de qualifier a la fois le motif de
dilution/concentration et la forme de 'hystérése :

C(t) = ax Q) + e x dQ(t)/d(t)

Ot C(t) est la concentration et Q(t) le débit en fonction du temps, et a, b,
¢ sont trois paramétres décrivant respectivement le niveau de concentration,
la pente de dilution/concentration et ¢ la forme de I'hystérése (Figure 2.7).

(a) . (b) (©
enrichment
b>Q
; o 0
(i)g) high C E’ _8.,
a
b<0
dilution clockwise
low C
logQ logQ logQ

FIGURE 2.7 — Interprétation des paramétres a, b, ¢ de I’équation de Musolff
et al. (2021)

Parmi tous les indices d’hystérése disponibles, il n’existe pas de meilleure
méthode dans I’absolu et les auteurs en comparent souvent plusieurs, soit
pour montrer que les conclusions ne sont pas sensibles a la méthode choisie,
soit & l'inverse pour justifier de la supériorité de la méthode choisie pour
I'objectif de I'étude (eg Musolff et al., 2021). De mon point de vue, le choix
de l'indice d’hystérése & retenir doit faire suite a une réflexion sur : 1) est-il
important de normaliser les données? La réponse sera oui si 'on compare
des solutés différents, et/ou si P'on s’intéresse a la forme de 'hystérése sans
prendre en compte la surface de la boucle, et non dans le cas inverse; 2)
faut-il une méthode qui s’affranchisse des valeurs de débit et concentration
initiale? En général, je pense que oui; 3) la crue est-elle suivie pendant
toute la phase de montée et de récession du débit ? Une méthode analysant
les concentrations au débit meédian ne sera pas utilisable si le suivi de la
récession s’arréte avant le retour a ce débit médian.
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2.3.2 Estimation des flux en crue grace & la mesure
haute fréquence

L’apparition dans les années 2000-2010 de chroniques & haute fréquence
couvrant ’ensemble des crues a conduit de nombreux collectifs de chercheurs
a réestimer les flux annuels de leurs bassins versants de recherche, et & ana-
lyser erreur qu’induit un calcul de flux avec un suivi a basse fréquence (Jor-
dan et al., 2005). Par exemple, Cassidy et al. (2011) ont sous-échantillonné
une chronique de phosphore total dans trois sous-bassin versants irlandais
a des fréquences journaliéres a hebdomadaires et ont montré que ’estima-
tion d’'un flux annuel avec ces chroniques dégradées pouvaient aboutir a des
sous-estimations de 60%. Nous n’avons pas publié de telles analyses avec les
données phosphore infra-horaires & Kervidy-Naizin, car nous avons investi
dans le suivi haute-fréquence avec quelques années de retard par rapport aux
pionniers et ce genre d’analyse a déja été répété de multiples fois. Les figures
2.8 et 2.9 sont donc issues d’une présentation non publiée.

Sur une période de cing ans (2016-2021) a Kervidy-Naizin, les crues iden-
tifices représentaient 7% du temps et 27% du débit cumulé. Pendant ces crues,
20% du flux de nitrate annuel était exporté et 55% du flux de TP. Le pourcen-
tage de flux de nitrate inférieur a celui du débit en crue traduit un motif de
dilution majoritaire pour ce soluté, et inversement pour le phosphore. Les flux
annuels avec les données haute-fréquence s’élévent a 0.29kgP /ha/an et 38.3
kgN /ha/an, soit des valeurs dans la fourchette basse des flux de phosphore
estimés en Bretagne (Legeay et Gruau, 2013)/France (Dupas et al., 2015)/
Europe (Bol et al., 2018) et dans la fourchette haute pour le nitrate. Si les
valeurs élevées de flux de nitrate étaient attendues étant donné le contexte
agro-pédo-climatique avec des apports agricoles élevés et une forte vulnéra-
bilité au transfert, les valeurs faibles de flux de phosphore sont en revanche
moins intuitives. Une explication possible est I’absence de sources ponctuelles
a Kervidy-Naizin, et le fait que les sols ont une forte capacité d’adsorption
et sont peu sensibles a 1’érosion en comparaison a d’autres régions.

Un sous-échantillonnage de la chronique haute-fréquence a des pas de
temps mensuel, hebdomadaire et journalier, montre étonnamment peu de
biais systématique pour TP et nitrate, mais des dispersions trés grandes
pour TP surtout aux plus basses fréquences d’échantillonnage. I’erreur dans
I’estimation des flux de nitrate est plus faible méme a des fréquences men-
suelles, ce qui questionne I'intérét d’un tel suivi si 'objectif est d’affiner le
calcul des flux, étant donné que I'erreur dans ’estimation du débit ou 'er-
reur d’analyse au laboratoire peut étre aussi voire plus importante (Lloyd et
al. 2015). L’intérét d’un suivi & haute-fréquence ne se limite néanmoins pas
a l'estimation précise du flux, puisque 'analyse des dynamiques en crue est
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source d’informations utiles pour la compréhension des transferts a 1’échelle
du bassin versant. Enfin, il faut aussi noter que les résultats de la Figure
2.9 utilisent cing ans de données, le nombre d’années compensant en partie
la basse fréquence; le méme calcul année par année montrerait des barres
d’erreur plus grandes (non montré).

% Nitrate load

FIGURE 2.8 — Part du temps, du débit, du flux de phosphore total et de
nitrate en crue pendant la période 2016-2021 a Kervidy-Naizin.

2.3.3 Interprétation des hystéréses concentration-débit
en crue

Mon travail de thése analyse les données de phosphore de 54 crues a
Kervidy-Naizin et 58 crues sur le bassin du Moulinet (un bassin versant
normand de taille comparable & Kervidy-Naizin mais plus pentu et herbager),
suivies grace a un échantillonneur automatique sur la période 2007-2014.

Le premier résultat marquant été la mise en évidence de dynamiques asyn-
chrones pour le phosphore particulaire (PP) et le phosphore dissous (SRP)
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FIGURE 2.9 — Estimation des flux de phosphore total (TP) et de nitrate
annuels (2016-2021) a Kervidy-Naizin en sous-échantillonnant une chronique
haute-fréquence (30 minutes) a des pas de temps journaliers, hebdomadaires
et mensuels.

dans les deux bassins versants en crue, confirmant les observations a 1’échelle
saisonniére hors crues (section 2.2.1). Nous avons interprété cette asynchronie
comme la conséquence de mécanismes de transfert (origine spatiale, voies de
transfert) distincts pour ces deux formes de phosphore pour la majeure partie
de 'année. Les valeurs de concentrations atteintes en crues sont les plus éle-
vées aux mémes saisons que pour les concentrations en débit de base (section
2.3.1) : a la reprise des écoulements et pendant la récession printaniére pour
SRP et a la reprise des écoulements et pour certaines crues hivernales pour
PP (Figure 2.10). La direction des hystéréses concentrations-débit étaient
elles aussi opposées pour SRP et PP pour la majorité des événements de
crues : antihoraires pour SRP (beta > 1) et horaires pour PP (beta < 1)
(Figure 2.11). Nous avons interprété les hystéréses horaires du PP comme la
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conséquence du transfert d’une source présente dans le cours d’eau (sédiment
du fond, érosion de berge) ou d’un transfert par ruissellement hortonien. A
I'inverse, les hystéréses antihoraires du SRP suggérent un transfert de sub-
surface lorsque la nappe remonte dans les sols ripariens riches en phosphore,
ou un transfert par ruissellement sur surface saturée.
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FIGURE 2.10 — Dynamique en crue du phosphore particulaire (PP), dissous
(SRP) et des matiéres en suspension (SS) pour le motif de crue le plus géné-
ralement observé & Kervidy-Naizin.

Certaines crues printaniéres montrent des dynamiques synchrones (entre
elles et avec le débit) pour SRP et PP, avec des concentrations atteintes
parmi les plus élevées de 'année pour SRP. Ces événements sont associés
a des pluies de forte intensité, & une période de I'année ou les apports ré-
cents de lisier/fumier et la préparation des lits de semence pour les cultures
de printemps rendent le bassin versant vulnérable a des transferts de sur-
face. Nous interprétons cette dynamique, associée & de telles conditions agro-
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FIGURE 2.11 — Variabilité saisonniére des concentrations maximum atteintes
en crue (a) et de I'indice d’hystérése beta. Une valeur de beta < 1 indique une
hystérése horaire et une valeur de beta > 1 indique une hystérése antihoraire

(Dupas et al., 2015)

pédo-climatique, comme le résultat d’un transfert par érosion/ruissellement
hortonien.

Une étude de clustering avec I’algorithme Dynamic Time Warping (DTW,
Dupas et al., 2015b) a montré que ces crues avec exports synchrones de SRP
et PP, et que nous avons associées a un transfert par érosion/ruissellement
hortonien, représentaient seulement 29% des événements suivis a Kervidy-
Naizin et 80% des événements au Moulinet. Contrairement & Kervidy-Naizin
ol ces événements "synchrones" se produisent au printemps, ceux du Mouli-
net peuvent se produire toute I’année mais principalement lors des plus gros
événements de crue en termes de pluie cumulée ou de pic de débit. Malgré
son caractére herbager, le bassin versant du Moulinet exporte autant de TP
que Kervidy-Naizin : entre 0.30 et 0.65 kgP /ha/an selon les années d’aprés
Minaudo et al. (2017). La proportion de SRP dans Pexport est en revanche
beaucoup plus faible : moins de 5% du TP contre 13% a 48% a Kervidy-
Naizin (Minaudo et al. 2017). Ce résultat est contre-intuitif étant donné
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I'usage des sols majoritairement en grandes cultures a Kervidy-Naizin, pour
lequel on s’attendrait & davantage d’érosion et donc de PP, contrairement au
Moulinet herbager pour lequel on s’attendrait & moins d’érosion. Deux rai-
sons peuvent expliquer ce résultat : 1) les pentes supérieures dans le bassin
versant du Moulinet et 2) le piétinement des berges par des troupeaux de
bovins au Moulinet. Cette deuxiéme hypothése est d’ailleurs corroborée par
un suivi des matiéres en suspension avant et aprés protection des berges qui
a conduit & une division par trois des flux annuels de matiéres en suspension
(Vongvixay et al 2017), le suivi ne permettant malheureusement pas d’effec-
tuer les calculs de Vongvixay et al (2017) pour le phosphore. Ces travaux
d’analyse des crues sur les transferts de phosphore en crue ont permis de
construire un modéle conceptuel (Figure 2.12) dans lequel les transferts de
SRP sont principalement controlés par les fluctuations de nappe dans la zone
riparienne, et les transferts de PP par érosion de berge, érosion de versant
et remobilisation de sédiments du lit. Ce modéle conceptuel, publié en 2015,
venait compléter les précédentes connaissances sur les transferts de DOC et
nitrate et ouvrait une nouvelle période de recherche sur I’étude des couplages
C, N, P.

En 2018, la premiére analyse des données continues et haute-fréquence
de turbidité, nitrate et du DOC a Kervidy-Naizin a été publiée par Fovet et
al. (2018). 177 événements de crue ont été analysés ; les résultats ont surtout
confirmé les précédentes observations basées sur un nombre limité de crues
suivies par échantillonnage automatique car la variabilité inter-crue est treés
limitée pour un bassin versant fortement impacté par les intrants agricoles tel
que Kervidy-Naizin. Les motifs de turbidité en crues étaient exclusivement
des motifs de concentration et des hystéréses horaires, indiquant une source
de matiére en suspension dans le cours d’eau (remobilisation de sédiments)
ou proche du cours d’eau (ruissellement hortonien). Les motifs du nitrate
en crues étaient & 98% des motifs de dilution avec des hystéréses horaires,
indiquant une source de nitrate en profondeur, diluée par 'eau de surface
et/ou riparienne. A I'opposé du nitrate, les motifs du DOC en crue étaient a
92% des motifs de concentration avec des hystéréses antihoraires, indiquant
une source de DOC en surface et/ou dans la zone riparienne (Figure 2.13).

Des motifs de crue atypiques et rares, tels que des augmentations de la
concentration en nitrate, sont observés notamment a la reprise des écoule-
ments. Nous avons supposé que des mécanismes biogéochimiques particuliers
avaient lieu a cette période de I'année (pic de minéralisation) dans la zone
riparienne. Comme pour les dynamiques saisonniéres ou les dynamiques en
crue du phosphore, la zone riparienne semble jouer un réle déterminant dans
la formation des motifs majoritaires et de leurs variantes saisonniéres.

En concentrant tant d’effort sur un nombre réduit d’observatoires tels que
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Season A: Autumn

Seasons B1 & B2:

High sediment availability: high PP Winter

Waler-lable (luctuation in wetland: high SRP

Variable sediment availability & transport capacity: variable PP
Water-table fluctuation upslope: low SRP

SeasonC: Spring .

Erosion, overland flow: high PP & SRP

FIGURE 2.12 — Schéma conceptuel des sources et voies de transfert du phos-
phore soluble réactif (SRP) et du phosphore particulaire (PP) au cours de
trois saisons hydrologiques dans un bassin versant agricole sur socle en climat
tempéré (Dupas et al. 2015).

Kervidy-Naizin, le risque est grand que les motifs saisonniers ou en crue ne
soient pas représentatifs d’une plus large gamme de conditions et que les in-
terprétations des causes de ces motifs (e.g. le role de la zone riparienne) soient
des suppositions peu étayées. Des travaux utilisant des données nationales
ou régionales, et des comparaisons entre observatoires, apportent néanmoins
des conclusions qui confortent nos hypothéses. En étudiant 219 bassins ver-
sants francais, nous avons montré que le motif majoritaire du nitrate avec une
relation opposée au débit a ’échelle de la saison (augmentation des concentra-
tions en période de hautes eaux) et de la crue (diminution des concentrations
quand le débit augmente) est le motif le plus couramment rencontré, méme en
dehors du massif armoricain (Minaudo et al., 2019). L’opposition entre motif
saisonnier pour le phosphore (augmentation des concentrations en période
de basses eaux) et motif en crue (augmentation des concentrations quand
le débit augmente) est aussi le plus fréquemment rencontré en France. En
étudiant quatre bassins versants d’Allemagne centrale, dont un aux caracté-
ristiques proches de Kervidy-Naizin (AGR1), nous avons également montré
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Q

avec des données haute fréquence que la présence d’une zone riparienne non
drainée provoquait des motifs saisonniers et en crue opposés (Figure 2.14,
Musolff et al. 2021). Le bassin versant AGR1 présente aussi une variabilité
inter-crue fonction des conditions de connectivité et de température anté-
rieures aux crues, et nous avons de nouveau supposé que la zone riparienne
était le lieu de réactions biogéochimiques particuliéres (minéralisation, déni-
trification) expliquant la variabilité de ces motifs.
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FIGURE 2.14 — Relations concentration-débit pour trois paramétres de la
qualité de I'eau (conductivité EC, nitrate NO3-N et un proxy du carbone
organique dissous SAC254) dans quatre bassins versants d’Allemagne cen-
trale distingués par leur occupation du sol (forét FOR ou agricole AGR) et
la présence d'une zone riparienne protégée (Musolff al., 2021)

2.4 Mécanismes de mobilisation et rétention de
C, N, P dans les zones ripariennes

Plusieurs des interprétations des dynamiques saisonniéres et en crue pré-
cédemment présentées supposent le role d'un compartiment proche du cours
d’eau et aux propriétés biogéochimiques différentes du reste du bassin ver-
sant. Nous identifions une telle zone sur le terrain comme la zone humide
riparienne, caractérisée par des sols hydromorphes et une végétation souvent
différente du reste du versant : que ce soit pour respecter la réglementation
sur les zones tampons ou parce que les conditions d’engorgement en eau ne
permettent pas certaines cultures, ces zone humides ripariennes sont souvent
laissées en herbe et regoivent peu/pas d’intrants en comparaison aux versants
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et plateaux cultivés.

Cette section présente les résultats d’'une campagne de suivi des concen-
trations dans la zone d’interaction sol-nappe dans les bas-fonds de deux ver-
sants contrastés a Kervidy-Naizin (Figure 2.15). La comparaison des concen-
trations dans des solutions de sol échantillonnées & 10-15 cm avec celles de
quatre points de suivi en riviére montre : 1) des concentrations en nitrate
beaucoup moins élevées dans les solutions de sols ripariens; 2) des concen-
trations en DOC beaucoup plus élevées dans les sols ripariens et 3) des
concentrations en SRP plus élevées dans les sols ripariens en basses eaux,
mais des concentrations en riviéres comparables & celles de certains sols ripa-
riens en crue (Figure 2.15). Ces données in-situ confirment donc que les sols
ripariens peuvent étre des zones de rétention et/ou dilution pour le nitrate,
et des zones source pour le SRP et le DOC, a condition d’étre connectées
hydrologiquement au cours d’eau.
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Si les relations concentration-débit sont significatives pour les données
rivieres, du fait des mécanismes de mélange précédemment présentés, celles
des données piéges a eau le sont moins systématiquement car les mécanismes
de mélange/mobilisation /rétention sont expliqués par des mécanismes qui
n’impliquent pas forcément une variation de débit (Figure 2.15). D’aprés nos
interprétations, deux mécanismes principaux relarguent du SRP et du DOC,
sous le controle des fluctuations de nappe. Le premier correspond au flush
d’un pool de phosphore et matiére organique dissous mobile et de taille li-
mitée, présent dans les sols au moment de leur réhumectation & ’automne.
La mobilisation de ce pool a lieu en condition de saturation des sols en eau
au moment de la premiére remontée de nappe. Le second mécanisme in-
tervient en conditions anoxiques a la fin de ’hiver, quand la réduction des
(hydr)oxydes de Fer s’accompagne d’un relarguage de SRP et DOC préala-
blement adsorbés a leur surface (Figure 2.16). Ce second mécanisme ne peut
avoir lieu que quand le nitrate est entiérement consommeé, et nous avons sup-
posé qu’une concentration en nitrate élevée pouvait donc le retarder voire
I'annuler (Dupas et al., 2015). La comparaison des sites d’échantillonnage
montre que le premier pic ne se produit que dans les zones ripariennes ot la
teneur en P du sol est élevée, tandis que le second est observé également dans
les zones ou la teneur en P du sol est basse. Ainsi, nous avons conclu que
les zones humides ripariennes sont un compartiment important dans la cas-
cade du phosphore dans les paysages agricoles, en permettant la conversion
du P particulaire qu’elles recoivent en provenance des versants cultivés en P
dissous transféré au cours d’eau (Dupas et al., 2017). Ce role clé des zones
humides ripariennes dans la cascade du phosphore était moins documenté, a
I'époque de ma thése, que leur role de source de DOC et d’épuration /dilution
du nitrate (Lambert et al., 2013).
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FIGURE 2.16 — Dynamiques des concentrations en carbone organique dissous
(DOC), phosphore réactif soluble (SRP) et Fer IT dans un piége a eau situé a
15 cm de profondeur dans la zone riparienne de Guériniec. Les deux périodes
identifiées par des cercles rouge et bleu correspondent a la remontée de nappe
au niveau du piége et 1’établissement de conditions réductrices dans les sols.

Un travail sur les formes de phosphore présentes dans les solutions de sol
et dans les riviéres a montré que, dans la fraction filtrée a 0.45 pm, la part du
phosphore réactif /non réactif ainsi que la part du phosphore colloidal étaient
trés variables (Figure 2.17). En général, les zones aux teneurs en phosphore
des sols et concentration dans la solution les plus basses correspondaient aux
proportions plus élevées en phosphore non-réactif et colloidal. Les colloides
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les plus riches en phosphore étaient retrouvés dans la fraction la plus grossiére,
également riche en Fer et Aluminium, tandis que les colloides les plus riches
en DOC étaient retrouvé dans la fraction la plus fine (Gu et al., 2017).
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FIGURE 2.17 — Proportion de phosphore colloidal dans les échantillons filtrés
collectés dans les piéges a eau et dans les ruisseaux. Gu et al. (2017)

Les deux principales hypothéses expliquant la mobilisation de phosphore
dissous (rehuméctation des sols et biodissolution du fer en I’absence de ni-
trate) ont été confirmées dans le projet Phosnap, qui a suivi ma thése, via
des expérimentations en milieu contrélé au laboratoire. Ma contribution a
ces expérimentations ayant été mineure, je ne les détaille pas ici mais leurs
résultats (Gu et al., 2018 ; 2019) renforcent les interprétations faites a partir
des observations in-situ présentées dans ce mémoire. Comme le laisse paraitre
cette section, les résultats issus d’observations in-situ dans les solutions de
sols ripariens ont été publiés de maniére disjointe pour C, N et P. Une syn-

thése regroupant les trois éléments reste & mener, ce qui est I'un des objectifs
du projet Marie-Curie COSTREAM en cours.
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A retenir

L’ensemble de ces travaux menés sur des bassins versants de recherche
et en particulier celui de Kervidy-Naizin ont conduit a un modéle
conceptuel des sources et voies de transfert de C, N, P, publié dans
la thése de Laurent Strohmenger cing ans aprés la mienne. Ma prin-
cipale contribution a ce modéle conceptuel a été d’ajouter le phos-
phore aux connaissances antérieures sur les mécanismes de transfert
de 'azote et des matiéres organiques dissoutes; j’ai aussi contribué a
la synthése sur les trois éléments (Strohmenger et al., 2020). Pour le
phosphore, nous avons identifié les fluctuations de la nappe dans les
sols ripariens comme mécanisme principal de solubilisation et transfert
des formes solubles. Les formes particulaires, quant a elles, proviennent
pour la majorité des crues de I’érosion des berges et de la remobilisa-
tion de sédiments présents dans les cours d’eau et plus épisodiquement
de transferts directs par érosion depuis les versants. Nous avons montré
I'importance du compartiment riparien dans les transferts de C, N, P :
lieu principal de la dénitrification, il permet un abattement permanent
du nitrate qui y transite et y séjourne suffisamment longtemps dans
des conditions propices de température, anoxie et présence de matiére
organique. A l'inverse, ce compartiment riparien est une zone sources
pour les matiéres organiques dissoutes, et joue le role de relai dans les
paysages pour le phosphore. Recueillant les apports de phosphore par-
ticulaire en provenance des versants agricoles, les zones ripariennes le
stockent temporairement avant de le relarguer sous des formes et avec
une temporalité modifiées.
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Chapitre 3

Effet de I’évolution du climat et
des pressions anthropiques sur les
trajectoires long-terme de la
qualité de 'eau dans les bassins
versants

3.1 Introduction

Ce chapitre s’intéresse aux variations inter-annuelles et tendances long-
terme des concentrations et flux de C, N, P dans les bassins versants, et a
leur controle par I’évolution des pressions anthropiques locales et du climat.
J’entends par "inter-annuelles" les variations d’une année a 'autre sur une
période de quelques (cing a dix) années tandis que les variations "long-terme"
désignent des tendances pluri-décennales. Les pressions anthropiques locales
incluent les émissions ponctuelles - domestiques, agricoles ou industrielles - et
les pressions diffuses agricoles (Dupas et al., 2015). Les facteurs climatiques
incluent principalement les températures et précipitations ainsi que leur dis-
tribution temporelle ; dans mes travaux je considére souvent le débit et ses
variations comme une variable hydroclimatique intégrative.

Les objectifs des travaux présentés dans ce chapitre sont de i) quantifier les
temps de réponse de bassins versants a des évolutions des pressions agricoles ;
ii) documenter et expliquer les réponses des concentrations et flux de C, N, P
a des variations climatiques passées, en vue d’anticiper les réponses futures au
changement climatique; iii) distinguer la part des variations inter-annuelles
des concentrations et flux de C, N, P liée a la variation du climat et a la
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variation des pressions anthropiques locales.

La question des ages de ’eau et des temps de transit est largement trai-
tée en hydrologie (Sprenger et al. 2019 ; Rodriguez et al . 2020 ; Benettin et
al. 2022); une représentation réaliste de ces temps de transit est d’ailleurs
souvent considérée comme un critére important de la qualité des modéles
hydrologiques et de la qualité de I'eau (Hrachowitz et al. 2016). Les tenta-
tives d’utilisation de traceurs de ’age de ’eau, associés a de la modélisation
a base physique, ne manquent pas dans le contexte du massif armoricain
et en particuliers sur les observatoires de recherche en environnement (e.g.
Molenat et al. 2013 ; Marcais et al. 2022). Mon positionnement est quelque
peu différent, méme si je m’efforce de tenir compte de I'état des connais-
sances en hydrologie dans mes travaux. En effet, les temps de transit de
I’eau ne sont qu’'un élément parmi d’autres expliquant les temps de latence
des bassins versants a des variations des entrées C, N, P. Par exemple, il a
été montré que les temps de latence, ou héritage, liés au sol ("soil legacy™)
sont au moins aussi important a prendre en compte que ceux liés & 1’hydro-
systéme ("hydrological legacy") (Van Meter et al. 2017; Basu et al. 2022).
Selon les études, les estimations tiennent compte du temps de latence induit
par les sols (Sebilo et al. 2013), par ’hydrosystéme uniquement (e.g. Guillo-
mot et al. 2021), ou les deux combiné (Van Meter and Basu 2016). Dans
les travaux présentés dans ce chapitre, je m’intéresse a la quantification des
temps de latence des bassins versants pris dans leur ensemble, sans chercher
a séparer la part liée au sol de celle liée aux hydrosystémes. Ce choix est
en grande partie guidé par les jeux de données utilisés pour traiter de ces
questions, qui ne permettent pas cette séparation. La majorité des travaux
présentés dans cette section utilise des données long-terme issues de bases de
données publiques constituées dans un but opérationnel et non de recherche.
Cela implique des données de suivis de concentrations dans les cours d’eau
a plus basse fréquence que dans les bassins versants de recherche, mais des
chroniques plus longues, la plupart des suivis ayant démarré dans les années
1970 en France. Ces périodes d’étude pluri-décennales permettent a la fois
de couvrir des changements importants (de pression anthropique locale ou
climatique), et d’étudier les temps de réponse des bassins versants. La taille
supérieure de ces bassins versants en comparaison aux observatoires de re-
cherche signifie aussi que les données de statistiques agricoles, typiquement
collectées a I’échelle du canton sur plusieurs décennies, peuvent étre utilisées
de maniére robuste, plutot que des données d’enquéte agricole menées par la
recherche, couteuses et généralement sans profondeur temporelle.

Les questions scientifiques traitées dans ce chapitre sont : qu’est-ce qui
différencie I’évolution long-terme des concentrations et celle des flux de C,
N, P dans un contexte d’évolution des pressions anthropiques locales et du
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climat 7 quels sont les temps de latence des bassins versants du point de vue
des transferts de C, N, P et comment ces estimations se comparent a celles
issues de modélisations a base physique dans des bassins versants de recherche
plus instrumentés 7 comment distinguer I'effet de variations du climat de celui
des évolutions des pressions anthropiques locales? Ce chapitre commence
par un rappel de quelques définitions et une exploration des différences entre
trajectoires des concentrations et des flux dans la section 3.2. Puis la section
3.3 résume mes travaux sur les trajectoires d’évolution des transferts de N
et P et propose des quantifications de temps de transit du nitrate. Enfin,
les sections 3.4 et 3.5 examinent I'effet des variations passées du climat sur
trajectoires long-terme des concentrations C, N, P et de leur saisonnalité.

Les travaux résumés dans ce chapitre constituent généralement des confir-
mations, ou des généralisations a des contextes plus variés, de connaissances
préalablement établies dans des observatoires de recherche. Au-dela de ren-
forcer ces connaissances préalables, ces travaux me paraissent particuliére-
ment, utiles dans 'optique de les vulgariser pour des gestionnaires de bassins
versants cherchant a comprendre les trajectoires de leur territoire, car les
méthodes employées sont simples.

Ce chapitre reprend des éléments de résultat publiés dans les articles 2,
5, 6,7, 18, 19, 21, 30 et 32 (voir CV).

3.2 Définitions et choix méthodologiques

3.2.1 La notion de temps de latence

Ce chapitre fait appel & la notion de temps de latence, qui regroupe
plusieurs temps caractéristiques parfois confondus (Figure 3.1). Le temps
de réaction correspond au temps nécessaire pour déceler une évolution des
concentrations ou des flux a I'exutoire d’un bassin versant, suite & une évo-
lution des pressions. J'utilise temps de réponse (ou "response time") comme
synonyme de temps de réaction, alors que d’autres auteurs francophones
utilisent temps de réponse comme un terme générique (synonyme de mon
"temps de latence", ou "time lag"). Etant donné qu’une fraction substan-
tielle du débit des riviéres a moins de 3 mois (Jasechko et al., 2016), ce
temps de réponse est trés court et son estimation dépendra grandement des
moyens mis en ceuvre pour détecter un changement de flux/concentration :
fréquence de suivi des concentrations, méthode pour s’affranchir de 'effet
des variations inter-annuelles du climat sur ces concentrations, etc. Dans ce
chapitre, j'utilise le percentile 10% de la distribution de temps de transit
comme estimation du temps de réponse (Dupas et al., 2020). Le temps de
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FIGURE 3.1 — Identification des temps caractéristiques de la réponse d’'un
bassin versant & une variation de pression CSEB (2007)

transit moyen correspond au temps moyen qu’une molécule d’eau ou de so-
luté passe dans le bassin versant ; étant donné les formes non-gaussiennes des
distributions de temps de transit, je privilégie généralement le temps médian
("le temps pour observer la moitié de leffet d’un changement de pression")
ou le mode de la distribution (Ehrhardt et al., 2021) a la moyenne. Enfin,
le temps de mise a I'équilibre désigne le temps pour attendre une stabilisa-
tion des flux et concentrations en équilibre avec le nouvel état des pressions.
Dans ce chapitre, j'utilise le percentile 90% de la distribution estimée du
temps de transit comme estimation du temps de mise a ’équilibre. D’une
maniére générale, il ne faut pas oublier que les temps de latence sont le ré-
sultat d’une distribution de temps de transit qui ne peut étre résumée en un
temps caractéristique unique ; il faudrait idéalement, lors de communications
avec des gestionnaires, présenter I’ensemble de la distribution, ou plusieurs
temps caractéristiques.

57



3.2.2 Différence entre trajectoires des flux et des concen-
trations

Un choix méthodologique déterminant pour la suite de chapitre est de se
questionner sur les implications d’étudier I’évolution long-terme des concen-
trations ou des flux de nutriments. Des travaux menés dans des contextes
agro-pédo-climatiques variés ont montré que la variabilité temporelle des
concentrations, pour la plupart des solutés et a différentes échelles de temps,
était inférieure a celle des débits (Godsey et al., 2009 ; Basu et al., 2010;
Musolff et al., 2015). Ce régime d’export est dit "chemostatique", et le degré
de chemostasie/chémodynamie est typiquement quantifié par le ratio entre
le coefficient de variation de la concentration et celui du débit (Lintern et
al., 2020). Pour les solutés d’origine géogénique, la chemostasie signifie que
la concentration dans les cours d’eau n’est pas simplement déterminée par la
dilution d’un flux fixe du soluté par un flux variable d’eau, mais que les taux
de production /mobilisation du soluté sont approximativement proportionnels
au flux d’eau, de ’échelle temporelle de la crue a I'échelle interannuelle (God-
sey et al., 2009). Pour des solutés d’origine anthropique tels que le nitrate, ce
régime d’export indique la présence de grandes quantité de stocks hérités des
apports passés, dans les sols et dans les nappes, et répartis de maniére uni-
forme (Basu et al., 2010 ; Dupas et al., 2016). D’autres constituants peuvent
étre plus chemodynamiques, comme les orthophosphates ou ’ammonium, car
ils proviennent de sources ponctuelles a flux presque constant plus ou moins
dilués par le flux d’eau, ou sont d’origine diffuse agricole mais présent uni-
quement dans les horizons superficiels des sols (pas dans la nappe ; Mellander
et al., 2015 ; Ockenden et al., 2016). Pour les solutés chemostatiques, on parle
aussi de "limitation par le transport" : toute augmentation de débit s’accom-
pagne d’une augmentation quasiment proportionnelle du flux de ces solutés
(Dupas et al., 2016; 2017). C’est le cas par exemple du bassin versant de la
Weida dans le centre de I’Allemagne (Figure 3.2), ou le flux annuel de nitrate
reste proportionnel au débit sur la période 1982-2014 malgré de fortes mo-
difications des pratiques agricoles en lien avec la réunification du pays puis
des politiques découlant de la directive Nitrate.

C’est le cas également de bassins versants en Bretagne, tels que I’Elorn
(Figure 3.3). Dans cette figure, inspirée de précédentes publications (Dupas
et al., 2018; Dupas, Fovet et al. 2022) j’ai utilisé le modéle d’interpolation
WRTDS basé sur des relations concentrations-débit pour reconstituer les
concentrations et flux annuels de nitrate et orthophophate (Hirsch et al.,
2010) ; les concentrations et flux "normalisés par le débit" sont des estima-
tions si le débit de chaque année avait été le débit moyen long terme : ils
permettent de s’affranchir de 'influence des variations inter-annuelles du dé-
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FIGURE 3.2 — Relation entre flux annuel de nitrate et débit cumulé annuel

entre 1982 et 2014, dans un bassin versant de méso-échelle du centre de
I’Allemagne (Weida, 100km?)

bit sur les concentrations et flux. On constate d’abord les fortes variations
interannuelles des flux de nitrate et orthophosphate, qui masquent les ten-
dances visibles sur les concentrations - normalisées ou non par le débit - ou
les flux normalisés par le débit. Cette observation est une conséquence de la
"chemostasie" : méme dans des bassins versants ayant connu de fortes varia-
tions de concentration, la variabilité interannuelle des débits reste supérieure
et détermine la majorité de la variabilité inter-annuelle des flux. On observe
également sur ces séries temporelles des successions d’années séches et hu-
mides formant des cycles d’environ 5 a 10 ans depuis les années 1990. Durant
ces cycles humides-secs pluri-annuels, les concentrations en nitrate pendant
les périodes humides sont supérieures aux concentrations normalisées par le
débit, et les concentrations en orthophosphate pendant les périodes humides
sont inférieures aux concentrations normalisées par le débit (voir aussi section
3.4).

Ces quelques exemples montrent I'intérét d’étudier les concentrations plu-
tot que les flux lorsque 'on s’intéresse aux évolutions long-terme de la qualité
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FIGURE 3.3 — Evolution long-terme des concentrations et flux annuels de
nitrate et phosphore réactif soluble (SRP) sur la période 1970-2022 dans le
bassin versant de I'Elorn (260km?) en Bretagne. Les données ont été obte-
nues par modélisation WRTDS en utilisant des observations mensuelles de
concentration et des journaliéres de débit (Hirsch et al., 2010). WRTDS per-
met de comparer les concentration et flux simulés chaque année, avec les
concentrations et flux qu’on obtiendrait lors d’une année au débit "moyen"
(flow-normalized).
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de 'eau. Les tendances et variations de flux suivront globalement celles du
débit et les flux normalisés par le débit présentent les mémes tendances que
les concentrations. La suite de ce chapitre s’intéresse donc aux évolutions de
concentrations plutot qu’au flux, et je recommande généralement aux gestion-
naires soucieux d’évaluer 1’évolution de la qualité de I’eau dans des territoires
ou I'on a fait baisser les pressions anthropiques d’en faire de méme.

3.3 Tendance des flux et concentration N et P
sous I’'influence de I’évolution des pressions
ponctuelles et diffuses

Quels sont les temps de réponse des bassins versants a des variations
de pression anthropique locale, qu’elles soient ponctuelles ou diffuses? Si
les données publiques de qualité de 1'eau, de débit et des statistiques agri-
coles nécessaires aux travaux présentés dans cette section sont disponibles sur
toute la France, j’ai généralement choisi de prendre 'exemple de la Bretagne.
Au-dela de ma connaissance de cette région facilitant les interprétations des
données, la Bretagne est particuliérement intéressante a plusieurs titres : 1)
elle a connu des variations trés fortes des surplus azotés et phosphorés, que ce
soit pendant la phase d’augmentation que pendant la phase de baisse (Pois-
vert et al. 2017; Le Noe et al ., 2018) (Figure 3.4) les bassins versants sur
socle et avec une lame drainante élevée induisent des temps de latence relati-
vement rapides qu'il est possible d’observer avec les suivis existants (depuis
les années 1970-1980) ; 3) un grand nombre de bassins versants indépendants
et de taille moyenne est suivi.

L’analyse des sept plus grands bassins versants bretons a montré une
absence de tendance long-terme sur le débit sur la période 1970-2016 (test
de Mann-Kendall, p > 0.05, permettant d’exclure I'influence d’une tendance
monotone du débit sur les tendances des concentrations (Dupas et al., 2018).
Nous avons donc supposé, sur cette période, que les tendances long-terme
étaient plutdt a expliquer par des variations de pressions anthropiques, ponc-
tuelles et diffuses, tandis que les variations inter-annuelles sont a expliquer
par des variations de débit sur des périodes de 5-10 ans (Figure 3.3). Cette
hypotheése simplificatrice peut étre questionnée car d’autres variables clima-
tiques, comme la température, présentent des tendances monotones significa-
tives (Strohmenger et al., 2020). Cependant, ces autres variables climatiques
a tendance significative ne présentent pas les "breakpoints" observés dans
les concentrations, ces derniers coincidant en plus avec des ruptures connues
dans les pressions anthropiques locales.
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FIGURE 3.4 — Evolution des surplus azotés, des intrant organique et minéraux
dans 22 régions francais en 1955 et 2015, dont la Bretagne en rouge. Mise en
forme des données de Poisvert et al. (2017).

Les observations et interprétations des tendances sont trés différentes pour
'azote (sous forme de nitrate) et le phosphore (sous forme de phosphore total
ou réactif soluble). Pour le phosphore, nous observons des tendances a la
baisse depuis le début de la période de 