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o Acidification :  désigne l'augmentation de l'acidité d'un sol, d'un cours d'eau ou de l’air en 

raison des activités humaines. Ce phénomène peut modifier les équilibres chimiques et 

biologiques et affecter gravement les écosystèmes. L’augmentation de l’acidité de l’air est 

principalement due aux émissions de SO2, NOx et HCl, lesquels, par oxydation, donnent les acides 

HNO3 et H2SO4. 

o Anions acides : Cl-, SO4
2-, NO3

-, acides organiques (habituellement représentés par 

RCOO-, où R est une chaîne carbonée et COO- est la fonction acide). 

o Cations basiques, BC (« base cations ») ou cations échangeables : Ca2+, Mg2+, K+, Na+. 

o Charges critiques : dépôt de composés acidifiants et eutrophisants le plus élevé qui ne 

puisse causer de dysfonctionnements chimiques des sols susceptibles d’entraîner des altérations 

significatives à long terme sur la structure et le fonctionnement des écosystèmes. 

o Dépôt humide : masse d’une espèces chimique sous forme ionique apportée par les 

précipitations (pluie ou neige) par unité de surface et par unité de temps ; l’unité utilisée est le 

mg/m²/an ou le Kg/ha/an. Le système de collecte permet d’exclure les dépôts secs (poussières) qui 

ont souvent une origine locale ainsi que les dépôts occultes (givre,  brouillard, …). Les 

concentrations des différents éléments chimiques sont par conséquent représentatives du transport 

des polluants sur de moyennes ou longues distances. Le cumul annuel des espèces chimiques 

déposées par unité de surface est alors appelé dépôt humide ou dépôt annuel. 

o Equivalents : unité qui permet de mesurer une quantité d’ions et qui prend en compte leur 

charge électrique (Aeq : équivalent d’acidité). 

o Nombre de Sherwood (Sh(rm)) : nombre sans dimension utilisé dans les opérations de 

transfert de masse. Il représente la rapport entre une longueur caractéristique et l'épaisseur de la 

couche limite de diffusion. 

o Non sea salt (nss) : Une partie des sulfates, calcium, potassium et magnésium mesurés 

dans les précipitations possède une origine marine. Il apparaîtra nécessaire de soustraire la 

fraction provenant des aérosols marins. Les ions Na+, Cl- et Mg2+ peuvent être employés comme 

traceurs mais Na+ est préféré puisqu’il y a d’autres sources potentielles de Cl- (industries) et de 

Mg2+ (érosion éolienne) dans l’atmosphère. 

o Potentiel acidifiant : quantité d’ions H+ délivrée à un système aquatique ou terrestre. 

o Taux de représentativité = (nombre de valeurs validées / N)*100 avec N : nombre de 

mesures que l’on aurait du effectuer (N = 365 pour des données journalières, N = 8760 pour des 

données horaires …). Pour les précipitations, le taux de représentativité est égal au rapport de la 

hauteur de pluie recueillie et de la hauteur de référence. 
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o AASQA : Associations Agrées de Surveillance de la Qualité de l’Air. 

o ADEME : Agence De l’Environnement et de la Maîtrise de l’Energie. 

o APPA : Association pour la Prévention de la Pollution Atmosphérique. 

o CASTNet : Clean Air act Status and Trends monitoring Network. 

o CEA : Commissariat à l’Energie Atomique. 

o CITEPA : Centre Interprofessionnel Technique d’Etudes de la Pollution Atmosphérique. 

o CNES : Centre National d’Etudes Spatiales. 

o CNRS : Centre National de la Recherche Scientifique. 

o COV : Composés Organiques Volatils. 

o COVNM : Composés Organiques Volatils Non Méthaniques. 

o DRIRE : Direction Régionale de l’Industrie, de la Recherche et de l’Environnement. 

o DIREN  : DI rection Régionale de l’ENvironnement. 

o EPA : Environmental Protection Agency. 

o ECE-UN : Economic Commission for Europe of United Nations (Commission 

économique des nations Unies pour l’Europe). 

o EMEP : European Monitoring and Evaluation Program (Programme de suivi et 

d’évaluation des émissions atmosphériques en Europe). 

o IARC  : International Agency for Research on Cancer. 

o IFEN  : Institut Français de l’ENvironnement. 

o INERIS : Institut National de l’Environnement Industriel et des Risques. 

o LCPP : Laboratoire Central de la Préfecture de Police. 

o LCSQA : Laboratoire Central de Surveillance de la Qualité de l’Air. 

o MERA : MEsures de Retombées Atmosphériques. 

o MEDD : M inistère de l’Ecologie et du Développement Durable. 

o NADP : National Atmospheric Deposition Program. 

o NRC : National Research Council. 

o OECD : Organization for Economic Co-operation and Development. 

o OMS : Organisation Mondiale de la Santé. 

o PPA : Plan de Protection de l’Atmosphère. 

o PRQA : Plan Régional pour la Qualité de l’Air. 

o UNEP: Programme des Nations Unies. 

o WMO : World Meteorological Organization. 
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La pollution atmosphérique a atteint ces dernières décennies un niveau préoccupant dans tout 

l’hémisphère Nord ainsi que dans une grande partie de l’hémisphère Sud. Cette pollution est une 

conséquence de l’industrialisation qui, après avoir débuté au milieu du siècle dernier, a vu son 

développement s’accélérer depuis la fin de la deuxième guerre mondiale. Les origines de cette 

pollution sont multiples : industrie, transformation d’énergie et centrales thermiques, chauffage, trafic 

routier et aérien, élevage intensif et forte fertilisation en agriculture. 

 

Alors qu’a été proclamé pour la première fois en 1996 le « droit reconnu à chacun de respirer un air 

qui ne nuise pas à sa santé », jamais la pollution atmosphérique n’est autant apparue comme une 

menace aux yeux des Français. « La pollution, ce poison que l’on respire » (Le Figaro, 1er septembre 

2000), « Plus de cinq millions de Franciliens respirent un air pollué » (Le Monde, 5 mai 1999), 

« Qualité de l’air : chasse à l’ennemi invisible » (Nice Matin, 3 juillet 2000) : autant de titres qui 

traduisent les préoccupations croissantes des Français en matière de pollution atmosphérique. La 

pollution de l’air est un problème de santé publique comme le montre un grand nombre d’études 

épidémiologiques (IARC). Malgré de nombreuses études et recherches effectuées depuis un demi-

siècle, les phénomènes de pollution restent encore mal connus et mal caractérisés du fait de leur 

complexité. Elle comprend les polluants primaires émis directement par les activités humaines et ceux 

formés à partir de ces derniers, appelés polluants secondaires. 

 

La photochimie (ou pollution photo-oxydante) joue un rôle très important dans la chimie 

atmosphérique; ainsi, les oxydes d’azote, polluants primaires, sont les précurseurs de l’ozone et 

d'autres composés oxydants (peroxyde d'hydrogène, aldéhydes, nitrate de peroxy-acétyl ou PAN), 

polluants secondaires. D’autres composés d’origine biotique ou anthropique, tels que les Composés 

Organiques Volatils (COV) interviennent aussi dans les réactions de formation de l’ozone. D’un point 

de vue chimique, la variabilité des concentrations en ozone dépend de la présence plus ou moins 

importante de précurseurs tels que les oxydes d’azote qui jouent un rôle catalytique dans la formation 

d’ozone (Ryerson et al., 1998) et les COV, dont certaines classes subissent des mécanismes 

d’oxydation complexes encore incertains (Jenkin and Clemistshaw, 2000). La situation 

météorologique joue aussi un rôle important sur les niveaux de concentration en polluants, qui peuvent 

atteindre des valeurs élevées lorsque l’atmosphère devient très stable avec un ensoleillement 

important. 

 

L’acidification et l’eutrophisation des écosystèmes terrestres et aquatiques par les retombées 

atmosphériques sont considérées comme un des problèmes environnementaux les plus importants. 

L’origine des dépôts acides est imputée essentiellement aux polluants provenant des émissions 

anthropiques de dioxyde de soufre, d’oxydes d’azote et d’ammoniac. 
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Les différents polluants acidifiants primaires et secondaires sont éliminés de l’atmosphère par 

l’intermédiaire des dépôts humides (incorporation des gaz et des particules hygroscopiques dans les 

gouttelettes nuageuses et lessivage sous le nuage), des dépôts secs (absorption, adsorption et autres 

processus dépendant de la nature chimique des espèces, de la surface, de paramètres météorologiques) 

ou par impaction de gouttelettes nuageuses ou de brouillards. 

 

Les temps de vie atmosphérique des différents composés acidifiants, primaires et secondaires et des 

précurseurs de la pollution à l’ozone sont suffisamment longs (plusieurs jours) pour leur permettre 

d’être transportés sur de longues distances, allant de plusieurs centaines à plusieurs milliers de 

kilomètres (Schwartz, 1989). Sur ces bases de connaissances, la conférence des Nations Unies de 

Stockholm a marqué, en 1972, le début d’une coopération internationale active pour combattre 

l’acidification. Suite à cette conférence, entre 1972 et 1977, de nombreux programmes de recherche 

ont été initiés pour confirmer l’impact régional des polluants acidifiants et leur rôle sur les 

écosystèmes. En particulier, l’OECD a initié, en 1973, un programme d’étude de deux ans visant à 

confirmer le rôle du « transport à longues distances » des polluants acides. Le programme EMEP a été 

créé en 1977 par UN-ECE, WMO et UNEP. En novembre 1979, la conférence internationale de 

Genève s’est concrétisée par la « Convention sur la pollution transfrontière » ratifiée par 34 

gouvernements et par la commission européenne. La réduction de la pollution atmosphérique 

transfrontière était l’un des principaux objectifs de la convention qui entra en application en 1983. 

 

Le monde politique n’a pas été en reste. La surveillance de la qualité de l’air (gaz et poussières) a 

commencé dans les années 70 et est aujourd’hui bien développée. Le Parlement français a tout d’abord 

adopté La Loi sur l’Air et l’Utilisation Rationnelle de l’Energie en 1996 (LAURE), première loi 

généraliste sur l’air depuis 1961. Elle a donné une plus grande place à la surveillance des régions 

rurales, en particulier en ce qui concerne l’ozone.  En revanche, la surveillance de la qualité des 

précipitations n’a réellement débuté en France que depuis les années 80. La prise de conscience de 

l’existence d’une source de pollution indirecte et de l’importance du vecteur « précipitation », est par 

contre bien plus récente, d’où la mise en place tardive de surveillances nationales en continu. 

 

La problématique de ces deux phénomènes transfrontaliers a fait apparaître dès les années 1980 

le besoin d’une meilleure connaissance du transport et des dépôts de polluants atmosphériques 

en zones rurales. 

 

C’est pourquoi le Ministère chargé de l’environnement et l’ADEME ont créé un dispositif national 

permettant de mesurer en continu les espèces majeures présentes dans les précipitations, les composés 

soufrés gazeux et particulaires intervenant dans l’acidité atmosphérique, mais aussi les espèces 

polluantes intervenant dans le processus de formation de l’ozone à savoir les composés hydrocarbonés 

(notés COVNM dans ce document), les oxydes d’azote et les composés carbonylés. 
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Des mesures météorologiques viennent compléter ce dispositif afin d’établir des corrélations avec ces 

espèces chimiques. Ce dispositif de MEsures des Retombées Atmosphériques (MERA) a ainsi été mis 

en place dès 1984. Les objectifs du programme MERA s’identifient à ceux du programme EMEP. En 

premier lieu, il s’agit de garantir la qualité des mesures réalisées en zone rurale dans des milieux non 

contaminés, puis, en second lieu d’identifier les régions sources pouvant être à l’origine des polluants 

acidifiants mesurés en zone rurale et d’évaluer l’impact du transport à longues distances. Des résultats 

sur la caractérisation et l’identification des sources ont été obtenus antérieurement par les travaux de 

Plaisance (1996) et Charron (1999) et ont montré que les modèles de type « récepteur-orienté » étaient 

adaptés pour l’étude du transport à longue distance des polluants atmosphériques et pour 

l’identification des relations sources-récepteur. Cette méthodologie permet l’identification des régions 

principales et dominantes, potentiellement à l’origine des polluants mesurés au site récepteur. 

 

Les sites retenus pour le dispositif MERA sont représentatifs d’une région donnée, en ce sens que les 

masses d’air atteignant la station de mesure correspondent aux différents flux météorologiques 

touchant cette région. Les stations ne sont donc pas sous l’influence directe de sources de pollution 

locales mais directement exposées aux flux de polluants d’origine continentale ou maritime (Figure 1). 

A l’exception de la station de Brotonne, les stations françaises font partie du réseau européen EMEP 

(European Monitoring and Evaluation Program) dont l’objectif est de suivre l’évolution de la qualité 

de l’air à l’échelle européenne (ozone, composés organiques, composés azotés et soufrés, 

précipitations) afin de pouvoir orienter la politique européenne de réduction des émissions de 

polluants atmosphériques.  
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Figure 1 : Carte de localisation des sites MERA entre 1990 et 2005. 
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Les zones rurales sont influencées par la dispersion à grande échelle (au niveau des continents) 

des divers précurseurs produits aux échelles urbaines et régionales. Ce sont ces zones qui sont les 

plus représentatives d’une pollution de fond à l’échelle planétaire. 

 

Ce dispositif de MEsures des Retombées Atmosphériques est pris en charge par l’Ecole des Mines de 

Douai depuis 1990. Le travail au cours de cette thèse consistera en l’exploitation des 5.000.000 de 

données qui constituent la base de données MERA sur la période 1990-2003 comprenant des mesures 

d’ozone, précipitations, COVNM, composés carbonylés, dioxyde de soufre, soufre particulaire, oxydes 

d’azote et paramètres météorologiques.  

 

Mon travail consistera à rechercher l’existence de tendances statistiquement significatives de 

l’évolution des précurseurs d’ozone et des pluies acides, ainsi que les tendances de la chimie des 

précipitations et des teneurs moyennes en ozone en milieu rural. Une réponse fiable à cette 

question ne peut être donnée qu’après une période minimale de dix ans d’observations. Nous 

estimerons et évaluerons ainsi les impacts et la pertinence des politiques gouvernementales de 

réduction des émissions et des programmes de contrôle pour s'assurer que ces programmes 

français et européen protègent réellement les écosystèmes. 

 

Dans la première partie, la problématique des pluies acides et de la pollution photochimique sera 

posée, puis, la chimie des précipitations sera détaillée, et, nous terminerons par une introduction 

générale à la physico-chimie des polluants primaires et photochimiques. Les sources, les puits, les 

cycles chimiques avec les réactions chimiques des oxydes d’azote, du dioxyde de soufre, des 

composés organiques volatils ainsi que l’ozone sont explicités. La seconde partie de ce rapport sera 

consacrée à une présentation du dispositif MERA, un descriptif des stations ainsi que des méthodes 

d’échantillonnage et d’analyses des divers paramètres étudiés.  

 

Au cours du chapitre III, une étude bibliographique sur les séries chronologiques, définies comme une 

suite d’observations numériques d’une grandeur, effectuées à intervalle régulier, au cours du temps 

sera menée. Un logiciel statistique a été choisi afin de détecter et d’estimer les tendances au sein de 

séries chronologiques. La procédure est basée sur le test non paramétrique de Mann-Kendall pour 

détecter une éventuelle tendance et sur la méthode non paramétrique de Sen pour estimer la magnitude 

de cette dernière. Le test de Mann Kendall est applicable pour la détection d’une tendance monotone 

au sein d’une série chronologique présentant aucune saisonnalité ou tout autre cycle. Ces tests 

statistiques seront appliqués aux données environnementales issues de la base de données MERA sur 

la période 1990-2003. Puis, Hirsch et al. (1982) ont étendu le test de Mann-Kendall pour prendre en 

compte la saisonnalité des données. Ceci permettant de ne plus considérer les moyennes annuelles 

dans la détection et l’estimation de tendances mais de considérer des moyennes saisonnières ou 

mensuelles.  



Introduction générale__________________________________________________________________________________________________________ 

 25

La surveillance joue un rôle essentiel dans le processus d’évaluation, en fournissant une base de 

données importante. Cependant, les limites de cette surveillance doivent être reconnues. Les mesures 

ne portent que sur quelques polluants et sont réalisées sur un nombre limité de sites. La surveillance 

nous donne donc une image incomplète de l’état de la qualité de l’air. Une démarche de classification 

des stations est une étape indispensable à toute stratégie de surveillance de la pollution atmosphérique 

afin d’effectuer par la suite une spatialisation des niveaux de concentration en polluant 

(géostatistique). Cette étude a été menée, au cours du chapitre IV, avec les données de concentrations 

dans l’air ambiant, mais du fait d’un nombre restreint de polluants étudiés (SO2, sulfates particulaires 

et ozone) et de périodes d’étude non identiques, aucune classification significative des stations n’a pu 

être obtenue. Par contre, l’étude menée à partir des données de concentrations moyennes pondérées au 

volume de pluie et de dépôts humides a permis d’obtenir une classification cohérente des stations. 

Nous effectuerons donc, en premier lieu, une « classification hiérarchique ascendante », technique de 

classification destinée à produire des groupements d’individus décrits par un certain nombre de 

variables ou de caractères, appuyée par des « graphique en étoiles » pouvant aider à l’interprétation 

des classes, et une « analyse factorielle à rotation Varimax » permettra de terminer cette étude, afin de 

déterminer les types de sources possibles qui sont responsables des substances chimiques contenues 

dans les pluies recueillies au sein des onze stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

Ceci pour nous aider à l’interprétation des tendances observées et en vue d’un prochain travail de 

spatialisation des niveaux de concentration. 

 

Au cours du cinquième chapitre, une analyse des tendances spatio-temporelles des composés soufrés, 

azotés, naturels et de l’acidité des précipitations sera menée. L’analyse des tendances de l’ozone et de 

ses précurseurs sera ensuite traitée. Le test de Mann-Kendall sera appliqué aux données annuelles des 

moyennes, médianes et Percentiles 98 des concentrations dans l’air ambiant (dioxyde de soufre, 

sulfates particulaires, oxydes d’azote, carbonylés, Composés Organiques Volatils et ozone), des 

concentrations dans les précipitations et des dépôts humides (ions SO4
2-, nss-SO4

2- NO3
-, NH4

+, Mg2+, 

nss-Mg2+, K+, nss-K+, H+, Na+, Ca2+, nss-Ca2+, Cl- et nss-Cl-). Ces tests ont aussi été appliqués aux 

émissions nationales et européennes des principaux polluants précurseurs des pluies acides et de la 

pollution photochimique. Nous obtiendrons les taux de changement annuels moyens de chacun de ces 

composés ainsi que ceux de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99%. 

Parallèlement, le test saisonnier de Kendall sera appliqué aux moyennes saisonnières et mensuelles 

afin d’obtenir les taux de changement moyens de chacun de ces composés. Ceci permettra de faire, 

dans une future étude, des prévisions subjectives par extrapolations linéaires grâce aux taux de 

changements annuels, saisonniers et mensuels calculés lors de cette étude avec un intervalle de 

confiance à 99% pour les moyennes. Pour cela, il faut considérer que les niveaux moyens sont 

constants et que « le futur se comporte comme l’historique ». Il y a lieu, d’être prudent dans 

l’extrapolation d’une tendance dans le temps. 
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Les dommages environnementaux provoqués par les précipitations résultent principalement de son 

caractère acide mais les ions ont différents effets spécifiques sur les bâtiments, la végétation, les sols et 

les eaux de surface. Par conséquent, il est inadéquat d’évaluer les effets des retombées humides sur les 

écosystèmes par simple mesure des ions H+ dans les précipitations. Le Potentiel Acidifiant est défini 

comme la quantité d’ions H+ délivrée à un système aquatique ou terrestre. Au cours du Chapitre V-II, 

nous détaillerons une nouvelle méthode de calcul du Potentiel Acidifiant en prenant en compte les 

caractéristiques des stations françaises. Ce calcul permettra de caractériser et d’estimer au mieux 

l’impact des précipitations et des dépôts acides sur certains écosystèmes mais aussi afin d’évaluer les 

améliorations apportées à l'environnement et la pertinence des programmes de contrôle. Cette étude 

nous permettra d’aborder une nouvelle approche afin de mieux caractériser les retombées 

atmosphériques dans chacune des stations MERA. 
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La compréhension de la chimie des précipitations requiert une connaissance de la chimie 

atmosphérique. La chimie des précipitations et une introduction générale à la physico-chimie des 

polluants primaires et photochimiques vont être présentées. Les sources, les puits, les cycles chimiques 

avec les réactions chimiques des oxydes d’azote, du dioxyde de soufre, des composés organiques 

volatils ainsi que l’ozone sont explicités dans cette partie. Puis, la problématique des pluies acides et 

de la pollution photochimique sera posée. 

 

11..  CChhiimmiiee  ddeess  pprr éécciippii ttaatt iioonnss  
 
Une précipitation est un phénomène météorologique impliquant plusieurs mécanismes physico-

chimiques qui détermineront la nature et la composition chimique de l’hydrométéore.  

 
 

1.1. Les précipitations 
 

1.1.1. Formation 
 

1.1.1.1. Comment se forment les nuages ? 
 

L'air chaud contient de la vapeur d'eau. Comme il est plus léger que l'air froid il s'élève en altitude. Du 

même coup, sa pression diminue et il se refroidit. Ce refroidissement provoque la condensation de la 

vapeur d'eau en fines gouttelettes minuscules autour de fines particules de poussière (sels, embruns, 

etc…) Ces gouttelettes s'agglomèrent ensuite entre elles... et grossissent. Il faut environ un million de 

ces gouttelettes minuscules pour fabriquer une goutte de pluie. La taille et la forme d'un nuage 

dépendent de la force et du degré d'humidité du courant ascendant (ou courant thermique). Ce sont eux 

qui donnent naissance aux nuages de "convection". Par exemple, un courant ascendant suffisamment 

humide qui atteint 8 km d'altitude donne naissance à un cumulus.  

 
1.1.1.2.  Formation des précipitations 

 
A l’origine de la formation d’une goutte de pluie, la présence de microparticules en suspension dans 

l’air est nécessaire pour créer un noyau de condensation (Triplet et Roche, 1986). Les précipitations se 

forment autour de noyaux de condensation qui permettent d'amorcer la réaction de coalescence. Dans 

les basses couches de l'atmosphère ces noyaux sont constitués d’impuretés solides d’origine naturelle 

(poussières terrigènes microscopiques, de grains de sable, pollen, cristaux de sels marins), ou 

anthropique (process industriels, trafic routier, chauffage,…), de scories. Dans la zone de givrage, il 

s'agit de petits morceaux de glace et en haute altitude ces noyaux de condensation peuvent être 

constitués de molécules organiques voire même de microbes. En effet depuis 1989 on a découvert que 

des milliards de micro-organismes, bactéries et champignons, peuplaient également la haute 

atmosphère jusqu'à 60 Km d'altitude et migraient au gré des vents d'un continent à l'autre. 
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Tous ces éléments jouent le rôle de support à l’eau liquide ou à la glace et participent à la formation 

des nuages et le cas échéant à leur précipitation. 

 

1.1.1.3. Grossissement des gouttelettes 
 

Les gouttelettes élémentaires formées par condensation ont de très faibles dimensions. Les processus 

de grossissement des gouttelettes qui constituent le milieu nuageux sont très complexes et assez mal 

connus. Toutefois, les processus les plus importants font appel à la théorie de Bergeron ainsi qu'au 

phénomène de coalescence. 

 

1.1.1.3.1. Théorie de Bergeron 
 
La théorie de Bergeron propose un mécanisme vraisemblable de croissance des gouttelettes 

aboutissant à la formation des précipitations. A température égale, la tension de vapeur saturante de 

l'eau surfondue est supérieure à celle de la glace. De ce fait si, dans un nuage, des gouttelettes d'eau 

surfondues se trouvent en présence de cristaux de glace à même température, les cristaux de glace se 

nourrissent aux dépens des gouttelettes d'eau, tombent en absorbant de nouvelles gouttelettes et 

fondent généralement avant d'atteindre le sol. La croissance d'une gouttelette par ce processus est très 

rapide au début et devient de plus en plus lente à mesure que le diamètre croît. Le grossissement par 

condensation de vapeur d'eau proposé par Bergeron rend bien compte de la phase initiale de la 

croissance d'un cristal, mais il ne permet pas d'interpréter l'ensemble du phénomène. Ce mode de 

croissance proposé par Bergeron permet de diluer les composés contenus dans les cristaux de glace. 

Cependant, l’effet Bergeron est un processus assez lent et ne peut expliquer à lui seul la formation 

rapide des grosses gouttes des nuages de type cumulonimbus. Cet effet explique la constitution des 

fines gouttes (stratus) de pluie ainsi que la phase initiale de la formation des hydrométéores. 

 
1.1.1.3.2. Phénomène de coalescence 

 
Lorsque le mécanisme de Bergeron intervient, certains éléments privilégiés atteignent une dimension 

suffisante pour capter au cours de leur chute les gouttes plus petites. En fonction des théories 

précédentes, la pluie ne peut apparaître que si le nuage contient en même temps des gouttes surfondues 

et des cristaux de glace; il faut donc que le sommet du nuage soit à température négative. Or, on a pu 

observer des pluies abondantes issues de nuages (généralement des cumulus) dont le sommet était à 

température positive. On pense que de très gros noyaux de condensation sont responsables de ces 

précipitations; ils jouent donc un rôle analogue à celui des cristaux de glace comme agent de 

déclenchement de la croissance des gouttelettes. La coalescence est dominante dans les nuages à 

développement vertical (cumulonimbus) où l’on a de plus grosses gouttes de pluie. Par contre, celle ci 

devient négligeable dans les nuages constitués de fines gouttes (stratus) et comportant peu de 

turbulences. 
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Sur la Figure I-1.1, est représenté le mécanisme d’accroissement du diamètre d'une gouttelette 

élémentaire par les deux processus précités (théorie de Bergeron et coalescence). La courbe pointillée 

représente la croissance d'une gouttelette si le mécanisme de Bergeron intervient seul. A droite la 

structure possible du milieu pluvio-nuageux. Ces gouttelettes demeurent en suspension tant que les 

mouvements ascendants sont suffisants pour les maintenir. 
 

  
 

Figure I-1.1 : Mécanisme de grossissement des gouttelettes : théorie de Bergeron et de coalescence. 

 
 
1.1.2. Les différents types de précipitation 

 

Toute précipitation nécessite la condensation de la vapeur d'eau. Mais lorsque les gouttelettes d'eau 

des nuages sont assez grosses, elles deviennent trop lourdes pour être supportées dans le nuage; elles 

se mettent donc à chuter vers la terre. Trois éléments déterminent la forme finale sous laquelle elle se 

présente: ce sont les courants aériens, la température et l'humidité.  Il y a deux types de précipitation:  

   
▫ Précipitation stratiforme  : qui couvre une grande étendue, qui dure longtemps mais de faible 

intensité, qui se produit dans les zones de basse pression et qui est associée à des nuages de type 

"stratus". 

 

▫ Précipitation convective : qui couvre des petites surfaces, qui ne dure pas mais qui est intense, qui 

est très localisée et produite par l'instabilité convective de l'air, et enfin qui est associée à des nuages 

de type "cumulus".  

 
 

Les précipitations peuvent tomber sous trois formes :  
 

1. Précipitation liquide : pluie et bruine, 

2. Précipitation verglaçante : pluie verglaçante et bruine verglaçante, 

3. Précipitation solide : neige, neige roulée, neige en grains, cristaux de glace, grésil et grêle.  

 
 

 



Chapitre I : Formation des précipitations_____________________________________________________________________________________ 

 32 

1.2. Processus de Déposition  
 
Les constituants gazeux et particulaires atmosphériques vont être éliminés de l’atmosphère et déposés 

au sol par deux processus (Figure I-1.2): 

 

▫  La déposition humide, 

▫  La déposition sèche. 
 

 

 
 

Figure I-1.2 : Processus de dépôts des polluants. 
 
 
 

1.2.1. La déposition sèche 
 

La déposition sèche consiste en une déposition au sol d’une espèce chimique sans présence de 

précipitation. Cette déposition peut s’effectuer par simple sédimentation en ce qui concerne les grosses 

particules. La vitesse de sédimentation ν est déterminée par l’équilibre existant entre la force de 

frottements (Fr) et la force de gravité (Fg) : 
 

 

Fr =  Fg ⇔ 6.π.η.ν.r = m.g = ρ.
3

4
.π.r3.g         d’où  ν = 

9

2
.r².ρ.

η
g

 

 

avec  η : viscosité de l’air (= 182 * 10-6 Pa), ν : vitesse de sédimentation (m/jour), r : rayon de la 

particule (en m), m : masse de la particule (en g), g : accélération de la pesanteur (= 9,81 ms-2) et         

ρ : masse volumique (g/m3). 

 

1.2.2. La déposition humide 
 

La déposition humide correspond à un lavage de la colonne atmosphérique verticale par les 

précipitations. C’est le phénomène le plus efficace pour faire disparaître les composés chimiques de 

l’atmosphère. On a incorporation d’un constituant dans une goutte suivie de son élimination par 

précipitation. Il existe deux types d’incorporation du constituant au sein de la gouttelette de 

pluie amenant à deux types de déposition humide : 
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1.2.2.1. Le « rain-out » 
 

Dans ce cas, il y a absorption du constituant (gaz solubles et/ou particules) par les gouttelettes d’eau au 

sein même du nuage. Les données de dépositions reflètent le processus du  « rain out ».  

 
1.2.2.2. Le « wash-out » 

 

Dans ce cas, il y a lessivage de la colonne atmosphérique sous le nuage. Ce processus d’incorporation 

s’effectue par collisions, impactions entre les hydrométéores et les constituants en suspension dans 

l’air. Il y a contact entre les grosses particules (grande inertie) et les gouttes d’eau. Quand les gouttes 

d’eau tombent, elles déplacent de l’air et donc les petites particules (faible inertie) les évitent. De ce 

fait, le nombre de collisions entre une grosse particule et les gouttes d’eau est le plus important. En 

théorie, on utilise souvent le terme de « taux de lavage » pour caractériser ce type de déposition. Les 

données de concentrations reflètent le processus du « wash out » de la colonne atmosphérique. Ce taux 

correspond à la fraction de composé atmosphérique (gazeux ou solide) éliminée par la précipitation 

par unité de temps (Fenton et al., 1980) : 

Ti = 
g

l

C

C
 

 
avec Ti : taux de lavage du composé i, Cl : quantité de composé i capté par la précipitation et Cg : 

quantité de composé i dans l’air avant la précipitation. 

 
1.2.2.2.1. Pour un composé gazeux  

 
Ti = 2 * π * rm * Dg * Sh(rm) * N(rm) 

 
avec  rm : rayon des gouttes de pluie (considéré constant), Dg : coefficient de diffusion du composé 

gazeux dans l’air, Sh(rm) : nombre de Sherwood et N(rm) : nombre de gouttes de rayon r par unité de 

volume d’air. 

 

1.2.2.2.2. Pour un composé solide  
 

Ti (rp) = ∫
∞

0
π * r ² * V(r) * E (r, rp) * N(rp) * dr 

 

avec  r : rayon de la goutte, rp : rayon de la particule, V(r) : vitesse de la goutte, E (r, rp) : efficacité 

de collision et N(rp) : nombre de particules. E (r, rp) se définit comme le rapport du nombre total de 

collisions entre les gouttes et les particules sur le nombre de particules contenues dans un volume 

connu. Pour cette formulation, quelques hypothèses ont été émises comme par exemple : 

 

▫    V(r) >>> Vp(rp) avec Vp(rp) : vitesse de la particule, 

▫ (r+ rp)² ≈ r². 
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Le système de collecte permet d’exclure les dépôts secs (poussières) qui ont souvent une origine locale 

ainsi que les dépôts occultes (givre, brouillard,..). Les concentrations en différents éléments chimiques 

sont par conséquent représentatives du transport des polluants sur de moyennes ou longues distances. 

Le cumul annuel des espèces chimiques déposées par unité de surface est alors appelé dépôt humide 

ou dépôt stricto sensu, ou plus simplement, dépôt annuel. 

 
 
1.2.2.3. Détermination du dépôt humide  

 
Durant leur chute vers le sol, les hydrométéores entrent en collision avec des polluants atmosphériques 

présents au sein et sous le nuage. Ceci détermine en majorité la composition chimique des 

précipitations. 

Nm = C * Hmm  
 
où Nm : dépôt humide (mg/m²), C : concentration moyenne pondérée (mg/L) et Hmm : hauteur des 

précipitations (mm). 
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La compréhension de la chimie des précipitations requiert donc d’une connaissance de la chimie 

atmosphérique. 

22..  CChhiimmiiee  AAttmmoosspphhéérr iiqquuee  
 

L’air que nous respirons n’est jamais totalement pur. Si l’azote et l’oxygène représentent environ 99 % 

de la composition totale de l’air, on trouve dans le 1 % restant une grande variété de composés plus ou 

moins agressifs pour l’homme et son environnement. Le terme pollution regroupe une multitude de 

mécanismes et d'actions dont la conséquence est une dégradation de notre environnement. Il n'est de 

fait pas aisé de la définir. D’après la définition du Conseil de l’Europe, « il y a pollution de l’air 

lorsque la présence d’une substance étrangère ou une variation importante de la proportion de ses 

constituants est susceptible de provoquer un effet nuisible, compte tenu des connaissances 

scientifiques du moment ou de créer une gêne ». Selon l’article 2 de la loi n° 96-1236 du 30 

décembre 1996 sur l’air et l’utilisation rationnelle de l’énergie : « constitue une pollution 

atmosphérique au sens de la présente loi l’introduction par l’homme, directement ou indirectement, 

dans l’atmosphère et les espaces clos, de substances ayant des conséquences préjudiciables de nature à 

mettre en danger la santé humaine, à nuire aux ressources biologiques et aux écosystèmes, à influer sur 

les changements climatiques, à détériorer les biens matériels, à provoquer des nuisances olfactives 

excessives ». Cette définition prend en compte les émissions dues à l'action humaine mais ne prend 

pas en compte les sources biotiques (sources naturelles comme les végétaux, l'érosion des sols, les 

volcans, etc.) qui bien que non contrôlables, sont aussi des sources d'émissions polluantes. 

 

Depuis le début du siècle l’accroissement démographique et le développement industriel ont 

occasionné d’importantes émissions de gaz et d’aérosols. Les modifications de la constitution de 

l’atmosphère qui en découlent, peuvent avoir des répercussions aussi bien à l’échelle locale 

(conséquences sur la santé humaine, les végétaux ou les matériaux) qu’à l’échelle planétaire 

(modification du climat : effet de serre, diminution de la couche d’ozone stratosphérique). Pour 

évaluer les effets de la pollution de l’air, il est nécessaire de prendre en compte trois facteurs : 

 

L’émission des polluants : Les polluants sont libérés dans l’air ambiant par des sources naturelles 

(volcans, océans, végétation, etc…) ou anthropiques (industrie, transport, chauffage, etc…). Les 

principales émissions anthropiques concernent le dioxyde de soufre (SO2), les oxydes d’azote (NOx), 

les composés organiques volatils (COV), les aérosols, … 
 

Le transport et la transformation chimique des polluants : Certains polluants sont émis 

directement par une source, c’est le cas notamment du dioxyde de soufre. Ils sont dits primaires. Les 

concentrations dans l’air de ces polluants sont maximales à proximité des sources, puis tendent à 

diminuer au fur et à mesure que l’on s’éloigne de celles-ci du fait de leur dilution dans l’air. 
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Des polluants peuvent évoluer chimiquement après leur émission, se transformer ou produire d’autres 

polluants. Ce sont des polluants secondaires. L’ozone, qui se forme à partir des oxydes d’azote et des 

COV sous l’action du rayonnement solaire, appartient à cette famille. Des paramètres relatifs à la 

source du polluant (hauteur de rejet, débit, température…), des paramètres météorologiques et 

climatiques (rayonnement solaire, température, turbulence, vitesse et direction du vent …) et des 

paramètres topographiques jouent un rôle prépondérant dans le transport et la transformation chimique 

des polluants. Ils ont une incidence importante sur les niveaux de pollution observés au sol. Les 

paramètres climatiques et météorologiques varient fortement en fonction de la saison expliquant 

certaines fluctuations des concentrations saisonnières de polluants primaires (dioxyde de soufre par 

exemple) et secondaire (ozone). 
 

L’immission : Le terme immission est employé pour caractériser la concentration des polluants dans 

l’air ambiant. 

 
 

2.1. Généralités sur les polluants primaires et secondaires 
 

2.1.1. Formation des oxydants atmosphériques 
 

Dans la troposphère, et particulièrement dans la phase gazeuse, la quasi totalité des réactions 

chimiques procède par un mécanisme radicalaire. Les radicaux libres sont formés pour la plupart par 

photolyse de composés minoritaires tels que le dioxyde d’azote (NO2), l’ozone (O3) et le formaldéhyde 

(HCHO). Ces composés participent à l’initiation des processus de transformations chimiques de 

l’ensemble des composés réactifs, dont les Composés Organiques Volatils (COV). Ces réactions 

chimiques ne sont possibles que grâce au rayonnement solaire. Nous trouvons ces oxydants dans 

l’atmosphère sous forme moléculaire (O3, peroxyacetyl-nitrate) ou radicalaire (OH•, HO2
•, RO2

• , 

NO3
•) à très courte durée de vie. Ces derniers, notamment le radical hydroxyle (OH•), sont les 

principaux agents des transformations photochimiques dans l’atmosphère. Leurs concentrations sont 

infinitésimales, mais leur taux de production peut être très élevé. 

 

2.1.1.1. L’ozone O3 
 
La photolyse de NO2 dans l’air produit un atome d’oxygène dans son état fondamental O (3P)  qui 

réagit ensuite avec O2 pour former l’ozone : 

NO2 + hν  → ≤ nm420λ
 NO + O(3P) 

       (1) 
O (3P) + O2 + M → O3 + M 

 
où M est soit une molécule de dioxygène O2 soit une molécule de diazote N2. Il y a production 

d’ozone lorsqu’il y a conversion de NO en NO2, par oxydation du méthane en milieu naturel et des 

COV en milieu pollué. L’ozone intervient dans les mécanismes d’oxydation dans les phases aqueuse 

et gazeuse de l’atmosphère. 
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2.1.1.2. Les radicaux OH• 
 
Le radical OH• est le principal oxydant troposphérique, il contrôle la durée de vie d’une grande partie 

des composés émis dans l’atmosphère. Sa concentration troposphérique est estimée à 1*106 sur 24 

heures ou 2*106 sur 12 heures (Hein et al., 1997) (radicaux.cm-3). La principale source de OH• est la 

photolyse de l’ozone. Cette réaction forme un atome d’oxygène dans l’état électroniquement excité           

O (1D), qui réagit ensuite avec la vapeur d’eau pour former OH• selon :  
   

O3 + hν  → ≤ nm310λ
 O2 + O (1D)   (2) 

 
O (1D) + H2O → 2 OH•      (3a) 
 
O (1D) + M → O (3P) + M    (3b) 

 

 

Seule une faible partie de O (1D) formé produit des radicaux OH• par la réaction (3a), le reste est 

désactivé et produit l’oxygène dans son état fondamental O (3P), qui ensuite reforme l’ozone. Pour une 

Humidité Relative de 50 % et une Température T= 300°K, nous avons la partition 10% pour la 

réaction (3a) et 90 % pour (3b). Dans les zones polluées, il existe des sources additionnelles de OH• 

importantes telles que la photolyse de HONO (4), produit par des réactions hétérogènes des NOx ou de 

H2O2 (5) : 

 HONO + hν  → ≤ nm400λ
 OH•  + NO  (4) 

H2O2 + hν  → ≤ nm370λ
 2 OH•    (5) 

 

Il faut mentionner aussi que dans une atmosphère polluée où les concentrations en NO et HO2
• sont 

relativement élevées (Finlayson-Pitts et Pitts, 1986) on a : 

 

HO2
•  + NO → OH•  + NO2    (6) 

 

Les radicaux OH• sont les réactifs principaux dans les mécanismes d’oxydation en phase gazeuse du 

SO2 et des NOx. C’est le radical le plus important dans l’atmosphère. Il a un temps de vie très court 

(quelques µsecondes) et peut se recombiner très rapidement. 

 
 

2.1.1.3.  Le peroxyde d’hydrogène : H2O2 
 
 

HO2
• + HO2

• → H2O2 + O2    (7) 
 

Les radicaux hydroperoxyles jouent un rôle important dans la formation de l’acide sulfurique. Ces 

radicaux HO2
• interviennent dans les réactions (6) et (7) de formation des radicaux OH•  et H2O2. Ces 

radicaux sont issus des réactions (8) à (10) : 
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  HCHO + hν  → ≤ nm370λ  H• + HCO•   (8) 
 

  H• + O2 → HO2
•     (9) 

 

   HCO• + O2 → HO2
• + CO    (10) 

 
 

H2O2 intervient principalement dans les mécanismes d’oxydation en phase aqueuse (forte solubilité). 

 
 

 2.1.1.4. Les radicaux nitrates : NO3
• 

 
La source majoritaire de radicaux nitrate dans la troposphère provient de la réaction d'oxydation de 

NO2:  

NO2 + O3 → NO3
• + O2     (11) 

 

La thermolyse de N2O5 constitue une source secondaire de NO3
• : 

 

N2O5 + M ↔ NO3
• + NO2 + M    (12) 

 

La contribution de cette source est très variable puisqu'en fonction de la température du milieu, 

l'équilibre va se déplacer dans un sens ou dans l'autre. L’existence des NO3
•, explique que la nuit ne 

soit pas une période de « répit chimique ». Elle devra donc être considérée tantôt comme une source 

de NO3
• et tantôt comme un puits. 

 
 

2.1.2. Les polluants primaires 
 

2.1.2.1. Le dioxyde de soufre 
 

2.1.2.1.1. Origine  
 
Le dioxyde de soufre provient de la combinaison du soufre contenu dans les combustibles avec 

l’oxygène de l’air pendant la combustion. Les émissions anthropiques proviennent des cheminées 

d’usine (centrale thermique, procédés industriels …), des procédés de chauffage et des transports. Les 

zones urbanisées et industrialisées sont des sources de dioxyde de soufre importantes. Les 

concentrations de fond, sur les continents, varient entre 20 ppt et 1000 ppt, dans la couche limite 

marine les concentrations de dioxyde de soufre varient entre 20 et 50 ppt. En zone urbanisée, les 

concentrations peuvent atteindre plusieurs milliers de ppt. Le tableau suivant donnent les niveaux 

moyens observés de dioxyde de soufre selon le milieu considéré (Berresheim et al., 1995) : 

 

Remarque : à P = 105 Pa, T = 298 K, 1 ppt = 2,62 10-3 µg*m-3. 

Milieu SO2 (ppt) 
Couche limite marine  20 
Troposphère libre ( > 5 Km ) 50 
Europe côtière 260 
Air continental pollué 1500 
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2.1.2.1.2. Les émissions  
 

En France, les émissions sont estimées à 492 kt pour l’année 2003. Les secteurs d’émission de dioxyde 

de soufre prépondérants sont le secteur des transformations d’énergie (45%) et le secteur des industries 

manufacturières (30%) (Figure I-2.1, source CITEPA 2005). La Figure I-2.2 donne les émissions de 

SO2 dans l’Union Européenne en 1998. 

   

Figure I-2.1 : Emissions de SO2 dans l’air en France métropolitaine (CITEPA, 2005). 
 
Sous-secteurs prépondérants en 2003 : 
 

1 - Raffinage pétrole : 24%  

2 - Production d’électricité : 22% 

3 - Résidentiel : 7,7%  

4 - Chimie : 7,5 % 

5 – Minéraux non métalliques et matériaux de construction : 5,4%  
 

Allemagne
16%

France
11%

Italie
13%

Royaume-Uni
20%

Espagne
19%

Grèce
7%

Autres (< 2%) 
14%

 
 

Figure I-2.2 : Emissions de SO2 dans l’Union Européenne en 1998 (CITEPA, 2005). 

Total : 6501 Gg 
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2.1.2.1.3. Réactivité 

En présence du radical OH•, le dioxyde de soufre se transforme en acide sulfurique (H2SO4). Les 

équations des chaînes de réactions que subit le SO2 en phase gazeuse sont données par les équations 

suivantes (13) (Harrison, 1987) : 

2 SO2 + O2  → faibletrés  2 SO3 

SO2 + OH• + M  →dominante  HOSO2
• + M  (13)  

HOSO2
• + O2 → HO2

• + SO3 

SO3 + H2O + M → H2SO4 

D’après les estimations de Calvert et Stockwell (1984), le taux d’oxydation du SO2 par ce processus 

varie de 0,7% par heure pendant la période estivale à 0,12% par heure en hiver. La durée de vie de SO2 

basée sur la réaction avec le radical OH• est estimée à environ une semaine. L’acide sulfurique 

contribue au phénomène des pluies acides et à la dégradation de certains matériaux ou pierres de 

constructions lorsqu’il est en solution (14). 

 
H2SO4 + H2O → 2 H+ + SO4

2- + H2O   (14) 
 
Le SO2 disparaît de la troposphère par dépôt sec de façon efficace (avec une vitesse de dépôt de 1 

cm/s, la durée de vie du SO2, subissant le dépôt sec dans une couche limite de 1 Km, est de un jour). 

Le SO2 intervient aussi dans la formation de particules sulfatées : celui-ci s’oxyde en sulfate (SO4
2-) 

par voie sèche ou humide. La présence d’eau liquide dans l’atmosphère offre une autre phase où SO2 

peut être oxydé. Harrison (1987) montre que la transformation du SO2 en H2SO4 se produit 

essentiellement en phase aqueuse. Le SO2 est un gaz très soluble dans l’eau (constante de Henry         

H = 1,24 mol L-1 atm-1). Le dioxyde de soufre dissous va se présenter sous trois espèces chimiques : le 

dioxyde de soufre hydraté (SO2H2O), l’ion hydrogénosulfite (HSO3
-) et l’ion sulfite (SO3

2-). Les 

équations des chaînes de réactions que subit le SO2 en phase aqueuse sont données par les équations 

suivantes (15) (Harrison, 1987) : 

 
SO2 (gaz) + H2O ↔ SO2.H2O    (15) 
 
SO2.H2O ↔ HSO3

- + H+ avec K1 = 1,32.10-2 mol L-1 à 298K  
 
HSO3

- ↔ SO3
2- + H+  avec K2 = 6,42.10-8 mol L-1 à 298K 

 

Pour des gouttelettes atmosphériques dont le pH est dans la « gamme 2-7 », la plupart du SO2 dissous 

est sous la forme d’ion hydrogénosulfite (HSO3
-). 
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Le dioxygène O2 oxyde le SO2 en milieu aqueux selon la réaction (16), catalysée par certains ions 

métalliques comme Fe3+ et Mn2+. 

 

2 HSO3
- + O2   → ++ 32 , FeMn  2 HSO4

-   (16) 

 

Dans le cas de Fe3+, l'apport catalytique de cet ion à la réaction d'oxydation HSO3
-/O2 décroît 

rapidement pour un pH≥ 4, en raison de la formation de complexes hydroxyles, tels que Fe(OH)2+ 

et Fe(OH)2
+ (Hegg et al., 1978). La vitesse de la réaction HSO3

-/O2, catalysée par Mn2+, est 

relativement élevée et constante dans une gamme de pH allant de 3 à 6 et décroît en dehors de cette 

zone. La vitesse de la réaction HSO3
-/O2 en présence des deux ions est approximativement de 3 à 10 

fois plus importante que la somme des vitesses des réactions catalysées individuellement. Néanmoins, 

dans les conditions atmosphériques, la vitesse de la réaction HSO3
-/O2 catalysée par les ions 

métalliques ne semble pas approcher celles des autres voies d'oxydation du SO2. En effet, le taux 

d'oxydation du SO2, dans un aérosol contenant du sulfate d'ammonium et des ions Fe3+ et Mn2+, a été 

estimé à seulement 0,02 %.h-1 (Kleinman et al., 1985). L’ozone contribue également à l’oxydation 

de SO2 en phase aqueuse selon la réaction suivante (17) (Maahs, 1983) : 
 

 

HSO3
- + OH- + O3 → SO4

2- + H2O + O2   (17) 
 
Cette voie d’oxydation est importante uniquement pour un pH ≥ 4,5 (Finlayson-Pitts et Pitts, 1986) et 

la vitesse de cette réaction croit fortement quand le pH augmente. 

 

Le peroxyde d'hydrogène H2O2 oxyde rapidement l'ion HSO3
- lorsque le pH du milieu est inférieur à 5 

((18) et (19)). Dans la gamme de pH des gouttelettes de nuage (entre 2 et 7), la vitesse de cette 

réaction augmente fortement quand le pH diminue (Martin et al., 1981). 

 

HSO3
- + H2O2 ↔ SO2OOH- + H2O   (18) 

    SO2OOH- + H+ ↔ H2SO4   (19) 

 

Bien que les réactions avec H2O2 et O3 soient rapides, ces deux voies d'oxydation sont limitées dans 

l'atmosphère par le transfert des réactifs gazeux SO2, H2O2 et O3 à l'intérieur des gouttelettes d'eau. Le 

taux global d'oxydation par ces deux voies est de 1 à 2 % h-1 environ. 

 

Le dioxyde de soufre est un polluant rejeté essentiellement en hauteur, il s’oxyde lentement dans les 

phases aqueuse et gazeuse de l’atmosphère. 80 % des retombées de SO2 se font sous forme liquide et 

20 % sous forme de dépôts secs (Roustant, 1992). L’acide sulfurique peut être transporté par voie 

humide sur de longues distances. 
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2.1.2.2. Les oxydes d’azote 
 
2.1.2.2.1. Origine 
 

Les oxydes d’azote présents dans la troposphère sont principalement émis sous forme de monoxyde 

d’azote NO, lors de la combustion de combustibles fossiles ou de la biomasse. Le NO se transforme 

très rapidement en dioxyde d’azote NO2 et on peut évaluer alors le contenu en oxydes d’azote de 

l’atmosphère par la somme NOx = NO + NO2. Les sources d’oxydes d’azote peuvent être d’origine 

anthropique ou naturelle. Les émissions dues à la combustion de combustibles fossiles proviennent 

majoritairement des transports terrestres et aériens, des centrales électriques et des industries dans 

l’hémisphère Nord. Les combustions de biomasse sont caractéristiques des régions, boréales, 

tropicales et subtropicales. Les sources naturelles de NOx proviennent des intrusions stratosphériques, 

des éclairs et des sols sujets aux processus microbiologiques de nitrification et dénitrification. Les 

sources anthropiques de NOx se concentrent dans les zones urbanisées. C’est donc au sein de ces zones 

urbanisées que les plus fortes concentrations d’oxydes d’azote sont mesurées. Le tableau suivant met 

en évidence les intervalles des niveaux typiques mesurés au sein de milieux du globe (NRC, 1991) : 

Région/couche limite NOx (µg.m-3) 
Urbaine - suburbaine 30-300 

Rurale 0,6-30 
Forêt tropicale 0,06-0,24 

Marine 0,06-0,12 

 
 

2.1.2.2.2. Les émissions 
 

En France, les zones urbaines et industrielles sont les principales sources anthropiques de NOx. Les 

émissions d’oxydes d’azote sont estimées à 1220 kilotonnes (kt) pour l’année 2003 et se répartissent 

comme indiqué ci-après (Figure I-2.3; source CITEPA, 2005). 

 
 

 

Figure I-2.3 : Emissions de NOx dans l’air en France métropolitaine (CITEPA, 2005). 
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Les émissions de NOx restent dominées par le transport routier (48%) bien que sa contribution soit en 

diminution régulière depuis 1993, traduisant les conséquences progressives de l’équipement des 

véhicules en pots catalytiques. Il est à noter que cette contribution qui n’était que de 21% en 1960 a 

culminé à près de 61% en 1993. La Figure I-2.4 donne les émissions de NOx dans l’Union Européenne 

en 1998. 

 
Sous-secteurs prépondérants en 2003 : 

 

1 - Poids lourds diesel : 14%  

2 - Voitures particulières essence non catalysées : 9,2% 

3 – Autres sources de l’agriculture : 8,2% 

4 – Production d’électricité : 6,6% 

5 - Voitures particulières diesel catalysées : 6,2% 
 

Allemagne
17%

France
16%

Italie
16%

Royaume-Uni
16%

Espagne
12%

Pays-Bas
4%

Autres (< 3%) 
19%

 
 

Figure I-2.4 : Emissions de NOx dans l’Union Européenne en 1998 (CITEPA, 2005). 
 
 

2.1.2.2.3. Réactivité 
 
Les niveaux de NOx induisent la formation ou la perte d’ozone, comme cela sera décrit dans le 

Chapitre I-2.1.3.1. Les potentiels de formation ou de destruction de l’ozone sont liés à la distribution 

spatio-temporelle des oxydes d’azote ainsi que des COV. Cette distribution spatio-temporelle des 

oxydes d’azote dépend du transport et de la chimie des espèces azotées, qui comprennent non 

seulement les oxydes d’azote mais aussi les composés oxy-azotés (inorganiques ou organiques) qui 

modulent les concentrations en NOx par le biais des réactions décrites ci-dessous. Il y a formation de 

NO2 par la réaction (20) suivante : 
 

    NO + 
2

1
O2 → NO2    (20) 

Une part importante du NO produit va s’oxyder rapidement en NO2 dans l’atmosphère (Chovin et 

Roussel, 1973 ; Finlayson-Pitts et Pitts, 1986). 

Total : 9941 Gg 
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Les NOx sont éliminés de l’atmosphère par oxydation de NO2 en acide nitrique HNO3, puis par dépôt 

sec ou humide de l’acide nitrique ou des nitrates formés. La réaction d’oxydation avec OH• ne peut 

s’effectuer que de jour (21) :  

 

OH• + NO2 + M →  HNO3 + M  (21) 

 

On forme directement de l’acide nitrique (Hamilton et Harrison, 1991). D’après les estimations de 

Calvert et Stockwell (1984), le taux de conversion des NOx en HNO3 par ce processus varie de 6,2% 

par heure en été à 1,1% par heure en période hivernale. Ce taux peut atteindre 20% par heure dans une 

atmosphère extrêmement polluée. 

 

De nuit, la concentration des radicaux OH• décroît rapidement donc NO2 se convertit en HNO3 via le 

radical NO3
• en phase gazeuse ((22)) : 

 

NO3
• + NO2 + M ↔ N2O5 + M   (22) 

N2O5 + H2O(liquide) →  2 HNO3 

 

La réaction de N2O5 avec H2O s’effectue en phase hétérogène. Elle est prépondérante en présence de 

brouillard ou de nuages, ou avec un alcane (23) ou un aldéhyde (24) (Grosjean, 1982) : 
 

NO3
• + RH → HNO3 + R•   (23) 

    NO3
• + RCHO → HNO3 + RCO•  (24) 

 

Finlayson-Pitts et Pitts (1986) estiment qu'environ 15 % de l'acide nitrique formé dans une atmosphère 

polluée, provient de ces réactions de substitution radicalaire. 

 

En phase aqueuse, la réaction entre le dioxyde d’azote et l’eau est une réaction trop lente (Schwartz, 

1984) pour constituer une source significative de HNO3. L’acide nitrique HNO3 en solution donne 

(25) des ions H+ responsables de l’acidité des pluies et des ions nitrates : phénomène des pluies 

acides. 

HNO3 + H2O → H+ + NO3
- + H2O  (25) 

 

Les NOx sont donc émis au niveau du sol, leur oxydation est rapide et se produit essentiellement en 

phase gazeuse. On estime que 50 à 75 % des émissions sont transformés en acide nitrique, mais 

seulement 20 % sont transportés sur de longues distances et retombent avec les précipitations 

(Roustant, 1992). L’élimination des nitrates organiques dans la troposphère se fait essentiellement par 

photolyse (λ< 330 nm) et par réaction avec le radical OH•. 
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2.1.2.3.  Les Composés Organiques Volatils (COV) 
 

2.1.2.3.1. Origine 
 

Par définition, un Composé Organique Volatil (COV) est un produit organique possédant une tension 

de vapeur supérieure à 0,13 Pa (environ 10-3 Torr) dans les conditions normales de température              

(20 °C) et de pression (105 Pa = 760 Torr). Les composés organiques volatils, parmi lesquels on trouve 

les hydrocarbures non méthaniques (NMHC), regroupent des alcanes, des alcènes, des alcynes, des 

composés aromatiques, chlorés et oxygénés. Leur origine est à la fois anthropique et biotique. La 

plupart des sources anthropiques sont situées dans l’hémisphère Nord alors que les sources biotiques 

sont réparties de façon plus homogène sur le globe. Les sources anthropiques sont les suivantes : 

combustion de fuels, installations industrielles et chimiques, émissions de gaz naturel. Dans 

l’hémisphère Sud, les feux de biomasse sont des sources importantes de COV. Les sources naturelles 

de COV sont d’origine océanique et continentale (émissions d’isoprènes et de terpènes depuis la 

végétation). 

 

2.1.2.3.2. Les émissions 
 
A l’échelle globale, Middleton (1995) estime que les émissions anthropiques majeures de COV sont 

dues au transport routier (36000 kt/an), aux combustions de bois (25000 kt/an) ainsi qu’à l’usage de 

solvants (20000 kt/an). En France, la plus grande partie des émissions de COV provient des gaz 

d’échappement et de l’évaporation des solvants ; les zones urbanisées et industrialisées sont donc des 

pôles d’émission de COV. Les émissions en COVNM pour l’année 2003 à l’échelle de la France sont 

évaluées à 1400 kt. Le CITEPA (Figure I-2.5, source 2005) fournit les répartitions entre les différentes 

sources. La Figure I-2.6 donne les émissions de COVNM dans l’Union Européenne en 1998. 
 

 
 

Figure I-2.5 : Emissions de COVNM dans l’air en France métropolitaine (CITEPA, 2005). 
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Sous-secteurs prépondérants en 2003 :  

1 - Résidentiel : 24%  

2 – Autres secteurs de l’industrie : 11% 

3 - Culture : 8,9% 

4 - Voitures particulières essence non catalysées : 7,9% 

5 - Voitures particulières essence catalysées : 7,5% 
 

Les rejets de COVNM sont en 2003 de l’ordre de 1,4 Tg. A l’exception des moteurs des véhicules 

routiers, les COVNM sont émis en faible quantité lors de la combustion d’énergies fossiles. 

L’émission spécifique est généralement plus grande avec l’utilisation de la biomasse. Une part 

importante des COVNM provient du phénomène d’évaporation au cours de la fabrication et de la mise 

en œuvre de produits contenant des solvants. Les sources biotiques participent également de manière 

notable aux émissions.  
 

Allemagne
13%

France
18%

Italie
17%Royaume-Uni

13%

Espagne
20%

Portugal
4%

Autres (< 3%) 
15%

 
 

Figure I-2.6 : Emissions de COVNM dans l’Union Européenne en 1998 (CITEPA, 2005). 
 
 
 

2.1.2.3.3. Réactivité 
 

Les COV sont éliminés de l’atmosphère par réaction avec le radical OH• et l’ozone, le jour. Nous 

pouvons voir (Figure I-2.7) l’impact sur la formation de l’ozone troposphérique. 
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Figure I-2.7 : Cycle simplifié d’oxydation des COV induit par OH • le jour (Crunaire, 2005) 

Total : 10104 Gg 
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Le radical nitrate remplace, dès le crépuscule, OH• dans son rôle d’agresseur primaire  des COV. 

Typiquement, l’oxydation des alcanes et des alkylbenzènes se trouve réduite alors que celle des 

alcènes reste notable et surtout que celle des aromatiques oxygénés et des soufrés est accélérée.  
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Figure I-2.8 : Cycle nocturne d’oxydation des COV (Crunaire, 2005) 

 

 

A titre d’exemple, les réactions (26) et (27) montrent la formation d’acide nitrique de nuit et 

contribuent ainsi aux phénomènes des pluies acides (Doussin, 1998). 

 

▫ Exemple du Toluène (26) : 

CH3
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▫ Exemple du Phénol (27) : 
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2.1.2.4. L’ammoniac 
 

2.1.2.4.1. Les émissions 
 
Les émissions d'ammoniac évoluent peu au cours des vingt dernières années écoulées. Les activités 

agricoles constituent l'essentiel des sources émettrices (environ 98%). En 2003, 753 kt ont été émis en 

France (Figure I-2.9, source CITEPA 2005). Le plus gros secteur émetteur est l’agriculture; Il 

représente en 2003, environ 97% des émissions totales de la France métropolitaine. Certains secteurs 

sont également émetteurs mais dans une bien moindre mesure. Le transport routier qui représente 

environ 2% des émissions nationales voit ses émissions augmenter régulièrement. 
 

Sous-secteurs prépondérants en 2003 : 
 

1 – Elevage : 78 %  

2 – Culture : 19 %  
 

 
 

Figure I-2.9: Emissions de NH3 dans l’air en France métropolitaine (CITEPA, 2005). 
 

 

L’ion ammonium NH4
+ présent dans les eaux de précipitation, est en grande partie issu des émissions 

d’ammoniac gazeux, venant de l’urée produite par les élevages intensifs et par la pratique de 

l’épendange de lisier (Weijers et Vugts, 1990). 

 

2.1.2.4.2. Réactivité 
 

NH3 est à la source de la formation d’aérosols secondaires. NH3, peut également être dissocié ou 

oxydé sous l'effet du rayonnement solaire. Etant l'un des seuls constituants basiques, il réagit 

également avec des polluants acides comme l'acide chlorhydrique (HCl), l'acide nitrique (HNO3) ou 

l'acide sulfurique (H2SO4) pour conduire à la formation d'aérosols de nitrate d’ammonium (28) ou du 

chlorure d’ammonium (29) : 
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NH3 + HNO3 ↔ NH4NO3    (28) 
 

NH3 + HCl ↔ NH4Cl    (29) 
 

La formation du chlorure d'ammonium (NH4Cl) (29) s'effectue dans une moindre mesure 

comparativement à la formation des nitrates d'ammonium. En général la concentration en NH4Cl 

représente 1/5ième de la concentration en NH4NO3 dans l'atmosphère. Les quantités non négligeables de 

HCl sont le fait de particularités locales comme la proximité d'incinérateurs d'ordures ménagères. Les 

réactions (28) et (29) sont réversibles et leur équilibre dépend des conditions météorologiques 

ambiantes. L’acide sulfurique réagit avec l’ammoniac pour former du sulfate d'ammonium (30 et 31) : 

 
 NH3 + H2SO4 ↔ NH4HSO4    (30) 

 

    2 NH3 + H2SO4 ↔ (NH4)2SO4   (31) 
 

Dans l'air ambiant, il se forme essentiellement du sulfate d'ammonium (31). En raison de sa grande 

réactivité, ce n'est qu'à proximité des sources d'émission que les concentrations en ammoniac sont 

élevées.  De plus, NH3 augmente la solubilité du SO2 dans l’eau, ce qui va accroître son oxydation en 

H2SO4 (Finlayson-Pitts et Pitts, 1986) et amplifier le phénomène des pluies acides. L'ammoniac 

produit aussi des effets à distance. 

 

Les particules d'ammonium comme NH4NO3 ou (NH4)2SO4  formées par réaction avec NH3 ont des 

tailles inférieures à 2,5 µm. Elles possèdent donc des vitesses de déposition très faibles. En 

considérant une vitesse de vent moyenne de 5 m.s-1, ces aérosols peuvent être transportés à plus de 

2500 km sur une période de 6 jours. Ces polluants sont éliminés de l'atmosphère sous forme de dépôts 

humides (par incorporation des gaz et des particules hygroscopiques dans les gouttelettes nuageuses et 

par lessivage sous le nuage) et de dépôts secs (adsorption, absorption et gravité). 

 

2.1.2.5. Les polluants particulaires primaires 
 
Les particules en suspension dans l’atmosphère jouent un rôle important dans la chimie 

troposphérique. Leur origine résulte d’un processus mécanique, par action du vent sur les surfaces 

continentales et océaniques. Ce processus est principalement à l’origine du mode « grossier » des 

aérosols (D > 1µm). Les particules terrigènes sont issues de l’érosion éolienne du sol dans des zones 

dépourvues de couverture végétale permettant son maintien. Sur les continents, l’action du vent 

(dissipation d’énergie cinétique) a pour conséquence de provoquer sur les sols dépourvus de 

végétation un soulèvement de particules minérales qui met en suspension, directement ou 

indirectement, dans l’atmosphère des poussières dont la taille varie de 0,1 à quelques dizaines de 

microns. 
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Les particules microniques ou submicroniques dont la vitesse de dépôt par sédimentation est 

négligeable, sont susceptibles d’être transportées sur de grandes distances. Les principales zones de 

génération de poussières éoliennes sont les zones désertiques et notamment le Sahara. Les poussières 

sahariennes atteignent fréquemment l’Amérique du sud, voire le sud et le nord de l’Europe. Ces 

particules ont une composition chimique proche de celle du sol qui les a produit. Certaines activités 

peuvent favoriser localement la présence plus importante de ces éléments. En effet, les cimenteries, les 

pratiques agricoles (par exemple le labour) émettent dans l’atmosphère certaines particules terrigènes.  

Ces particules crustales peuvent être libérées dans l’atmosphère par simple saltation : quand un 

gravillon heurte le sol, de fines particules terrigènes sont libérées et transportées par la force éolienne. 

Les éléments majoritaires sont les éléments les plus abondamment trouvés dans les roches de l’écorce 

terrestre (Si, Al, Ca, Mg, Fe et K).  Dans les zones proches du littoral, nous avons des particules 

marines formées par les mouvements de la mer. Sur les océans, la génération d’aérosols, qui sont en 

fait des particules de sel marin, résulte du phénomène de « pétillement » (bubling) de l’eau de mer.  

 

Sous l’action du vent, la crête des vagues se brise entraînant dans l’eau des bulles d’air qui, en éclatant 

ensuite à la surface, projettent des microgouttelettes d’eau de mer qui sont emportées par le vent puis 

desséchées, donnant naissance à des aérosols salins dont la composition chimique est voisine de celle 

du sel de mer (aux facteurs d’enrichissement de la micro-couche de surface près). Les principaux ions 

rencontrés sont Na+, Cl-, Mg2+, K+, Ca2+ et SO4
2-. Ces espèces ioniques inorganiques (Na+, Cl-, SO4

2-) 

et les oxydes inorganiques provenant de la croûte terrestre (Ca2+, Mg2+) jouent un rôle important dans 

la chimie des précipitations. En effet, l’acidité des pluies n’est pas seulement due à la présence des 

ions H+ mais aussi à la présence plus ou moins importante de ces ions alcalins. Ces ions diminuent 

l’acidité des précipitations par neutralisation. 

 
 

2.1.3. Les polluants secondaires 
 

2.1.3.1. L’ozone troposphérique 
 

La distribution spatiale et temporelle de l’ozone troposphérique dépend de processus dynamiques, 

chimiques et photochimiques. La chimie de l’O 3 dans les basses couches de l’atmosphère est soumise 

à des lois d’évolution non linéaire, dépendant de l’intensité des émissions d’oxydes d’azote et de COV 

et de leur distribution temporelle et spatiale. Il semble donc important de connaître les échelles 

spatiales caractéristiques de ces processus, de l’échelle locale, puis régionale à l’échelle planétaire. 

 

2.1.3.1.1.  Formation de l’ozone 
 

A l’échelle de la troposphère, les concentrations d’ozone ont augmenté principalement dans 

l’hémisphère Nord, tandis que la couche d’ozone stratosphérique diminue. 
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Les concentrations troposphériques d’ozone au sein de l’hémisphère Nord sont supérieures à celles de 

l’hémisphère Sud du fait d’une plus forte production photochimique résultant de fortes émissions de 

NOx et d’intrusions d’air stratosphérique plus fréquente. La production d’ozone dans l’hémisphère sud 

est régie par les feux de biomasse, sources principales d’hydrocarbures non méthaniques et d’oxydes 

d’azote. Les concentrations d’ozone au sol décrivent une variation journalière dépendante de la 

dynamique de la couche limite ainsi que de la production photochimique. En présence de rayonnement 

solaire, les catalyseurs majeurs de l’ozone sont les oxydes d’azote suivant le mécanisme décrit en 

équation (1). Une fois formée, l’ozone réagit rapidement avec NO afin de régénérer NO2. Un état 

stationnaire s’établit donc entre NO, NO2 et O3. Une production nette d’ozone ne se fait donc que si 

des réactions ne consommant pas d’ozone permettent de régénérer NO en NO2 : 
 

    

NO + HO2
• → NO2 + OH•    (32) 

   NO + CH3O2
• → NO2 + CH3O

•    (33) 
 

Elles sont cependant concurrencées par des réactions de HO2
• et CH3O2

• avec l’ozone. Les vitesses de 

réactions de (32) et (33) doivent être supérieures aux vitesses des réactions suivantes : 

 

   HO2
• + O3 → OH• + 2O2    (34) 

   CH3O2
• + O3 → CH3O

• + 2O2    (35) 

 
Cela est vérifié lorsque le rapport massique NO/O3 est supérieure à 2*10-4. Les radicaux HO2

• et 

CH3O2
•, nécessaires à la production d’ozone, sont les produits des réactions d’oxydation des COV, du 

monoxyde de carbone CO (36) et du méthane CH4 (37) par le radical OH•, issu de la réaction de la 

vapeur d’eau avec l’état excité de l’oxygène atomique, résultat de la photolyse de l’ozone                     

(290 nm < UV < 310 nm). 

 

   CO + OH• → CO2 + H• 
          (36)  

H• + O2 + M → HO2
• + M     

 

CH4 + OH• → CH3
• + H2O 

       (37) 
CH3

• + O2 + M → CH3O2
• + M    

 

Ces réactions d’oxydation sont du même type pour les hydrocarbures non méthaniques. Les COV 

donnent, après oxydation, des radicaux peroxyde (RO2
•). 

 

RO2
• + NO → RO• + NO2    (38) 

 

Lorsque les oxydes d’azote sont en quantité suffisante, les réactions (36), (37) et (38) contribuent à 

l’oxydation de NO en NO2 sans consommation d’ozone. 



Chapitre I : Chimie Atmosphérique____________________________________________________________________________________________ 

 52 

L’oxydation des COV, du CO et du CH4 conduit donc à une production d’ozone. Les équations bilan 

sont données ci-après (39) et (40). Les mécanismes d’oxydation des COV non méthaniques (RH) sont 

plus complexes et nous ne donnerons là que l’équation bilan (41). 

 

 CO + 4O2 + hν → CO2 + O3    (39) 
 
   CH4 + 4O2 + hν  → CH2O + H2O + 2O3   (40) 
 
   RH + nO2 → R’CHO + H2O + mO3   (41) 
 
 

où m peut varier de 2 à 14 selon la nature de l’hydrocarbure et R’CHO un composé carbonylé. 
 

Les réactions des hydrocarbures avec OH• sont relativement rapides (quelques heures - surtout les 

insaturés) en comparaison avec celles du CO et du CH4. Les temps de résidence de ces composés dans 

la troposphère sont donc différents. Les échelles de formation de l’ozone ne sont donc pas les mêmes. 

Les sources d’émission de NMHC telles que les combustions ou les évaporations permettent donc une 

production rapide d’ozone à l’échelle locale ou régionale. Les zones de formation d’ozone sont donc à 

échelle locale ou régionale. Les réactions d’oxydation du CO, du CH4 et de certains COV sont plus 

lentes et permettent une formation plus tardive d’ozone, ce qui permet une formation d’ozone à plus 

grande échelle spatiale (échelle synoptique). 

 
 

2.1.3.1.2. Echanges stratosphère-troposphère 
 
Les processus d’échanges entre la stratosphère et la troposphère se font essentiellement à la frontière 

des masses d’air polaires et celles plus chaudes des basses latitudes. Le courant jet est le principal 

facteur responsable de ces échanges selon deux processus : 

 
▫ Les foliations de tropopause sont des ruptures de tropopause survenant fréquemment au 

printemps dans l’hémisphère Nord. Elles sont le résultat d’une accélération brutale des vents au sein 

du courant jet, qui génère alors une aspiration d’air stratosphérique vers la troposphère. Une masse 

d’air stratosphérique chargée en ozone est donc injectée au sein de la troposphère. 
 

▫ Les gouttes froides se forment lorsque les ondulations du courant jet se referment sur elles-

mêmes. Le phénomène prend donc la forme d’une goutte. Le courant jet étant établi à haute latitude 

dans l’hémisphère Nord, la goutte emporte avec elle, vers les plus basses latitudes, une masse d’air 

froid stratosphérique chargée en ozone. 

 

Ces processus initiés à échelle synoptique amènent au sol, « ponctuellement », de fortes concentrations 

d’ozone ; ces dernières sont fréquemment observées à méso-échelle ou à échelle régionale. Cette 

source d’ozone stratosphérique représenterait en valeur moyenne 20 % des sources totales d’ozone 

dans la troposphère (Marenco, 1986). 
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2.1.3.1.3. Les puits d’ozone 
 

2.1.3.1.3.1. Les processus chimiques 
 

Le processus chimique de destruction le plus important se fait par réaction avec les NOx : le jour, NO2 

et NO3 sont facilement dissociés dans le visible et permettent de former de l’ozone. Cependant, en 

ville lorsque les concentrations en NO sont très fortes, c’est la réaction (1) qui est prépondérante, ce 

qui inhibe la production photochimique d’ozone. Pendant la nuit, l’ozone est détruit par réaction avec 

les NOx (42) (prés des sources) et (43). 

 
    O3 + NO → NO2 + O2    (42) 
 

    O3 + NO2 → NO3 + O2    (43) 
 

Un autre processus chimique de destruction est la contrepartie du processus de formation ; en effet si 

les teneurs en NOx ne sont pas suffisantes (< 0,03-0,06 µg.m-3), les radicaux peroxydes, issus des 

chaînes d’oxydation du CO et du CH4, et ceux issus des chaînes d’oxydation des COV (46) conduisent 

à une perte d’ozone (44) et (45). De façon directe : 

 

    HO2
• + O3 → OH• + 2O2   (44) 

 
ou indirecte sans régénération de NO2 : 
 
  

    HO2
•  + HO2

• → H2O2 + O2  
  (45) 

    HO2
•  + CH3O2

• → CH3O2H + O2 
  
 

    RO2
•
 + HO2

•  → ROOH + O2    
(46) 

    R’O2
• + R’’O2

• → R’O + R’’O + O2 
 
 

L’ozone peut aussi être détruit par réaction avec le radical OH• (47) pendant la journée, puisque les 

HOx ne doivent leur existence qu’à l’ensoleillement. 
 

    O3 + OH • → HO2 + O2    (47) 
 
 

2.1.3.1.3.2. Le processus de dépôt sec  
 
En milieu rural, le dépôt sec est le puits dominant ; en milieu urbain, son importance est moindre par 

rapport aux processus de destruction chimique mais elle n’est pas négligeable. Le dépôt est quasi nul 

au-dessus de l’océan (Affre et al., 1997). Les valeurs de vitesse de dépôt varient selon les conditions 

locales et peuvent être comprises entre 0,002 cm/s et 2,0 cm/s. Les valeurs moyennes usuelles sont de 

l’ordre de 0,3 à 0,5 cm/s. 
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Il existe deux voies de disparition de l’ozone : 
 

 ▫ Par décomposition thermodynamique catalysée par les surfaces, deux molécules d’ozone 

donnent trois molécules d’oxygène. 
 

 ▫ A la surface des végétaux, l’ozone est captée au niveau des stomates surtout pendant le 

jour, lorsque l’activité stomatique est importante. 
 

 

2.1.3.1.3.3. Le processus de photolyse 
 
L’absorption d’ultraviolets (290 nm < λ < 350 nm) conduit à la photodissociation de l’ozone en une 

molécule d’oxygène et un atome d’oxygène dans l’état fondamental (O(3P) si λ > 310 nm) ou excité 

(O(1D) si λ < 310 nm). L’ozone détruit par des rayonnements de longueur d’onde supérieur à 310 nm 

est reformé immédiatement par recombinaison selon l’équation (48). 

 

   O(3P) + O2 + M → O3 + M    (48) 
 

En ce qui concerne l’atome O(1D), il réagit avec la vapeur d’eau pour donner deux radicaux OH•. 

Comme on l’a vu précédemment, ils permettront de reformer de l’ozone dans les chaînes d’oxydation 

du CO, CH4 et COV en fonction de la teneur en NOx. La photolyse est un processus de moindre 

importance par rapport aux processus chimiques, en ce qui concerne l’hémisphère Nord. 
 
 
 

 

2.1.3.2. Formation des aérosols secondaires 
 
Les aérosols atmosphériques sont de fines particules liquides ou solides en suspension dans l’air. Ces 

particules ont deux origines. La première résulte d’un processus mécanique, par action du vent sur les 

surfaces continentales et océaniques (Chapitre I-2.1.2.5.). La seconde source est physico-chimique et 

est associée aux processus de conversion gaz/particule par nucléation et/ou condensation. Ce 

processus est à l’origine du mode fin des aérosols (D < 1µm). Il conduit à des aérosols primaires et/ou 

secondaires, selon que la conversion gaz/particule est réalisée avant l’émission dans l’atmosphère ou 

indirectement dans l’atmosphère. Prenons le cas du SO2 pour montrer ces divers processus. 

   

La transformation de ce polluant primaire qu’est SO2 en un petit aérosol liquide peut se dérouler selon 

plusieurs scénarii dépendant des conditions atmosphériques : humidité relative, ensoleillement, 

présence ou non de particules de condensation. Parmi les différentes possibilités (Figure I-2.10), nous 

pouvons faire une distinction entre les réactions d’oxydation faisant intervenir des processus 

hétérogènes (supposant l’existence préalable d’une particule solide ou liquide) et celles se produisant 

dans la phase vapeur de façon homogène et conduisant à la formation d’acide sulfurique à l’état de 

vapeur (Jaecker et Mirabel, 1986) : 
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1. Le premier processus fait intervenir une phase liquide sous forme de gouttes (nuages, pluies, 

brouillard, …). Le SO2 est absorbé par la gouttelette et oxydé dans la phase aqueuse sous l’action de 

corps dissous tels que O2, NOx et H2O2. La distribution en taille de ces aérosols liquides influence 

fortement l’oxydation de SO2, la présence ou non de sels minéraux dissous, ainsi que le pH jouent, eux 

aussi, des rôles déterminants. Parmi toutes les réactions d’oxydation étudiées, celle faisant intervenir 

H2O2 semble être prépondérante, surtout pour de faibles valeurs de pH. En fin de compte, nous 

obtenons des gouttelettes acides, qui par précipitation, ou lors d’épisodes de brouillard vont se déposer 

sur les sols et les végétaux. 

 

H2O vapeur 
+ 

polluants SO2, O3, 
NOx, etc… 

Adsorption sur 
des surfaces 

Radicaux OH•, 
HO2
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• 
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Figure I-2.10 : Différents processus conduisant à la formation d’aérosols acides 

 

 

2. L’oxydation à la surface de particules solides insolubles a été beaucoup moins étudiée. Nous 

pouvons résumer les réactions de la façon suivante : 

 

SO2 + particules solides → SO2 (absorbé) 

SO2 (ads) + OH• (ads) → HOSO2 (ads)    (49) 

  HOSO2 (ads) + OH• (ads) → (HO)2SO2 (ads) 

 (HO)2SO2 (ads) → SO4
2- + 2 H+ (ads) 

 

Le taux de conversion de SO2 en H2SO4 serait très important, quoique limité par la capacité totale 

d’adsorption des surfaces disponibles. C’est pourquoi, ce processus ne jouerait qu’un rôle secondaire. 

 

3. Le troisième scénario consiste en une oxydation de SO2 en phase gazeuse, se produisant 

photochimiquement, en présence d’oxygène ou de radicaux du type O•, RO2
•, CHO2

•, OH•, HOSO2
•,… 

Il semble que les réactions avec HO2
• et surtout OH• soient les plus efficaces et conduisent à des taux 

de transformation de SO2 en H2SO4 de l’ordre de 0,5 à 2-3%.h-1. L’acide sulfurique ainsi formé, pourra 

induire, en présence de vapeur d’eau, la formation de germes liquides par nucléation 

hétéromoléculaire. 
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Parmi les deux processus de formation d’acide sulfurique étudiés, nucléation hétéromoléculaire 

homogène et nucléation hétéromoléculaire hétérogène, seul le premier permet de produire un aérosol 

acide stable (Jaecker et Mirabel, 1986). La nucléation hétéromoléculaire homogène conduit, dans tous 

les épisodes de pollution et sous toutes les conditions météorologiques, à la formation d’aérosols 

submicroniques, particulièrement riches en acide sulfurique, jusqu’à 75% en poids dans la stratosphère 

(Jaecker et Mirabel, 1986). 

 

Des aérosols peuvent aussi se former à la suite d’une réaction entre deux espèces chimiques qui 

produit un composé ayant une très faible pression de vapeur. C’est le cas des sels de sulfate et nitrate 

d’ammonium issus des réactions de neutralisation des acides nitrique et sulfurique par le gaz 

ammoniac (Equations 50, 51 et 52). 
 

NH3 + HNO3 ↔ NH4NO3     (50) 
 

NH3 + H2SO4 ↔ NH4HSO4     (51) 
 

   2 NH3 + H2SO4 ↔ (NH4)2SO4    (52) 
 

Il existe des systèmes plus complexes. En réalité, le système se complexifie très fortement en présence 

d’autres espèces organiques ou inorganiques. En atmosphère marine, par exemple, NaCl(s) et MgCl(s) 

réagissent facilement avec HNO3(aq) et H2SO4(aq) conduisant à une perte de Cl sous forme de 

HCl(g) : 
 
 

H2SO4 (aq) + 2 NaCl → Na2SO4 + 2 HCl(g)  (53) 

HNO3 (aq) + NaCl → NaNO3 + HCl(g)   (54) 

 

Si les réactions sont bien connues, elles ont récemment été mises en évidence par l’analyse 

individuelle de particules marines et terrigènes (Laskin et al., 2005), avant et après exposition à de 

l’acide sulfurique ou nitrique gazeux (Krueger et al., 2004). 

 

De nombreux facteurs peuvent influencer la formation des espèces ioniques secondaires : 

 

1. Les concentrations en oxydants gazeux et dissous, 
 

2. La solubilité de l’oxydant dans l’eau, 
 

3. Le pH de la solution, 
 

4. La force ionique de la solution, 
 

5. La présence d’éléments traces métalliques (Fe3+, Mn2+) agissant en tant que catalyseurs, 
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6. La température, facteur très important dans la formation des particules. Par exemple, à pH = 7, 

le transfert de HNO3 de la phase gazeuse à la phase aqueuse est 3,8 fois plus efficace à - 5°C qu’à 

+25°C. A température élevée les composés ont tendance à se volatiliser (à Patm), 
 

7. L’humidité relative. Elle influe sur l’équilibre des espèces ioniques entre la phase aqueuse et 

la phase particulaire. L’humidité relative pour laquelle l’aérosol solide absorbe spontanément de l’eau 

pour devenir liquide se traduit par la notion de point de déliquescence. Par exemple, le point de 

déliquescence à 25°C et à Patm de NH4NO3 est de 61,8%, 79,9% pour (NH4)2SO4 et 80,0% pour 

NH4Cl. 

 

 

2.2. La pollution atmosphérique peut s’analyser à différentes échelles 
 
 

▫ La pollution locale ou pollution de proximité qui concerne essentiellement le CO, les NOx, les 

poussières, les hydrocarbures et les composés organiques, polluants "primaires" issus des combustions 

et de la circulation automobile. Dépendant des sources locales, de la topographie et des conditions 

météorologiques locales en particulier du vent, elle est distribuée très irrégulièrement variant ainsi 

d’une rue à l’autre. Elle ne peut donc être mesurée de manière pertinente que par des réseaux de 

capteurs très denses.  

 

▫ La pollution régionale caractérise les problèmes que nous observons dans des zones distantes de 

l'ordre de quelques dizaines à quelques centaines de kilomètres des sources de pollution. Deux 

phénomènes dominent : les pluies acides et la pollution photochimique. Elle dépend non seulement 

des émissions de polluants primaires mais également de la formation de polluants secondaires et 

notamment de l’ozone par réactions photochimiques. C’est la pollution que l’on qualifie de « pollution 

de fond ». Elle se caractérise par une certaine homogénéité dans l’espace mais aussi dans le temps 

avec des épisodes de pollution pouvant durer plusieurs jours. La pollution régionale ou interrégionale, 

dont l'impact s'étend sur des zones plus vastes, nécessitant parfois des accords transfrontaliers. 

 

▫ La pollution peut être continentale ou mondiale. C’est notamment le cas du phénomène de l’effet 

de serre et du phénomène des pluies acides mettant en évidence l’existence de pollutions 

transfrontières. Pour répondre à ce problème, des mesures ont été adoptées au niveau international dès 

les années 70 et ont abouti à la "Convention sur la pollution atmosphérique transfrontière à longue 

distance", adoptée à Genève en 1979. Celle-ci a pour objectif de limiter, réduire graduellement et 

prévenir cette forme de pollution. Depuis, elle a été complétée par une série de Protocoles fixant des 

obligations de réduction des émissions de divers polluants tels que les oxydes de soufre, les NOx, les 

métaux lourds et les polluants organiques persistants (POPs). 
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33..  LL aa  ppooll lluutt iioonn  tt rr aannssffrr oonntt iièèrr ee  àà  lloonngguuee  ddiissttaannccee  eett   sseess  eeff ffeettss  
 

Les polluants émis dans l'atmosphère par différentes sources (transport, industrie, chauffage,...) sont 

parfois transportés sur des centaines voire des milliers de kilomètres par le vent. Ce phénomène 

s'appelle la pollution transfrontière à longue distance. Meyrac en 1852 émit les premières hypothèses 

du transport des polluants atmosphériques sur de longues distances en attribuant la présence de 

chlorures dans les eaux de pluie aux apports marins. Ces hypothèses étaient corroborées par 

l’identification de poussières sahariennes et volcaniques à parfois plus de 2500 km de leurs lieux 

d’émissions en différents endroits européens et notamment dans les neiges alpines. Le transport à 

longue distance a été mis en évidence dans les années 60 lorsqu'il a été découvert un lien existant entre 

l'acidification des lacs scandinaves et les émissions de soufre en provenance d'Europe continentale 

(Meetham, 1950; Enger and Eriksson, 1955). Des régions parfois très isolées, ne subissant aucune 

pollution locale, sont ainsi touchées par une pollution qui provient de régions plus industrialisées. La 

pollution transfrontière est aussi le second facteur de contamination du milieu marin. 

 

Les variations spatiales et temporelles des concentrations en polluants sont fonction des conditions 

atmosphériques de dilution liées aux cycles diurne et saisonnier, mais aussi au rythme des émissions, 

de la localisation des sources et de la nature du polluant. Un phénomène de pollution est également lié 

à une composante temporelle conditionnée par les durées de vie des espèces chimiques dans 

l’atmosphère. Elles varient de moins d’une seconde pour les entités les plus réactives, comme le 

radical OH•, à plusieurs années pour les molécules les plus stables, comme le méthane par exemple. 

La Figure I-3.1 illustre cette variabilité d’échelles. 

 

 
 

Figure I-3.1 : Echelles spatio-temporelles de composés atmosphériques (Seinfeld et Pandis, 1996). 



Chapitre I : La pollution transfrontière________________________________________________________________________________________ 

 60 

Les substances transportées sur de longues distances sont à l’origine de plusieurs phénomènes de 

pollution : 
 

1. La pollution photo-oxydante,  

2. L’acidification, 

3. L’eutrophisation. 

 
 
 

3.1. La pollution photo-oxydante  
 

3.1.1. Origine de la pollution photochimique 
 

La pollution photochimique (ou pollution photo-oxydante) est un ensemble de phénomènes complexes 

qui conduisent à la formation d'ozone et d'autres composés oxydants (peroxyde d'hydrogène, 

aldéhydes, peroxy-acétyl nitrate ou PAN) à partir de polluants primaires (appelés précurseurs) : 

oxydes d'azote et composés organiques volatils (COV) et d'énergie apportée par le rayonnement Ultra 

Violet (UV) solaire. Ces phénomènes ont lieu dans les couches d'air proche du sol et dans la 

troposphère libre. L'ozone formé à ce niveau est qualifié de "mauvais ozone" en raison de ses effets 

néfastes sur la santé humaine et sur les végétaux. Les équations régissant la pollution photochimique 

ont été mentionnées dans la première partie de ce chapitre (Chapitre I-2.1.3.1). L'ozone de la 

stratosphère (19-30 km d'altitude), au contraire est qualifié de "bon ozone" puisqu'il nous protège du 

rayonnement UV solaire. La pollution photochimique est un phénomène caractéristique des situations 

estivales anticycloniques. 

 

3.1.2. Phénomène transfrontalier 
 

Les durées de vie des composés impliqués dans la pollution photochimique obligent à considérer le 

problème sur une grande échelle de temps (plusieurs jours) et d’espace (sur des distances de plusieurs 

milliers de kilomètres). La pollution par l’ozone peut ainsi affecter des territoires éloignés des 

sources : les émissions de polluants émis en Allemagne ou en Grande-Bretagne, par exemple, peuvent 

venir affecter la qualité de l’air en Alsace ou en Ile de France ; la réciproque est bien entendu vraie. 

Cet impact à longue distance dépend des conditions météorologiques et géographiques : alors qu’il n’y 

a pas d’obstacle naturel au transfert de pollution entre la France, l’Allemagne et l’Angleterre, la 

barrière que constituent les Alpes isole l’Italie du Nord. La forte pollution par l’ozone à laquelle cette 

région est habituellement soumise, du fait notamment de l’importance des émissions (activités 

industrielles importantes, fort trafic routier), affecte peu les pays voisins ; il y a toutefois des transferts 

de pollution via la mer Méditerranée. 
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3.1.3. Impact de l’ozone 
 

De nombreuses études sanitaires révèlent un impact conséquent de l’augmentation des concentrations 

d’ozone sur la végétation et sur la santé humaine. Afin de caractériser ces impacts, les études 

phytosanitaires ont été effectuées fréquemment sur des plants de tabac tandis que les études 

épidémiologiques ont été menées sur des sujets humains exposés (Horstmann et al., 1990 ;                

Mc Donnell et al., 1991). La végétation subit le mécanisme de dépôt de l’ozone, qui pénètre par les 

stomates à l’intérieur de la feuille par diffusion moléculaire. Ce mécanisme est fortement dépendant 

des conditions hydriques de l’air. Les conséquences de ce dépôt sur les feuilles sont à la fois 

superficielles et internes. Des tâches nécrotiques apparaissent sur les feuilles suite à une exposition de 

quelques heures à des concentrations ambiantes (≈ 80 µg.m-3). L’absorption de molécules d’ozone par 

la plante agit sur la transpiration et l’ouverture des stomates, ce qui a pour conséquence de réduire le 

taux d’activité photosynthétique de la plante. Les concentrations ambiantes en ozone affectent après 

quelques heures d’exposition la productivité et le rendement des cultures. 

 

Le caractère très oxydant de l’ozone agit aussi sur le corps humain, particulièrement sur les muqueuses 

oculaire et pulmonaire. Ainsi les pics de pollution par l’ozone entraînent une irritation des yeux et des 

poumons, pouvant aussi provoquer toux et maux de tête surtout chez les sujets fragiles (enfants et 

personnes asthmatiques). De nombreuses études épidémiologiques mettent en évidence que 

l’exposition pendant quelques heures à des niveaux d’ozone rencontrés lors d’épisodes de pollution 

par l’ozone déclenche une hypersensibilité bronchique et favorise le déclenchement des manifestations 

allergiques pour les populations sensibles. L’ozone a un caractère toxique aigu pour le sujet à partir de 

2000 µg.m-3. A des concentrations plus faibles, l’apparition des symptômes dépend de la durée 

d’exposition (RAS n°30, 1993). L’effet cumulé avec d’autres polluants tels que le dioxyde de soufre 

ou les particules d’acide sulfurique, qui ont aussi un effet irritant, ne fait qu’augmenter le potentiel 

irritant de l’ozone. 

 

Une étude de l’institut de veille sanitaire estime à 379 le nombre de décès directement attribuables aux 

importantes concentrations d’ozone constatées dans neuf villes françaises entre le 3 et le 17 août 2003 

lors de la canicule (Le Monde, 8 septembre 2004). La chaleur a augmenté de manière considérable les 

niveaux d’ozone, par endroits supérieurs de 40% à la moyenne des années précédentes. 

 

 

3.2. L’acidification 
 
Le phénomène pluies acides est connu depuis longtemps et s'est accentué lors de la révolution 

industrielle. En effet, en 1872, le chimiste anglais Robert Angus Smith publie un ouvrage intitulé "Air 

et pluies : les débuts de la climatologie chimique" où le terme de pluies acides est employé pour la 

première fois après une étude portant sur la ville industrielle de Manchester et de ses environs. 
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Depuis Smith, le phénomène ne cesse de s'amplifier pour atteindre son paroxisme à la fin des années 

70. En 1968, le Suédois Svante Oden démontre le caractère transfrontalier des pluies acides. Nous 

préfèrerons, en fait le terme « précipitation acide » qui englobe toutes les formes de précipitations 

telles que la pluie mais aussi la neige et le brouillard. 

 
 

3.2.1. Définition et origine 
 
L’eau pure a un pH de 7 déterminé par la dissociation de molécules H2O. L’eau de pluie présente dans 

l’atmosphère contient toujours des impuretés même en l’absence d’activité anthropique. L’équilibre 

avec le CO2 (légèrement acide) à 298K, une concentration préindustrielle en CO2 = 280 ppmv, on 

obtient un pH des pluies de 5,7. D’autres acides naturels sont présents dans l’atmosphère, incluant les 

acides organiques émis par la biosphère, HNO3 produit par l’oxydation des NOx provenant des éclairs, 

sols et feux, et H2SO4 produit par oxydation des gaz sulfures émis par les volcans et par la biosphère. 

L’acidité naturelle des précipitations est balancée par la présence de bases dans l’atmosphère, incluant 

NH3
 émis par la biosphère et CaCO3 provenant de l’érosion des sols. Quand toutes ces influences sont 

prises en compte, le pH naturel des pluies varie entre 5 et 7. Le terme « pluie acide » est 

communément appliqué aux précipitations présentant un pH inférieur à 5. 
 

Les précipitations acidifiantes (Figure I-3.2) résultent de l’absorption de poussière et de gaz solubles 

par les gouttelettes d’eau durant le déplacement du nuage. Les principaux gaz qui produisent les pluies 

acides sont le dioxyde de soufre (ou anhydride sulfureux : SO2) créant l'acide sulfurique (H2SO4) et les 

oxydes d'azote (NOx) créant l'acide nitrique (HNO3). Les formes acides HNO3 et H2SO4 sont présentes 

préférentiellement dans le nuage. Ainsi, le Smog (brouillard photochimique contenant HNO3 et 

H2SO4) est une forme de précipitation acide particulière qui se crée par beau temps (Hautes Pressions) 

lors d'une inversion de température. Ces acides en solution donnent des ions sulfates, nitrates et des 

ions H+, responsables de l’acidité des pluies. L’acidité des précipitations ne dépend pas seulement des 

ions H+ mais aussi de la présence plus ou moins importante d’ions alcalins. Les ions alcalins 

diminuent l’acidité des précipitations par neutralisation et sont émis par un processus mécanique, par 

action du vent sur les surfaces continentales et océaniques (Chapitre I-2.1.2.5.).  
 

L’ammoniac joue un rôle particulier dans la chimie des dépôts atmosphériques. Bien que cette base 

faible puisse neutraliser des acides présents dans l’atmosphère, elle participa indirectement à 

l’acidification des écosystèmes par l’intermédiaire du processus de nitrification qui va se produire au 

sol. De plus, NH3 augmente la solubilité du SO2 dans l’eau, ce qui va accroître son oxydation en 

H2SO4 (Finlayson-Pitts et Pitts, 1986).  
 

Une partie de ces acides forts vont former dans l’atmosphère des aérosols qui peuvent se transformer 

en noyaux par nucléation homogène hétéromoléculaire (Figure I-3.2), c’est à dire par condensation 

simultanée de vapeur d’eau et d’acides (Jaecker et Mirabel, 1986). 
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Ces aérosols peuvent aussi se former à la suite d’une réaction entre deux espèces chimiques gazeuses 

qui produit un composé ayant une très faible pression de vapeur. La seconde source est physico-

chimique et est associée aux processus de conversion gaz/particule par nucléation et/ou condensation 

(Chapitre V-2.1.3.2). C’est le cas des aérosols acides, des sels de sulfate et nitrate d’ammonium issus 

des réactions de neutralisation des acides nitrique et sulfurique par le gaz ammoniac. 
 

L’acide chlorhydrique, bien que peu présent dans l’atmosphère, peut localement contribuer à l’acidité 

des précipitations (Flament et al., 1984). HCl provient essentiellement de l’incinération des ordures 

ménagères renfermant du chlorure de polyvinyle. Des composés chlorés, émis par certaines 

installations industrielles productrices ou utilisatrices de solvants peuvent constituer une source 

secondaire de HCl (Finlayson-Pitts et Pitts, 1986). 

 
 

3.2.2. Neutralisation de l’acidité 
 
Les acides nitrique et sulfurique, une fois formés dans l’atmosphère, peuvent réagir avec le gaz 

ammoniac ou les particules de CaCO3 pour donner une variété de sels neutralisés de la forme 

NH4NO3, H(NH4)SO4, Ca(NO3)2 … Les principales formes chimiques sont présentés ci-dessous : 
 

HNO3 + NH3 ↔ NH4NO3 

H2SO4 + 2 NH3 ↔ (NH4)SO4
   

H2SO4 + NH3 ↔ H(NH4)SO4 

H2SO4 + CaCO3 ↔ CaSO4 + H2O + CO2
  

2 HNO3 + CaCO3 ↔ Ca(NO3)2 + H2O + CO2  
 

Plusieurs études (coefficient « uptake ») ont montré que l’acide sulfurique était neutralisé 

préférentiellement par le gaz ammoniac alors que l’acide nitrique est neutralisé préférentiellement par 

les particules terrigènes (Tani et al., 1983). Cette neutralisation par les particules alcalines et le gaz 

ammoniac se fait préférentiellement pendant le « wash-out » sous le nuage (Plaisance et al., 1996). La 

Figure I-3.2 résume les principaux processus physico-chimiques conduisant aux dépôts acides. 

 
 

3.2.3. Phénomène transfrontalier 
 

Les temps de vie atmosphérique des différents composés acidifiants, primaires et secondaires est 

suffisamment long (plusieurs jours) pour leur permettre d’être transportés sur de longues distances, 

allant de plusieurs centaines à plusieurs milliers de kilomètres (Schwartz, 1989). C'est en 1968, que le 

Suédois Svante Oden démontre le caractère transfrontalier des pluies acides. Il parvient à démonter 

que les lacs des pays scandinaves sont acidifiés par les émissions anthropiques de la Grande Bretagne 

et de l’Europe centrale. Ces résultats mobilisèrent l’OCDE (Organisation de Coopération et de 

Développement Economique) et des transactions internationales aboutirent en 1979 à la convention de 

Genève sur la pollution atmosphérique transfrontière à longue distance. 
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Figure I-3.2 : Principaux processus physico-chimiques conduisant au dépôt acide 
 

 

Aucun pays européen n'est à l'abri, ne serait-ce qu'en raison des quantités de polluants acides 

exportées, comme le montre la carte des dépôts acides en Europe (Figure I-3.3). Les pluies acides 

constituent un excellent exemple de transfert de polluants atmosphériques à grandes distances. Elles 

peuvent affecter de grandes surfaces, voire des continents entiers car le SO2 peut parcourir jusqu'à 

1000 km avant de retomber transformé ou non et les NOX jusqu'à 2000 km. En effet, les zones où les 

pluies sont les plus acides sont celles où se concentrent les industries et/ou les grandes agglomérations, 

mais il a été remarqué le même phénomène dans les régions reculées de Scandinavie septentrionale 

par exemple. 

 
 

3.2.4. Effets de l’acidification 
 

La pollution acide peut être responsable de la dégradation des forêts, de l'altération des sols, de la 

disparition de la faune aquatique (lacs et rivières) et de la corrosion des matériaux. 

 
3.2.4.1. En France 

 
L'inventaire de l'Office National des Forêts, publié début 1986, a révélé que le "dépérissement 

forestier" touche l'ensemble des massifs français. Dans le massif alpin de la Grande Chartreuse (le plus 

atteint en 1986) les résineux avaient perdu pour un tiers plus de 25% de leurs aiguilles et étaient donc 

considérés, selon le barème de l'ONF, comme "fortement détériorés". Dans le massif alpin du Jura, 

22% des sapins et 16% des épicéas étaient considérés comme fortement atteints. 
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De plus, la situation devenait inquiétante car le dépérissement s'étendait depuis 1986 en plaine alors 

que l'altitude "privilégiée" auparavant se situait entre 600 et 1000 m. Le dépérissement par défoliation 

s'étend à l'ensemble des massifs français. Les plus atteints sont les résineux (10 à 25%) les feuillus 

sont quant à eux peu atteints (0 à 4%). Nous observons de plus, le jaunissement (carence nutritionnelle 

des arbres) de toutes les essences: Vosges 15% des arbres touchés, Vercors et Chartreuse 26% 

(respectivement résineux 37 et 45%), Massif cévenol de l'Aigoual 32% (résineux), Haute chaîne des 

Pyrénées 43% (résineux), Pays de Fontainebleau (Yvelines) 39% (résineux). C’est ainsi que des 

programmes nationaux comme DEFORPA (DEpérissement des FORêts attribué à la Pollution 

Atmosphérique) en France (Dambrine et al., 1995 ; Probst et al., 1995) ont démarré. D’après les 

conclusions récentes du programme DEFORPA, il n’y a pas en France de dépérissement des forêts 

généralisé et uniforme, mais plutôt une diversité d’évolutions en fonction de l’essence et de la région 

considérées. Les dommages constatés localement sur quelques espèces d’arbres ne semblent pas avoir 

un caractère irréversible, puisqu’une amélioration de l’état sanitaire de ces essences a même été 

enregistrée après 1985 (Landmann, 1991). D’après les résultats expérimentaux, les dépôts acides n’ont 

pas ou peu d’effet direct sur le feuillage, mais semblent plutôt provoquer des carences nutritionnelles 

en calcium et magnésium pour les arbres poussant sur un sol cristallin (cause probable du 

jaunissement des résineux dans le massif vosgien). A ces effets sur les sols viennent s’ajouter les 

dommages bien connus affectant la qualité de eaux de surface. On relève généralement une baisse de 

25% du nombre d’espèces de poissons lorsque le pH passe de 6 à 5,5. L’évolution du pH de 5,5 à 5 

entraîne quant à elle une baisse additionnelle de 50% du nombre de ces espèces. C’est ainsi qu’une 

quinzaine de ruisseaux acides (pH<5,6), fortement chargés en aluminium, jusqu’à 800 µg.L-1 alors que 

la norme admissible est de 200 µg.L-1, ont été identifiés par Probst (Probst et al., 1990) dans les 

Vosges. 

 

3.2.4.2. En Europe et aux Etats-Unis 
 
En Allemagne, pourtant opposée aux réductions imposées de SO2, l’annonce des résultats d’un bilan 

sanitaire des forêts, révèle une progression spectaculaire du dépérissement : 8% des arbres sont 

touchés en 1982, 34% en 1983 et 50% en 1984. Cette inquiétude, qui semblait toucher des surfaces 

forestières considérables, constitue l’un des principaux facteurs ayant stimulé la mise en place de 

programme d’évaluation des dommages et de recherche sur les causes du phénomène dans la presque 

totalité des pays européens et en Amérique du Nord. Dans d’autres pays, comme au Royaume Uni, en 

Suède ou Norvège, les programmes de recherche sur les aspects forestiers démarrèrent plus 

tardivement. Outre Atlantique, des programmes complémentaires intégrant le volet forestier ont ainsi 

été intégrés aux Etats-Unis au programme NAPAP (National Acid Precipitation Assessment Program) 

dès les années 80 et complétèrent l’intérêt des écosystèmes aquatiques. A ces effets sur les sols 

viennent s’ajouter les dommages bien connus affectant la qualité de eaux de surface. Les dommages 

les plus graves sont observés dans les lacs scandinaves et canadiens. 
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Quantitativement l'Allemagne et, dans une moindre mesure, Le Royaume-Uni, la France, l'Italie et 

l'Espagne sont les principaux émetteurs et récepteurs de polluants acides. La contribution de chaque 

pays en fonction de son potentiel économique (PIB) et de sa superficie permet de relativiser cette 

analyse. Ainsi la Suède, la France et l'Italie correspondent à des pays où les émissions rapportées au 

PIB et les dépôts acides par m2 sont faibles. En revanche, le Danemark et le Royaume-Uni sont des 

pays de forts dépôts et émissions. Les Pays-Bas, la Belgique, le Luxembourg et l'Autriche reçoivent 

des quantités supérieures à la moyenne de l'Union (87 mg.Aeq/m2) alors que leurs émissions sont 

relativement faibles. A l'inverse l'Irlande, la Grèce, l'Espagne, le Portugal et la Finlande émettent, 

relativement à leur activité économique, davantage de substances acides qui sont en grande partie 

exportées. La proximité des principales sources d'émissions expose certains pays à de fortes 

importations acides. C'est le cas de la Suède, de l'Autriche et de la Finlande dont les dépôts sont issus 

pour plus de 70% de l'étranger. 
 
 

   
 

Figure I-3.3 : Répartition des dépôts acides en Europe en 1994 (EMEP, 2000). 
 
 
 

3.2.5. Les émissions de polluants acides en baisse 
 

En Europe, les émissions de SO2 ont diminué de 68% (Annexe 3) entre 1980 et 2003 et les objectifs 

fixés par le protocole d'Helsinki ont été largement dépassés pour la période. Cette réduction a été 

rendue possible grâce à l'introduction de techniques industrielles mieux adaptées à l'environnement et 

aux choix énergétiques. Les NOx ont diminué de 35% entre 1980 à 2003 et le NH3, ne faisant à ce jour 

l'objet d'aucune réglementation européenne, a vu ses émissions stagner. Entre 1980 et 2003, les efforts 

engagés ont permis une diminution des dépôts acides d'environ 55% en France comme dans le reste de 

l'Union européenne. Néanmoins, les effets cumulatifs de ces retombées sur les milieux récepteurs ont 

généré une surcapacité qu'il sera difficile de résorber. En outre la part croissante des composés azotés 

augmente le risque d'eutrophisation. 
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3.3. Eutrophisation 
 
Les dépôts de composés azotés (NOX et NH3) sur le sol contribuent à l’eutrophisation. 

L’eutrophisation est une forme singulière mais naturelle de pollution de certains écosystèmes 

aquatiques qui se produit lorsque le milieu reçoit trop de matières nutritives assimilables par les algues 

et que celles-ci prolifèrent. Les principaux nutriments à l’origine de ce phénomène sont le phosphore 

(contenu dans les phosphates présents essentiellement dans les rejets aqueux) et l’azote (contenu dans 

l’ammonium, les nitrates, et les nitrites). 

 

Des dépôts de grandes quantités d’azote attaquent la vitalité des forêts, peuvent influencer 

négativement la qualité des cultures, font diminuer la biodiversité et contribuent à la pollution des 

eaux de surface et des eaux souterraines. 

 

L’eutrophisation s’observe surtout dans les écosystèmes dont les eaux se renouvellent lentement et en 

particulier dans les lacs profonds. Un lac reçoit en effet, de manière naturelle et continue, quantités de 

matières nutritives apportées par les torrents et les eaux de ruissellement. Stimulées par cet apport 

substantiel, certaines algues croissent et se multiplient de manière excessive. Cette croissance 

s’effectue dans les couches d’eaux superficielles car les végétaux ont besoin de lumière pour se 

développer. Ces algues en excès conduisent, lorsqu’elles se décomposent, à une augmentation de la 

charge naturelle de l’écosystème en matières organiques biodégradables. Dans les profondeurs du lac, 

là où les algues mortes viennent se déposer, les bactéries aérobies qui s’en nourrissent prolifèrent à 

leur tour, consommant de plus en plus d’oxygène. Or en l’absence d’une circulation suffisante des 

eaux, ce qui est souvent le cas dans un lac profond, le fond du lac est peu oxygéné et les bactéries 

finissent par épuiser l’oxygène des couches d’eaux profondes. Elles ne peuvent plus dégrader toute la 

matière organique morte et celle-ci s’accumule dans les sédiments. On dit que le lac vieillit. Une telle 

situation, lorsqu’elle se produit, s’aggrave encore lorsqu’il fait chaud car la solubilité de l’oxygène 

dans l’eau diminue lorsque la température augmente. Les régions littorales et les estuaires ne sont pas 

épargnés par l’eutrophisation car leurs eaux sont peu brassées et reçoivent beaucoup de rejets issus de 

l’activité humaine. C’est en particulier le cas de nombreux estuaires bretons. Dans les cours d’eau 

rapides, en revanche, dont l’eau est en permanence renouvelée et mieux oxygénée et les algues 

constamment entraînées toujours plus loin par le courant, aucune accumulation n’est possible. 

 

Ce processus naturel est très lent : il peut s’étaler sur des siècles ou des millénaires, et parfois sur de 

plus longues périodes encore. Mais l’eutrophisation peut être fortement accélérée par l’apport 

d’effluents domestiques, industriels et/ou agricoles et conduire à la mort de l’écosystème aquatique en 

quelques décennies voire même en quelques années. On parle alors d’hypereutrophisation ou encore 

de dystrophisation. 
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Créés à la fin des années 1970, les réseaux internationaux de surveillance des retombées 

atmosphériques, tel que EMEP (European Monitoring and Evaluation Program) en Europe, CANSAP 

(Canadian Network for sampling Precipitation) au Canada, NADP (National Atmospheric Deposition 

Program) aux Etats-Unis et BAPMoN (Background Air Pollution, Monitoring Network) dans le 

monde, ont permis de mieux connaître les évolutions spatio-temporelles des dépôts en zones rurales et 

de progresser dans le domaine de la modélisation des phénomènes impliqués. Ces réseaux continuent 

encore actuellement de mesurer ces dépôts atmosphériques, avec moins de stations de mesures mais 

renforcés de nouveaux objectifs de surveillance en matière de pollution photo-oxydante, de particules, 

de métaux lourds et de polluants organiques persistants. En France, dès 1977, la Direction de la 

Météorologie Nationale a mis en place le réseau BAPMoN français comprenant six stations dont trois 

fonctionnent encore : Abbeville, Carpentras et Gourdon. 

 
 

11..  LL ee  pprr ooggrr aammmmee  EEMM EEPP    
 

 
En novembre 1979, la conférence internationale de Genève s’est concrétisée par une « convention sur 

la pollution transfrontalière » ratifiée par 34 gouvernements et par la commission européenne. Elle est 

déclinée en 8 protocoles qui identifient les mesures à prendre pour réduire les émissions de polluants. 

L’objectif de ces protocoles est de maîtriser et de réduire les émissions de soufre, d’oxydes d’azote, 

d’ammoniac, de métaux lourds, de POPs et de Composés Organiques Volatils (COV) qui sont causées 

par des activités anthropiques et qui sont susceptibles d’avoir des effets nocifs sur la santé, les 

écosystèmes naturels, les matériaux et les cultures du fait de l’acidification, de l’eutrophisation ou de 

la formation d’ozone troposphérique consécutives à un transport atmosphérique transfrontière à longue 

distance, et de faire en sorte, autant que possible, qu’à long terme et en procédant par étapes, compte 

tenu des progrès des connaissances scientifiques, les dépôts d’origine atmosphérique et les 

concentrations dans l’atmosphère ne dépassent pas les seuils imposés. La réduction de la pollution 

atmosphérique transfrontalière était l’un des principaux objectifs de la convention qui entra en 

application en 1983. Le programme EMEP est alors devenu le premier projet, directement applicable, 

de cette convention. Actuellement, le réseau EMEP est constitué de 106 stations réparties sur 25 pays 

d’Europe (Figure II-1.1) dans lesquelles les dépôts humides, le dioxyde de soufre, le sulfate 

particulaire, les particules, les métaux, les COV et l’ozone sont quotidiennement mesurés. Il est 

actuellement l’un des plus grands réseaux de mesure des retombées atmosphériques. Son organisation 

interne et la centralisation globale des données étant assurées par le NILU (Norvegian Institute for Air 

Research), situé en Norvège. Le principal objectif du programme EMEP est de fournir régulièrement 

aux gouvernements partenaires des informations scientifiques pour supporter le développement et 

l’évaluation des protocoles internationaux visant la réduction des émissions polluantes. 
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Figure II-1.1 : Localisation des stations de mesure du réseau EMEP en 2005 (81 sites de mesures des 
pluies, 106 sites des composés soufrés gazeux et aérosols, 57 sites pour les métaux lourds, 10 sites pour les 

POPs, 126 sites pour l’ozone et 11 pour les COV) 
 

 

Il porte sur trois principaux points : 
 

▫ L’établissement des inventaires des émissions européennes, 

▫ La surveillance de la qualité de l’air et des dépôts dans des zones éloignées des sources de 

pollution, 

▫ La modélisation du transport atmosphérique et des dépôts polluants. 

 
 

22..  LL aa  ssuurr vveeii ll llaannccee  ddee  llaa  qquuaall ii ttéé  ddee  ll ’’ aaii rr   eenn  FFrr aannccee    
 

 
Ulrich et Williot (1993) qualifient le territoire français de « Terre inconnue », en raison du faible 

nombre de points de mesure pris en compte dans les cartes européennes de dépôts. La surveillance de 

la qualité de l’air (gaz et poussières) a commencé dans les années 70 et est aujourd’hui bien 

développée. La Loi sur l’Air et l’Utilisation Rationnelle de l’Energie de 1996 (LAURE) a donné une 

plus grande place à la surveillance des régions rurales, en particulier en ce qui concerne l’ozone. Selon 

le rapport sur la qualité de l’air en France en 1995/96 (ADEME Editions, 1998), la France disposait en 

1996 de 1214 analyseurs et préleveurs automatiques pour la surveillance, essentiellement de SO2,, NOx 

et O3,  la plupart étant installés dans les zones urbaines, semi-urbaine et industrialisée. La surveillance 

de la qualité des précipitations n’a réellement débuté en France que depuis les années 80. La prise de 

conscience de l’existence d’une source de pollution indirecte et de l’importance du vecteur 

« précipitation », est par contre bien plus récente, d’où la mise en place tardive de surveillances 

nationales en continu. 



Chapitre II : Le dispositif MERA______________________________________________________________________________________________ 

 73

Les pays pionniers dans ce domaine sont la Suède (début des mesures dans les années 50) et les Etats-

Unis, suivis par les pays de l’Europe Centrale. En 1984, sur l’initiative du Ministère chargé de 

l’Environnement, et de l’Agence de l’Environnement et de la Maîtrise de l’Energie (ADEME), un 

dispositif unique de MEsure des Retombées Atmosphériques (MERA) composé de 5 stations rurales a 

été créé. Ce dispositif devant quantifier l’importance des problèmes de pollution de fond relatifs aux 

retombées acides et ses activités se sont étendus depuis 1998 à la pollution photo-oxydante, aux 

métaux lourds et particules. 

 

2.1. Les stations MERA 
 

Le dispositif a été réaménagé et étendu à dix stations en 1990. Les sites ont été redéfinis afin de mieux 

appréhender l’aspect du transport des polluants et leur représentativité régionale au sein du territoire. 

Leur gestion a été confiée aux Associations Agrées de Surveillance de la Qualité de l’Air (AASQA) 

et la gestion du dispositif pris en charge par L’Ecole des Mines de Douai. Opérationnel depuis janvier 

1990, le dispositif MERA (Figure II-2.1 et Tableau II-2.1) est constitué de 11 stations régionales de  

mesure réparties sur l’ensemble du territoire français en 2003. L’emplacement d’une station rurale est 

choisi de manière à limiter au maximum les effets locaux, afin de mieux révéler les tendances 

régionales de la déposition. Ce choix de représentativité implique huit « exigences » (Boulet et 

Jacques, 1993) auxquelles les stations doivent répondre :  

 

▫ Aucune source industrielle en exploitation ou ville de plus de 5000 habitants ne doit se situer 

dans un rayon de 10 Km du site de collecte, 

▫ Aucune source ponctuelle majeure ayant des émissions annuelles de plus de 10000 tonnes de 

SO2 et NO, ne doit se situer dans un rayon de 50 Km du site, 

▫ Aucune aire de stockage de polluants ne doit se situer dans un rayon de 100 mètres du 

collecteur, 

▫ Aucune source, reliée au transport ou à la combustion, ne doit se situer dans un rayon de 100 

mètres du collecteur, 

▫ Aucune culture ou activité agricole ne doit être pratiqué dans un rayon de 500 mètres du 

collecteur, 

▫ Le site doit être éloigné de 20 Km de tout plan d’eau salée, 

▫ Le sol autour du collecteur ne doit pas montrer de signe d’empoussièrement local, 

▫ Aucun obstacle ou obstruction (bâtiments, arbres …) ne doit se trouver à une distance du 

collecteur égale ou supérieure à au moins une fois leur hauteur par rapport au site de collecte. 

 
 

La Hague est la seule station MERA à avoir un faible niveau de représentativité régionale du fait de la 

présence de la mer à moins de 300 mètres.  
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    Stations EMEP-MERA         Stations MERA 
 

Figure II-2.1 : Localisation des stations MERA sur la période 1990-2005. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Tableau II-2.1 : Caractéristiques des stations MERA. 
 

Station 
MERA 

Département Coordonnées Altitude Environnement 
Gestionnaire 

local 
date service-

fermeture 

Brotonne 
Seine 

Maritime 
49°24’N-0°42’W 115 m Forêt AIRNORMAND 01/1990 

Bonnevaux Doubs 46°48’N-6°11’E 836 m Plateau ARPAM 
04/1990-

1998 

Donon Vosges 48°30’N-7°08’E 775 m Forêt ASPA 01/1990 

Iraty 
Pyrénées 

Atlantiques 
43°02’N-1°05’E 1300 m Montagne AIRAQ 01/1990 

La Crouzille Haute Vienne 46°08’N-1°23’E 497 m Plateau ALGADE 
01/1978-
06/2003 

La Hague Manche 49°37’N-1°50’W 133 m Côtier CEA/COGEMA 
01/1978-
04/2003 

La Tardière Vendée 46°39’N-0°45’E 143 m Vallon Air Pays de la Loire 07/2001 
Le Casset Hautes Alpes 45°00’N-6°28’E 1750 m Montagne ASCOPARG 01/1990 

Montandon Doubs 47°18’N-6°50’E 836 m Plateau ARPAM 03/1998 

Morvan Nièvre 47°16’N-4°05’E 620 m Plateau Atmosf’air 
Bourgogne 01/1990 

P. Vieille Gers 43°37’N-0°11’E  200 m Vallon ORAMIP 
01/1995 

 

Revin Ardennes 49°54’N-4°38’E 390 m Forêt Atmo Champagne 
Ardenne 01/1990 

Le Montfranc  Creuse 45°48’N-2°04’E 800m Forêt LIMAIR 11/2003 

 

Le Casset (1990-2005)  

Morvan (1990 -2005) 

Peyrusse Vieille  
 (1995-2005) 

Iraty (1990-2005)  

Brotonne (1990-2005)  

Revin (1990-2005) 

Donon (1990-2005)  

Bonnevaux  (1995-1998) 

Montandon (1998-2005) 

La Crouzille (1990-2003)  

La Hague (1990-2003)  

La Tardière (2001-2005)  

Le Montfranc (2003-2005)  



Chapitre II : Le dispositif MERA______________________________________________________________________________________________ 

 75

Les embruns marins interfèrent sur les données. En effet, l’influence directe des embruns marins se 

traduit par une augmentation de la charge ionique. Tout récemment, en fin d’année 2003, une nouvelle 

station (Le Montfranc) a été ouverte alors que celle de La Hague a été fermée en août 2003 et celle de 

La Crouzille en juin 2003. 

 

Les grandes étapes qui ont marqué l’évolution du dispositif MERA peuvent se résumer ainsi :  
 

▫ Octobre 1979 : création des 5 premières stations sur des sites du CEA, 

▫ Janvier 1990 : rénovation du dispositif et création de nouvelles stations pour atteindre 10 sites 

opérationnels, 

▫ 1992 : mise en place des mesures de COV et composés carbonylés au Donon (1995 à Peyrusse 

Vieille, 2001 à La Tardière), 

▫ 1995 : instauration d’un plan d’assurance de la qualité, 

▫ 1998 : implantation des capteurs météorologiques et des analyseurs d’ozone, 

▫ 2000 : remplacement des collecteurs de pluie Précis Mécanique par des collecteurs réfrigérés 

Eigenbrodt 

▫ 2003 : démarrage des mesures de métaux lourds dans les précipitations, gaz et aérosols, 

▫ 2004 : démarrage des mesures de composés ammoniaqués et soufrés par filterpack, 

▫ 2005-2006 : mesure de l’acide nitrique et des nitrates particulaires par filterpack, mesures de 

NO2 par voie chimique et des PM10. 

 
 

2.1.1. Gestion technique et scientifique 
 
La gestion technique et scientifique du réseau a été confiée à l’Ecole des Mines de Douai qui doit 

s’assurer du bon fonctionnement du réseau (maintenance du matériel qualité des prélèvements, qualité 

des résultas d’analyses) mais aussi que chaque site corresponde aux objectifs du programme MERA 

(visite de contrôle des stations de mesures, recensement des éventuelles pollutions locales, expertise 

pour de nouveaux choix de sites). L’Ecole des Mines a également en charge l’archivage et la diffusion 

des données ainsi que le traitement des résultats des mesures en liaison avec les laboratoires d’analyse. 

 
 

2.1.2. Climatologie 
 
Les sites retenus doivent en effet être représentatifs d'une région donnée, en ce sens que les masses 

d'air atteignant la station doivent correspondre aux différents flux météorologiques touchant cette 

région. Afin de mener une étude complète et précise, il est important de connaître les caractéristiques 

climatologiques de chacune des stations du dispositif. Seuls les caractères dominants seront 

mentionnées dans cette partie. 
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2.1.2.1. Climat océanique : Brotonne, La Hague. 
 

-  Pluies relativement abondantes et fréquentes sous forme de bruines ou de crachin avec une hauteur 

moyenne mensuelle maximum d’octobre à février en liaison avec les précipitations venant de l’Océan 

Atlantique et le minimum en période estivale. 

-  Humidité importante tout au long de l’année. 

-  La Hague bénéficie des effets du Gulf Stream en créant un microclimat se manifestant par une rare 

égalité des températures saisonnières. A l’inverse, Brotonne présente des contrastes thermiques plus 

marqués. 

-  Région balayée par des vents dominants de secteurs Nord-ouest à Sud-ouest fréquents et pouvant être 

violents et renforcement des vents d’Ouest en été. 

 
 

2.1.2.2. Climat océanique plus ou moins altéré : La Crouzille, Le Morvan, La 
Tardière, Peyrusse-Vieille et Revin. 
 
- Hauteurs moyennes des précipitations plus importantes que celles rencontrées dans un climat 

océanique non dégradé, ceci en raison de la proximité des massifs montagneux (contreforts). 

- Sites fréquemment arrosés par des précipitations peu intenses et les contrastes saisonniers sont peu 

marqués. Les orages d’été dénotent une influence continentale. 

- Le site du Morvan a un climat plus particulièrement humide évoquant une influence océanique plus 

marquée par rapport aux deux autres sites. Ce massif est le premier obstacle orographique rencontré 

par les masses d’air océanique entrant sur le continent. 

- La neige est présente sur les sites de Revin et du Morvan. 

- Les vents faibles de secteurs nord-ouest à Sud sud-ouest semblent communs aux sites. Le site du 

Morvan est sous l’influence des masses d’air provenant de Méditerranée (secteur sud). 

- Vents dominants à Peyrusse-Vieille : les vents d’ouest, généralement précurseurs des perturbations 

océaniques et le vent d’Autan de secteur Sud sud-est, sec, chaud et violent, provenant de la 

méditerranée par le couloir du Lauragais. 

-  Amplitudes thermiques marquées du fait de l’influence des massifs, températures hivernales basses. 

 
 

2.1.2.3. Climat à tendance continentale : Le Donon, Montandon et Bonnevaux. 
 
- Brièveté des saisons intermédiaires (automne et printemps) rendant les transitions plus brutales et les 

contrastes thermiques plus sensibles. 

-  Pluies d’été prédominantes et orageuses. 

-  Hiver sec et relativement rude accompagné de chutes abondantes de neige. 

-  Sous l’influence des flux d’ouest modérateurs qui pondèrent l’amplitude thermique entre été et hiver. 

-  Forte pluviométrie. 
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-  Régime pluviométrique annuel assez faible et relativement homogène durant l’année avec néanmoins 

une pluviométrie plus importante à la fin du printemps, un maximum secondaire en automne et un 

minimum estival. 

-  Des températures douces avec toutefois des extrêmes thermiques bien marqués. 

- Des étés ensoleillés, plutôt secs et chauds, pouvant conduire certaines années à des périodes               

sub-sécheresse. 

 

2.1.2.4. Climat de montagne : Iraty et Le Casset. 
 
Le climat qui en résulte présente un faciès climatique de montagne tempérée. L'altitude entraîne une 

diminution de la pression et de la température, un rayonnement solaire plus intense et un 

accroissement des précipitations. La baisse de la pression atmosphérique avec l'altitude provoque un 

refroidissement progressif de la température de l'air (- 0,55°C par 100 m, en moyenne). Cependant, les 

turbulences atmosphériques, accentuées par le relief, créent un puissant brassage de la température de 

l'air. Janvier est le mois le plus froid. Juillet est le mois le plus chaud. Les nuages diminuent 

l'échauffement diurne et réduisent le refroidissement nocturne. Des inversions de température sont 

parfois observées en hiver. En haute montagne, au-dessus des basses couches les plus absorbantes de 

l'atmosphère, le rayonnement solaire direct est particulièrement fort. Les maximums pluviométriques 

sont relevés en automne. La neige couvre le sol pendant une période qui croît avec l'altitude. 

 

- Iraty : climat de montagne à tendance océanique; les Pyrénées provoquent le renforcement de 

certaines perturbations ce qui assure à la partie occidentale de la chaîne une abondante pluviométrie. 

La répartition mensuelle de ces précipitations est assez homogène sur l’ensemble de l’année avec un 

minimum marqué en été. 
 

- Le Casset : climat de type alpestre caractérisé par une saison froide marquée, faible humidité de l’air 

et un manteau neigeux important et durable ; quelques influences méditerranéennes comme les averses 

orageuses viennent nuancer ce climat. Les précipitations sont très abondantes et le maximum mensuel 

est enregistré en novembre et le minimum en juillet. La neige fait son apparition dès le mois de 

septembre jusqu’en mai. Prédominance des vents de secteurs nord à nord-est (surtout à l’automne et 

hiver) et sud sud-ouest (printemps, été) à ouest sud-ouest. Ces directions correspondent à l’axe de la 

vallée de la Durance.  

 

 

→ Les stations MERA sont équipées d’un matériel spécifique pour la collecte des précipitations, pour 

les prélèvements des gaz et aérosols et de mâts météorologiques. 
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Tableau II-2.2 : Période de mesure des différents paramètres en chacun des sites MERA. 
 

MESURES 
SO2 
gaz 

Sulfates 
particulaires 

Ozone NOx 
COV 

Carbonylés 
Pluies Météo 

Fréquence Journalier Journalier Continu Journalier Bihebdomadaire Journalier Continu 

        

Bonnevaux 1990-1998 1990-1998 1995-1998   1990-1998  
Brotonne 1990-2003 1990-2003 1996-2003   1990-2003  

Donon 1990-2003 1990-2003 1995-2003 1994-2003 1992-2003 1990-2003 1990-2003 
Iraty 1990-2003 1990-2003 1998-2003   1990-2003 2000-2003 

Le Casset 1990-2003 1990-2003 1997-2003   1990-2003 1999-2003 
La Crouzille 1978-2003 1978-2003    1978-2002  

La Hague 1978-2003 1978-2003    1978-2002  
La Tardière 2001-2003 2001-2003 2001-2003  2001-2003 2001-2003 2001-2003 
Montandon 1998-2003 1998-2003 1998-2003   1998-2003 1999-2003 

Morvan 1990-2003 1990-2003 1998-2003   1990-2003 1999-2003 
P.Vieille 1995-2003 1995-2003 1995-2003 1995-2003 1999-2003 1995-2003 1999-2003 
Revin 1990-2003 1990-2003 1996-2003   1990-2003 2000-2003 

 

 

2.2. Echantillonnage, mesures et analyses 
 
Les paramètres mesurés (Tableau II-2.3) et leur date de mise en service au sein de chaque stations sont 

stipulés dans le Tableau II-2.2. Les équipements présents en chacune des stations sont tous identiques 

d’un point de vue de leur principe de mesure et de leur configuration de fonctionnement et par 

conséquent de la maintenance. 

 

Tableau II-2.3: Programme de surveillance du dispositif MERA en 2005 
 

PRECIPITATION GAZ AEROSOL Gaz+Aérosol METEOROLOGIE 

pH, conductivité SO2 Soufre particulaire NH3 + NH4
+ Pression, humidité 

Cl-,  NO3
-,  SO4

= O3 
Pb, Cd, Zn, Cu, 

As, Ni, Cr 
HNO3 + NO3

- Température 

K+, Na+, Mg2+, Ca2+, 
NH4

+ 
NO2   

Vitesse et direction du 
vent 

Hg, Pb, Cd, Zn, Cu, 
As, Ni, Cr 

Hg   Rayonnement UV 

 

 
2.2.1. Les paramètres météorologiques 

 
Les stations MERA concernées par les mesures météorologiques sont au nombre de huit                     

(Tableau II-2.2). Les mesures régulières des données météorologiques sont réalisées par des capteurs 

fonctionnant en continu. Ces capteurs mesurent les différentes caractéristiques météorologiques 

nécessaires à l’interprétation des mesures de concentrations en polluants gazeux. Le vent est mesuré à 

10 m du sol alors que la température, la pression, le rayonnement et l’humidité relative sont mesurés à 

2 m du sol. La plupart des capteurs utilisés sont spécifiques à un type de données, les huit stations 

météorologiques du réseau MERA sont équipées, de plus, d’une même installation météo pour la 

mesure de la température, pression, humidité relative, rayonnement direct UV, vitesse et direction du 

vent (Tableau II-2.4). Toutes les mesures instantanées sont archivées dans une base de données. 
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Tableau II-2.4 : Mesures des paramètres météorologiques. 
 

Mesure Marque et référence Convertisseur 
analogique Gamme de mesure Précision 

(sur site) 

Vitesse du vent 
VAISALA WAA151 

Capteur 
optoélectronique 

0,4 ;51,2 ms-1 0,17 ms-1 

Direction du vent 
VAISALA WAV252 

Capteur 
optoélectronique 

VAISALA WAT12 
 

0 ; 360 ° ± 3° 

Température - 40 ; + 60 °C ± 0,5 °C 

Humidité relative 

VAISALA HMP45D 
Pt 100 pour 

Température ; Capteur 
capacitif pour 

l’Humidité 

VAISALA  DAT12 
0 ; 100 % ± 3 % 

Pression 
atmosphérique 

VAISALA PTB100A 800 ; 1060 hPa ± 2hPa 

Rayonnement UV 
KIPP & ZONEN 
CUVA1 

Phoenix contact 
MCR-C-U/I 0 ; 2000 mWm-2 

à λ = 368 nm 
± 30 mWm-2 

 

 
2.2.2. Les précipitations 
 
2.2.2.1. Collecteurs de précipitations 

 
Le collecteur mis en place en 1990 dans l’ensemble des stations du dispositif MERA était basé sur des 

plans Météo-France, il était en fait déjà utilisé dans le cadre du réseau BAPMoN. Un aménagement 

supplémentaire y a été apporté dans le cadre de MERA pour permettre de collecter les échantillons sur 

une base journalière. Après quelques années de fonctionnement, un bilan technique a permis 

d’identifier les limites du collecteur utilisé. Un des premiers aspects concernait l’étanchéité du 

couvercle et permettait aux particules de se déposer sur les parois de l’entonnoir. Un second aspect 

concernait la vanne de distribution en téflon qui, lors d’évènements pluvieux intenses, ne pouvait 

canaliser efficacement toute l’eau et débordait très régulièrement. On pourrait aussi ajouter le fait que 

les échantillons n’étaient pas réfrigérés et que, par conséquent, des réactions chimiques pouvaient 

encore se produire après la collecte et durant le transport. Pendant la période hivernale et même si un 

système de chauffage était placé sous l’entonnoir, certains évènements neigeux ou des périodes de 

gelée intense perturbaient les prélèvements. Tous ces constats ont amené à s’intéresser à d’autres 

matériels qui pouvaient respecter les caractéristiques de fonctionnement du dispositif MERA.  

 

Chacune des stations est désormais équipée d’un collecteur de précipitations (depuis 2002) à ouverture 

séquentielle qui ne capte que la fraction humide des dépôts, système de collecte de type « wet-only » 

(Figures II-2.2). Un détecteur commande l’ouverture de couvercle dès l’apparition de quelques gouttes 

de pluie permettant ainsi la collecte pendant l’épisode de pluie, le couvercle se refermant lorsque le 

détecteur est à nouveau sec. Les gouttes de pluie, tombant sur cette surface de détection, mettent en 

contact les deux réseaux d’électrodes constituant le détecteur, ce qui active l’ouverture du couvercle et 

expose de ce fait l’entonnoir aux précipitations. 
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L’eau est recueillie dans un flacon de 1 litre à la base du collecteur. Une vanne de distribution opère le 

changement de flacon tous les jours à 9 heures TU. A partir de 2001, l’entonnoir et le tiroir porte 

échantillons sont chauffés pour limiter les risques de gel des précipitations en période hivernale. La 

partie supérieure du collecteur (cône anti-neige) est également chauffée pour éviter le cumul de neige. 

L’été, le système de réfrigération permet de maintenir une température des échantillons à environ            

4 °C. Il est équipé d’un système de dégivrage automatique. L’hiver, ce système est arrêté pour éviter 

tout gel de l’unité de réfrigération. Les flacons, en polyéthylène, sont renouvelés une fois par semaine 

par l’opérateur de la station. Cet appareil n’est pas conçu pour mesurer les hauteurs de pluie puisque, 

le volume des flacons est limité à 1 litre. Par conséquent, un pluviomètre est nécessaire afin de 

déterminer la pluviométrie réelle tombée sur chaque site et déterminer par la suite la déposition de 

certains éléments. 

 

En ne récoltant uniquement que les dépôts humides et non les dépôts secs issus principalement d’une 

pollution locale, on ne tient compte que du transport à longue distance. 
 

                             
 

Figures II-2.2 : Collecteur de précipitation du dispositif MERA (depuis 2002). 
 
 
 

2.2.2.2. Analyses physico-chimiques 
 
Le laboratoire SGS Multilab est chargé de l’ensemble des analyses physico-chimiques relatives aux 

précipitations des stations du dispositif MERA. Le Tableau II-2.5 présente les divers paramètres 

mesurés et leur limite de détection. 

 

▫ Les anions (Cl-, NO3
- et SO4

2-) et les cations (NH4
+, Ca2+, Mg2+, K+ et Na+) sont analysés par 

chromatographie ionique. Afin d’assurer une bonne qualité des mesures, deux échantillons de 

contrôle, de concentrations connues, sont analysés après chaque étalonnage du chromatographe. A 

noter que NH4
+ a été analysé par spectrophotométrie à flux continu de 1990 à 1996. 
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Tableau II-2.5 : Paramètres mesurés et limites de détection pour les précipitations en 2003. 
 

Précipitation Limite de détection 
pH * 

Conductivité 1 µS 
Cl- 0,05 mg/L 

NO3
- 0,01 mgN/L 

SO4
2- 0,02 mgS/L 

NH4
+ 0,04 mgN/L 

Ca2+ 0,02 mg/L 
Mg2+ 0,02 mg/L 
K + 0,01 mg/L 
Na+ 0,04 mg/L 

 
 

▫ La mesure du pH est réalisée à l’aide d’un pH-mètre de précision et spécifique aux eaux de faible 

conductivité. Le pH-mètre est étalonné avant chaque mesure d’échantillons avec des solutions 

tampons de pH connus 4,0 et 7,0. Nous pouvons aussi calculer la valeur du pH moyen comme suit : 

 
pH mean = - log10(H

+
w.mean) 

 
où H+

w.mean est la concentration moyenne en H+ pondérée par le volume de pluie. 
 
 
▫ La mesure de la conductivité est effectuée à l’aide d’un conductimètre, muni d’une microcellule 

conductimétrique. Le résultat est donné pour une température de 25°C. 

 
 

▫ Les concentrations moyennes pondérées par le volume de pluie (Cw.mean) utilisées pour la 

composition des précipitations sont données par la relation suivante :  

    Cw.mean = 
mm

mmii

H

HC
 

 

où Hmmi est la hauteur des précipitations pour le jour i, Ci la concentration en composé et Hmm la 

hauteur des précipitations sur la période moyennée. 

 
 
2.2.2.3. Validation des données d’analyses de précipitation 

 
Afin de contrôler les résultats de l’analyse des eaux de précipitation, deux méthodes simples et rapides 

sont utilisées : les calculs de balance ionique et d’écart conductimétrique. La balance ionique, basée 

sur le principe de neutralité électrique appliquée à toute solution aqueuse, énonce l’égalité entre la 

somme des charges des cations et celle des anions. 
 

▫ La Balance ionique :    σ i = 
)(

)(*200

∑∑
∑∑

+

−

anionscations

anionscations
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▫ L’ Ecart conductimétrique :   σ c =  
Km

KmKc )(*100 −
 

 
 

avec Km la conductivité mesurée et Kc la conductivité calculée. Connaissant la concentration en 

chacune des espèces et leur conductivité équivalente limite λi, présentée dans le Tableau II-2.6, il est 

possible de déterminer Kc (µS/cm) en utilisant la relation qui suit : 
 

Kc = i

n

i

i C*
1
∑

=

λ * 10-3 

 

où  Ci : concentration en l’ion i (µéq/L), λi : conductivité équivalente limite dei (µS/cm) et n : nombre 

total d’ions majeurs. 

 
Tableau II-2.6 : Conductivité équivalente de certains ions (T=25°C). 

 

IONS λλλλi (µS/cm) 
H+ 350 

½ Ca2+ 60,0 
½ Mg2+ 53,1 
NH4

+ 74,5 
K + 74,5 
Na+ 50,9 
Cl- 75,5 

½ SO4
2- 79,0 

NO3
- 70,6 

 

Si l’un des critères ou les deux ne sont pas respectés, l’échantillon est analysé de nouveau. Si lors de la 

seconde analyse, les critères sont satisfaisants, les données sont validées. Si l’un des critères ou les 

deux ne sont pas respectés de nouveau, le rapport d’analyse précise qu’il y a eu répétition de l’analyse 

sans validation. 

 
 

2.2.3. L’ozone 
 
Concernant la mesure de l’ozone, chaque station gérée par une association de surveillance agréée par 

le Ministère de l’Environnement, a été dotée en 1998 d’un analyseur O341M Environnement SA et 

d’un système de transfert portable assurant l’étalonnage de l’analyseur. L'absorption de la lumière par 

l'ozone suit la loi de Beer-Lambert qui relie l'absorption à la concentration en ozone selon un 

coefficient connu. L'ozone présent dans l'air ambiant possède une bande d'absorption dans l'ultraviolet 

(longueur d'onde de 254 nanomètres). Dans l'analyseur, l'air ambiant est, d'une part, exposé à une 

lampe UV centrée sur 254 nanomètres et d'autre part, filtré de l'ozone qu'il contient; selon la loi de 

Beer-Lambert, on calcule alors la concentration en ozone par différence entre la mesure de l'air sans 

ozone et celle de l'air contenant de l'ozone. Un analyseur d’ozone par photométrie UV permet 

d’obtenir ainsi les concentrations de gaz en continu. 
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2.2.4. Le dioxyde de soufre et le sulfate particulaire 
 
De nombreuses méthodes de détermination du SO2 atmosphérique existent, le choix dépendant des 

objectifs visés et des niveaux de pollution. Les mesures du dioxyde de soufre gazeux et des sulfates 

particulaires sont réalisées par un appareil dit « AbSO2 » (Figure II-2.3) qui a été conçu 

spécifiquement pour le dispositif MERA. 
 

 
 

Figures II-2.3 : AbSO2 du dispositif MERA. 
 

La technique retenue (AbSO2) consiste en un système de barbotage de l’air, préalablement filtré, dans 

une solution oxydante d’eau oxygénée à 0,3 % qui fixe le SO2 sous forme de sulfate SO4
2-, cet ion 

étant analysé en différé au laboratoire par chromatographie ionique. Des filtres permettent de piéger le 

soufre particulaire, qui après extraction par ultrasons, est analysé par chromatographie. Cet appareil de 

collecte du SO2 et des particules est conçu pour des prélèvements par période de 24 heures et pour que 

les flacons soient relevés chaque semaine. Les limites de détection sont stipulées dans le                

Tableau II-2.7. 
 

Tableau II-2.7 : Limites de détection analytique du SO2 pour les gaz et aérosols. 
 

Gaz Limite de détection 

Dioxyde de soufre 0,5 µgS/m3 

Aérosols Limite de détection 

Soufre particulaire soluble dans l’eau 0,1 µgS/m3 

 
 
 

2.2.4.1. Pour le dioxyde de soufre  
 
Le calcul de la concentration en SO2 s’effectue suivant la relation : 
 

[SO2]  =  

V
a
air

V
a
bC

a
bV

a
sC

a
s 96

32*)**( −
  en (µgS/m3) 

 

C
a

s
 : concentration de la solution de barbotage (en µg.SO4

2-.L-1), V
a

s
 : volume de la solution de 

barbotage après prélèvement (en L), C
a

b
 : concentration de la solution de barbotage « blanc »          

(en µg.SO4
2-.L-1), V

a

b
 : volume du « blanc », égal au volume de la solution de barbotage avant le 

prélèvement (100.10-3 L) et V
a

air
 : volume d’air prélevé par l’AbSO2 (en m3). 
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2.2.4.2. Pour le sulfate particulaire  
 
Le calcul de la concentration en sulfate particulaire s’effectue suivant la relation : 
 
 

[SO4
2-]  =  

V
a
air

V
b
pC

b
pV

a
pC

a
p 96

32*)**( −
  en (µgS/m3) 

 

C
a

p
 : concentration de l’extrait du filtre à particules de l’AbSO2 (µg.SO4

2-.L-1), V
a

p
 : volume de 

l’extrait du filtre à particules de l’AbSO2 (10.10-3 L), C
b

p
 : concentration de l’extrait du filtre à 

particules « blanc » (µg.SO4
2-.L-1), V

b

p
 : volume de l’extrait du filtre à particules « blanc »                

(10.10-3 L) et V
a

air
 : volume d’air prélevé par l’AbSO2 (m3). 

 

 
 

2.2.5. Les Composés Organiques Volatils 
 
Le système AVOCS est un appareil automatique d’échantillonnage d’air par canisters (Figure II-2.4), 

ces derniers étant connectés sur l’appareil, à différents ports de prélèvement. Le pilotage des 

différentes étapes d’échantillonnage est assuré par un microprocesseur intégré à l’AVOCS. Ainsi, il 

est possible de programmer la date, l’heure, la durée (4 heures) et le débit de chaque prélèvement. 

Celui ci est de 30 cm3.min-1 pour le Donon et La Tardière et de 27 cm3 min-1 pour la station de 

Peyrusse Vieille. L'échantillonnage débute à 12h TU, deux fois par semaine, le mardi et jeudi dans les 

stations de Peyrusse-Vieille, du Donon et la Tardière. Le dispositif d’échantillonnage est placé dans un 

local ventilé et protégé de grandes variations thermiques. 
 

 
 

Figure II-2.4 : Préleveur AVOCS en fonctionnement dans 3 stations MERA 
 

 

La tête de prélèvement de l’air ambiant est placée à une sur hauteur d’au moins 1m du toit du local et 

écartée d’au moins 50 cm des parois de ce même local. Un canister en acier inoxydable préalablement 

vidé est purgé avec l'air à échantillonner puis rempli jusqu'à une pression d'environ 25 psi. 
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Au Donon et à la Tardière, on utilise l’AVOCS avec compression alors qu’à la station de Peyrusse 

Vieille, on se sert de la dépressurisation du canister pour le remplir. Le canister est ensuite transmis 

pour analyse par chromatographie gazeuse au Département Chimie et Environnement de l’Ecole des 

Mines de Douai. Les COV mesurés sont spécifiés dans le Tableau II-2.8. La ligne de prélèvement des 

COV, est constituée d'un tube en acier inoxydable de 1/4 de pouce de diamètre. Elle est équipée à l'une 

de ses extrémités d'un filtre de porosité 2 µm et d'un entonnoir, tous deux en acier inoxydable, l'autre 

extrémité est raccordée à la pompe de prélèvement. Cette pompe est constituée d'une tête en acier 

inoxydable et de membranes en téflon afin d'éviter toute contamination de l'échantillon d'air qui sera 

ensuite introduit dans le canister. La sortie de la pompe est reliée au té de purge, lui-même connecté au 

canister. Ce té permet de purger l'ensemble de la canne de prélèvement jusqu'à l'entrée du canister par 

plusieurs mises sous pression et dépressurisations successives. 

 
Tableau II-2.8 : Liste des COV mesurés dans le cadre du dispositif MERA. 

 

 
 

2.2.6. Les carbonylés 
 

Pour le prélèvement des carbonylés, l'air échantillonné traverse une cartouche en polyéthylène 

contenant des grains de silice de 500 à 1000 µm de diamètre imprégnée d'une solution acidifiée de 2,4-

dinitrophénylhydrazine (2,4-DNPH). Ce prélèvement est effectué manuellement une fois par semaine 

à un débit de 1,5 L.min-1 pendant 4 heures. Dans ce cas, on n’a pas une compression, comme cela est le 

cas pour les COV, mais une aspiration. Les cartouches sont conservées au réfrigérateur à une 

température maximale de 4 °C avant et après l’échantillonnage. Les aldéhydes et les cétones réagissent 

avec la 2,4-DNPH pour former les hydrazones selon la réaction suivante : 

 

Ethane 3-méthyl-1-butène Benzène 
Ethylène Cyclopentène 3,3-diméthylpentane 
Propane Trans-2-pentène Cyclohexane 
Propène 1-pentène 2-méthylhexane 

Acétylène Cis-2-pentène 2,3-diméthylpentane 
Isobutane 2,2-diméthylbutane Isooctane 
Butane 1-butyne Heptane 

Trans-2-butène Isoprène Toluène 
1-butène 2,3-diméthylbutane Octane 
Isobutène 2-méthylpentane Ethylbenzène 

Cis-2-butène 3-méthylpentane Para + méta xylène 
2,2-diméthylpropane 1-hexène Ortho xylène 

Isopentane Hexane 1,3,5-triméthylbenzène 
Pentane 2,2-diméthylpentane 1,2,4-triméthylbenzène 
Propyne 2,4-diméthylpentane 1,2,3-triméthylbenzène 

1,3-butadiène 2,2,3-triméthybutane  
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Après son exposition, la cartouche est envoyée au Département Chimie et Environnement de l’Ecole 

des Mines de Douai où elle sera analysée par chromatographie liquide haute performance HPLC. La 

ligne d’échantillonnage est constituée dans sa première partie d'un tube en acier inoxydable de 1/4 

pouce de diamètre, il est équipé à l'une de ses extrémités d'un filtre de porosité 2 µm et d'un entonnoir 

en acier inoxydable, l'autre extrémité  est  raccordée  au piège à  ozone. Le tube de cuivre est ensuite 

relié à l'aide d’un tube en téflon de 1/4 pouce de diamètre à une vanne d'arrêt et à la cartouche de 

prélèvement, l'autre extrémité de la cartouche est raccordée à un régulateur de débit massique et à la 

pompe. La mise en place d'un boîtier de régulation de débit massique permet d'assurer un débit 

d'échantillonnage constant pendant toute la durée du prélèvement. 

  

Tableau II-2.9 : Liste des composés carbonylés mesurés dans le cadre du dispositif MERA. 
 

Nom IUPAC Formule 

Méthanal CH2O 
Ethanal C2H4O 

Propan-2-one C3H6O 
2-propénal C3H4O 
Propanal C3H6O 

* 2-butènal + 3-butèn-2-one C4H6O + C4H6O 
Butan-2-one C4H8O 

2-méthylpropénal C4H8O 
* Butanal + isobutanal C4H8O + C4H8O 
Benzènecarbaldéhyde C7H6O 

Ethanedial C2H2O2 
* Pentanal + 2-méthylbenzencarbaldéhyde C5H10O + C8H8O 

2-oxopropanal C3H4O2 
n-hexanal C6H12O 

 

* composés non séparés par analyse. 
 
 
 
 

2.3. L’Assurance qualité dans le cadre de MERA 
 

Le nombre de données traitées est très élevé, avec des séries de mesures très détaillées en cohérence 

avec les données internationales. Un soin particulier doit ainsi être apporté (1) à la mise en place et au 

suivi des équipements, (2) à la définition de procédures adaptées, (3) au contrôle de fonctionnement, 

(4) à la validation des données et (5) à la documentation en général. L’Ecole des Mines de Douai a 

ainsi mis en place un programme d’assurance qualité dès 1995, décrit sur la Figure II-2.5, sur les 

recommandations de l’EMEP afin de garantir auprès de tous les utilisateurs de données la fiabilité de 

l’ensemble des informations transmises. C’est ainsi que des contrôles à tous les points de la chaîne 

analytique sont réalisés chaque année et transmis à EMEP. Un contrôle externe des analyses 

chimiques est assuré pour s’assurer de la conformité et l’application de ce plan. 
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Transporteur retire en station et

dépose les caisses au laboratoire

d'analyses (sous 72 h)

Identification des caisses et

inventaire des échantillons

� Flacons pour : la pluie, le rinçage des

collecteurs, l'échantillonnage du SO2

� 1 caisse par station identifiée par le

nom du site et un numéro

�  Contrôle sur des analyses répétéées

(représen tan t 5  à  10% du nombre

d'échantillons analysés)

� Limites définies selon les critères du

CEN 230 TG 4 (contrôle qualité) :

Limite d'alerte : moyenne +/- 2 σ
Limite d'arrêt : moyenne +/- 3 σ

Dossier complet envoyé tous les
mois à l'EMD

Conservation 8 semaines à partir de la

date d'envoi des résultats (sauf pour les

échantillons SO2 non conservés)

6. Archivage des données,
stockage puis destruction des

échantillons

1. Préparation et envoi des
caisses contenant les

échantillons

5. Edition et envoi des
rapports d'analyse

4. Procédures de contrôle
analytique

3. Analyses physico- chimiques
des échantillons

2. Enregistrement des
échantillons

Plan d'assurance Qualité MERA
Laboratoire d'analyse

 

Vérification et transfert des données

� Codes regroupés en 9 groupes  répertoriant chacun

une classe de problèmes ou d'informations (pour

tous les paramètres :  chimiques, physiques ou

météorologiques)

� Chaque code comporte un nombre de 3 chiffres et

une mnémonique

� Fichiers codifiés convertis au format NASA/AMES,

préconisé par EMEP, envoyés  tous les 6 mois (via

FTP)

� Données diffusées 2 fois par an par le

responsable national de l 'assurance

qualité au serveur du NILU

� Connex ion à  la  BDQA  pou r   l a

récupération des données (en amont)

� Compa r a is on  av ec  l e s  d on n ée s

antérieures : statistiques, révision des

données supérieures à 3 ou  4σ
� Relations entre les éléments chimiques

pour les précipitations : écarts ionique et

conductimétrique

3. Codification et formatage
des données

4. Diffusion des
données

2.  Vérification ou
validation des données

1.  Première vérification de
la cohérence des données

transmises par le
laboratoire

� Prépara t ion des  do nnées  par   l e

responsable technique du réseau MERA

� Validation des données par le responsable

de la base de données

 
 

Figure II-2.5 : Histogrammes sur l’assurance qualité MERA

Assurance Qualité MERA  

Analyses 
chimiques 

�  Plan d'assurance qualité 
� Nombre d'analystes et date 

d'analyses 
� Echantillons partagés 
� Contrôle des blancs d'analyse 

Echantillonnage et 
transport 

�  Equipements identiques pour chaque station 
�  Procédures d'échantillonnage détaillés dans le manuel MERA 
�  Visites de maintenance 2 fois par an 
�  Fiches de renseignement : 3 volets (réseau, laboratoire, 

gestionnaire) 
�  Durée de transport et délai avant analyse renseignés dans la 

fiche navette 
� Intercomparaison des matériels d'échantillonnage 
� Intercomparaison analytique 
� Contrôle des blancs de terrain 

 Vérification et 
transfert des 

données 

� Premières vérifications de la cohérence 
des données transmises par le laboratoire 
d'analyses 

� Vérification ou validation des données 
� Codification et formatage des données 
� Diffusion des données 

  



 

 

 88

 
 



 

 

 89

 

   
   
   
   
   
   

   
   

CChhaappii tt rr ee  II II II   ::   
  

PPRREESSEENNTTAATTII OONN  DDEESS  OOUUTTII LL SS  

SSTTAATTII SSTTII QQUUEESS  UUTTII LL II SSEESS  



 

 90 



Chapitre III : Outils statistiques _______________________________________________________________________________________________ 

 91 

Dans ce chapitre vont être présentés les outils statistiques utilisés dans cette étude, ceci dans le but 

d’une meilleure compréhension des analyses ou techniques statistiques développées dans le traitement 

des données du dispositif MERA.  

 

11..  OOuutt ii llss  SSttaatt iisstt iiqquueess  ddee  bbaassee  
 

1.1. Statistiques descriptives 
 

1.1.1. La moyenne arithmétique : X  
 

▫ La somme des écarts à la moyenne est nulle,  

▫ Sensible aux valeurs extrêmes. 

 

1.1.2. La médiane : X� 
 
▫ La moitié des observations lui sont inférieure et la moitié supérieure, 

▫ Peu sensible aux valeurs extrêmes. 

 
1.1.3. Les percentiles : P 

 

▫ Percentile 25 (P25) : 
4

1
 des valeurs lui sont inférieures et 

4

3
 supérieures, 

▫ Percentile 50 (P50) =  médiane, 

▫ Le Percentile 98 : 98% des données sont inférieures à cette valeur (percentile 98). 

 

 

1.2. Paramètres de dispersion 
 

1.2.1. Amplitude 
 
C’est l’écart entre la valeur de l’observation maximale et celle de l’observation minimale. 
 

1.2.2. Boite à moustaches ("Box-plot") 
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(1) médiane; (2) moyenne arithmétique; (3) et (4) P25 et P75; (5) moustache supérieure qui part du 

P75 et va à la valeur la plus faible contenue dans une gamme de 1,5 interquartile                                

(P75 + 1,5× (P75 – P25)); (6) moustache inférieure qui part du P25 et va jusqu’à la valeur la plus 

élevée contenue dans une gamme de 1,5 interquartile (P25 - 1,5× (P75 – P25)); (7) et (8) « outliers » 

représentés par des carrés vides, ce sont respectivement les valeurs supérieures à                                  

P75 + 1,5× (P75 – P25) et inférieures à P25 - 1,5× (P75 – P25); (9) et (10) « outliers lointains » 

représentés par un carré avec une croix à l’intérieur, ce sont respectivement les valeurs supérieures à 

P75 + 3× (P75 – P25) et inférieures à P25 - 3× (P75 – P25) 

 
 

1.2.3. Variance et Ecart type 
 
La variance Var(x) ((1)) d’une série ou d’une distribution de fréquence est « la moyenne arithmétique 

des carrés des écarts à la moyenne ». C’est par rapport à la moyenne que la somme des carrés des 

écarts est la plus faible. L’Ecart type ((2)) est la racine carré de la variance (« standard deviation » en 

anglais). L’Ecart type est dans l’unité de la variable. 

Soit   Var(x) = 
N

1
∑

=

−
N

i

i xx
1

)²(       (1)   

 
avec N : nombre d’observations, 
 

Et   σ  = )(xVar       (2) 

 
 
1.2.4. Coefficient de variation 

 
C’est le rapport de l’Ecart type divisé par la moyenne. Le coefficient de variation CV ((3)) est un 

nombre, sans unité qui permet de comparer la variabilité de distribution des variables qui ne sont pas 

dans les mêmes unités. 

 

Soit  CV = 
x

σ
       (3)   

 
 
1.3. Statistiques à deux dimensions 
 
Il s’agit de mettre en évidence des relations qui existent entre deux séries d’observations. 

 

1.3.1. Notion de covariance 
 
La covariance Cov ((4)) est une variable quantitative et correspond à « la moyenne des produits des 

écarts à la moyenne » et sert aux calculs du coefficient de détermination R² et de corrélation R                 

(Chapitre III-1.3.2.2.). 
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Cov (x,y) = 
N

1







 −−∑
=

N

i

ii yyxx
1

))((     (4) 

 

La covariance est dite « positive » si le nuage de points est croissant et « négative » s’il est 

décroissant. 

 

1.3.2. Régression et corrélation 
 
Nous cherchons à exprimer la relation entre deux variables x et y,  

▫ x est la variable indépendante ou explicative,  

▫ y est la variable dépendante ou expliquée.  

Si y est explicable par x, on parle de régression. Par contre, si x en fonction d’y et y en fonction de x 

ont un sens, nous parlons de corrélation. 

 

1.3.2.1. Régression : méthode des moindres carrés 

Nous cherchons une relation linéaire de la forme : y = b0 + b1x. La méthode des moindres carrés 

consiste à chercher les valeurs des paramètres b0 et b1 qui rendent minimale la somme des carrés des 

écarts résiduels ((5)(7)) (SSr : Sum of Squared residuals ) entre les valeurs observées yi et les valeurs 

calculées d’y :  

SSr = ∑
=

−
N

i

ii yy
1

)²ˆ( où n est le nombre de points et iŷ = b0 + b1xi (5)(6)    

d’où SSr = ∑
=

−−
N

i

ii xbby
1

10 )²( = φ (b0,b1)     (7) 

 

Cette relation fait apparaître la somme des carrés des écarts comme une fonction des paramètres b0 et 

b1. Lorsque cette fonction est minimale, les dérivées ((8) (9)) par rapport à ces paramètres s'annulent :  
 










∑ =−−−=
∂
∂

∑ =−−−=
∂
∂

=

=

N

i

N

i

ii

ii

xbbyxibb
b

xbbybb
b

1

1

0)(2),(

0)(2),(

1010

1

1010

0

φ

φ

   (8) 

 
soit :  
 

  








∑ ∑=+∑

∑ ∑=+

= ==

= =

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

iiii

ii

yxxbxb

yxbNb

1 11

1 1

²10

10

     (9) 
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Le système (9) est dit « système des équations normales » et admet pour solutions :  
 

  
( )

( )













∑ ∑−

∑ ∑ ∑−
=

∑ ∑−

∑ ∑ ∑ ∑−
=

= =

= = =

= =

= = = =

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

N

i

ii

iiii

ii

iiii

xxN

yxyxN
b

xxN

xyxiyx
b

1

2

1

1 1 1

1

2

1

1 1 1 1

²

²

²

1

0

     (10) 

 
L’équation (11) de la droite ajustée par la méthode des moindres carrés est donc : 
 
 

(Y -Y ) = (X - )X
)²(

),(

x

yxCov

σ
   (11) 

 
 

 
1.3.2.2. Coefficients de détermination et de corrélation 

 
Nous montrons que l'équation d'analyse de la variance est :  
 

 )²ˆ()²ˆ()²(
11 1

iiiiii yyyyyy
N

i

N

i

N

i
−∑+−∑ ∑=−

== =
   (12) 

   
         SSt       =     SSe        +      SSr 

 

SSt est la somme des carrés des écarts totale. Elle traduit la dispersion des valeurs observées de y par 

rapport à la moyenne. SSe est la somme des carrés des écarts expliquée. Elle traduit la dispersion des 

valeurs calculées de y par rapport à la moyenne. Si l'équation de la droite représente correctement les 

valeurs expérimentales, nous avons :  
 

 SSe → SSt ⇔ r² = 
tSS

SSe
 → 1     (13) 

 
R² est le coefficient de détermination. Il représente la part des variations de y qui est "expliquée" par x. 

Le carré du coefficient de corrélation linéaire, qu’on appelle aussi le coefficient de détermination, est 

donné par la formule (14) suivante : 
 

R² = 

²

)()(

),(









yVarxVar

yxCov
= 

²

)()(

),(









yx

yxCov

σσ
   (14) 

 

 
▫ Il détermine la part de variance de y qui est expliquée par la régression linéaire de y en x (ou, 

respectivement, la part de variance de x expliquée par la régression linéaire de x en y). Le coefficient 

de détermination joue donc, pour la régression linéaire de y en x, le même rôle que le rapport de 

corrélation pour la régression de y en x. 



Chapitre III : Outils statistiques _______________________________________________________________________________________________ 

 95

▫ R est le coefficient de corrélation (ou coefficient de corrélation de Bravais-Pearson). Il 

mesure l’association linéaire entre x et y, entre deux caractères quantitatifs. Il est affecté du signe +    

ou - selon que la pente de la droite (b1) est positive ou négative. R est toujours compris entre -1 et 1, 
 

soit  R = 
)()(

),(

yVarxVar

yxCov
     (15) 

 
 

▫ Remarques :  
 

- Si la droite passe exactement par les points, R² = 1 et R = ± 1, 
 

- Si les variables x et y sont indépendantes, R = 0. Toutefois la réciproque n'est pas vraie : R peut 

être égal à 0 si la relation est non linéaire, 
 

- Il vaut mieux utiliser R² que R. En effet R < 1 donc R² < R. Par exemple une valeur de R égale à 

0,70 peut sembler correcte, alors qu'on n'a expliqué que 50% des variations de y (R² = 0,49), 
 

- Plus R est proche de 1 ou - 1, plus la corrélation linéaire est forte. 

 

Il est fondamental de noter qu’une corrélation significative ne signifie aucunement qu’il existe une 

relation de cause à effet entre les deux variables. La corrélation peut en effet être liée à une troisième 

variable, qui agit de manière indépendante sur les deux premières. Pour contrôler l’influence d’autres 

variables, il est nécessaire de procéder à des corrélations partielles. De même, un faible coefficient de 

corrélation ne signifie pas forcément l’indépendance des deux caractères. Il se peut que la relation 

entre ces deux caractères soit non linéaire. La corrélation est à ce niveau essentiellement descriptive 

(et non explicative). 

 

 La régression est une méthode peu robuste car elle est très influencée par les « bornes » 

(valeurs limites) du nuage de points. 

 
 
 

1.3.3. Régression multiple 
 
La régression multiple est définie comme un outil permettant d'étudier et de mesurer la relation 

existant entre une variable Y, dite variable expliquée, et d'autres variables Xi, dites variables 

explicatives. 

 
1.3.3.1. Modèle théorique 

 
 

Nous pouvons écrire la relation (16) suivante :  
 

 
Yx = B0 + B1X1a + B2X2a + … + BpXpa + da   (16) 
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où da représente les résidus aléatoires relatifs aux différents individus « a » et « p » est une variable 

explicative. La covariance ((17)) est donnée par la relation qui suit : 

 

  Cov (x,y) = 
N

1


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
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= ==
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Notons SPE la somme des produits des écarts aux moyennes ((18)) et SCE la somme des carrés des 

écarts à la moyenne ((19)) soit : 
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1.3.3.2. Cas de deux variables explicatives 

 
L’équation recherchée selon le modèle donné en (16) est de la forme : 

 

  Y = b0 + b1X1 + b2X2      (20) 

 

où y est la variable expliquée et X1 et X2 les variables explicables. Les coefficients de régression 

partielle b1 ((21)) et b2 ((22)) sont donnés par : 

 

  b1 = 
)21()2()1(

)2()21()2()1(

² xxSPExSCExSCE

xSPExxSPExSCEyxSPE y

−
−

  (21) 

 

  b2 = 
)21()2()1(

)1()21()1()2(

² xxSPExSCExSCE

xSPExxSPExSCEyxSPE y

−
−

  (22) 

 
et b0 est l’ordonnée à l’origine d’où : 
 
  b0 = Y - b1 1X - b2 2X       (23) 
 
 
et le coefficient de corrélation multiple ((24)) est de la forme suivante : 
 

r = 
SCEy

SCEyx−1       (24) 
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22..  AAnnaallyysseess  ssttaatt iisstt iiqquueess  mmuull tt iivvaarr iiééeess    
 

Nous effectuerons, lors de notre étude, une « classification hiérarchique ascendante », technique de 

classification destinée à produire des groupements d’individus décrits par un certain nombre de 

variables ou de caractères, et une « analyse factorielle à rotation Varimax » permettra de déterminer 

les types de sources possibles qui sont responsables des substances chimiques contenues dans les 

pluies recueillies au sein des stations du dispositif MERA. Un « centrage-réduction » des 

concentrations et dépositions des ions mesurées sera effectué au préalable. 

 

2.1. Transformation des données : centrage-réduction 
 

Les valeurs doivent être centrées, c’est-à-dire qu’il faut soustraire à toutes les valeurs numériques la 

valeur moyenne. Cette nouvelle donnée peut ensuite être divisée par l’écart type afin d’obtenir des 

variables centrées réduites. Toutes les variables auront la même variabilité et de ce fait, la même 

influence dans le calcul de l’inertie du nuage : nous rendons équivalent la contribution de chaque 

variable. De plus, cette standardisation permet de s’affranchir des unités. Cette transformation n’a 

aucune influence sur la ressemblance entre individus, ni sur la liaison entre les variables. Après le 

centrage-réduction (Figure III-2.1) le centre de gravité y du nuage des individus est confondu avec 

l’origine 0 des axes. La coordonnée courante est égale à : 

   

j

jijx x
y ij σ

−
=    (25) 

 

xij
 est la valeur prise par la variable j pour l’individu i, jx et σ j

 sont respectivement la moyenne et 

l’écart type de cette variable dans la population étudiée. 
 
 

 

        
 
 
 
 
 
 

Figure III-2.1 : Principe du centrage réduction dans le cas où σ < 1 
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Dans la littérature, il existe quatre types de classification : le regroupement en clusters qui consiste en 

un groupement d’individu indifférenciés en classe, la classification standard (ou catégorisation) à 

partir de classes existantes qui est une assignation d’individus à ces classes, la classification supervisée 

avec un ensemble d’apprentissage étiqueté et la classification non supervisée avec un ensemble 

d’apprentissage non étiqueté. Divers algorithmes sont associés à ces classifications dont les principales 

sont la classification hiérarchique (ascendante ou descendante) ou non hiérarchique (généralement 

itérative) et la classification dure ou douce (appartenance graduelle). 

 
2.2. La Classification Hiérarchique  
 

La théorie de la classification hiérarchique est décrite dans l’ouvrage de référence de Volle (1993) et 

les points essentiels à sa conception seront traités dans cette partie succinctement. Parmi les méthodes 

de classification hiérarchique on distingue des ascendantes et descendantes. Les ascendantes créent 

une partie en regroupant deux parties existantes. Les descendantes divisent au contraire une partie 

existante pour en faire deux nouvelles. La classification hiérarchique, technique utilisée par Slanina et 

al. (1983) et Plaisance et al. (1996), répartit ces profils en groupes relativement homogènes. Nous 

discuterons chacun de ces groupes afin de mettre en évidence des liens existant entre la situation 

géographique, environnementale, orographique … 

 

2.2.1. Principe de la Classification Hiérarchique Ascendante (CHA) 
 
Les techniques de classification sont destinées à produire des groupements d’individus ou objets 

décrits par un certain nombre de variables ou de caractères. Le principe de l’algorithme consiste à 

créer, à chaque étape, une partition obtenue en agrégeant deux à deux les éléments les plus proches. 

On désigne par « élément » à la fois les individus à classer eux-mêmes et les regroupements 

d’individus générés par l’algorithme. La recherche d’une classification hiérarchique (« hierarchical 

clustering ») s’appuie sur une notion de distances entre individus qui induit une mesure de 

l’hétérogénéité d’une partie basée sur les distances entre individus qui sont dedans et une mesure de 

dissimilarité entre deux parties basée sur la distance entre un individu de l’un et un individu de l’autre. 

Pour regrouper il faut un critère. Au début, il est naturel de regrouper les deux individus les plus 

proches au sens de la dissimilarité de départ. Il faut d’abord savoir qu’il s’agit d’outils descriptifs qui 

n’ont pas de propriétés d’optimalité.  En effet, on peut aussi envisager de comparer toutes les 

hiérarchies possibles, et choisir celle qui optimise le critère choisi. Malheureusement, le nombre total 

de hiérarchies possibles est beaucoup trop grand, même pour un petit nombre d’objets. Pour n objets, 

le nombre de hiérarchies possibles est : 

)!2(2

)!32(
2

−

−
−

n

n
n      (26) 
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Contrairement aux méthodes d’analyse de données basées sur l’algèbre linéaire, les méthodes de 

classification se caractérisent donc par le fait qu’il n’existe pas de méthode canonique, mais au 

contraire un grand nombre d’algorithmes empiriques. De même, il n’y a pas en général unicité des 

solutions obtenues. 

 
2.2.2. Algorithme de classification 

 
On suppose au départ que l’ensemble des individus à classer est muni d’une distance. Il faut donc 

pouvoir au départ calculer les distances entre tous les individus. Une première matrice de distances 

entre tous les individus est construite. Une fois constitué un groupe d’individus, il convient de se 

demander ensuite sur quelle base nous pouvons calculer une distance entre un individu et un groupe 

d’individus et par la suite une distance entre deux groupes d’individus, ceci revenant à définir une 

stratégie de regroupements des éléments, c’est à dire se fixer des règles de calcul des distances entre 

groupements disjoints d’individus, appelés « critères d’agrégation ». La première difficulté vient du 

fait que les trois méthodes de CHA basées sur des distances induites entre parties donnent des arbres 

qui peuvent avoir des formes très différentes. La méthode du saut minimum conduit en général à des 

arbres très aplatis, avec accrochages successifs des objets un à un, ce qui conduit à la formation de 

chaînes : les groupes ne seront pas facilement discernables dans l’arbre hiérarchique. La méthode du 

saut maximum tend à constituer des petits « clusters » compacts. La méthode d’agrégation selon 

l’inertie donne dans ce cas des résultats beaucoup plus fiables. La technique d’agrégation selon la 

variance cherche à optimiser, à chaque étape, selon des critères liés à des calculs d’inertie, la partition 

obtenue par agrégation de deux éléments. 

 
2.2.2.1. Le critère de Ward 

 
Celle dite de Ward, méthode la plus générale et pouvant être utilisés avec des données à distribution 

normale, définit d’abord la valeur d’un regroupement (l’augmentation de l’inertie intra) qui sert de 

mesure de dissimilarité entre parties. Dans tous les cas, il s’agit d’algorithme et donc d’économie de 

moyens. Il faut faire n-1 fois la même chose. On considère les n objets à classer comme un nuage de 

points dans un espace à p dimensions. Chaque points xi est muni d’une masse mi. Nous notons m la 

masse totale du nuage : m = ∑
=

n

i im
1

. Le carré de la distance entre les deux points xi et xj est notée : 

=− jxix

2

),(
2

jxixd . L’inertie totale I du nuage est la quantité : I = ∑
=

n
im

i 1
× gix −

2

où g est le 

centre de gravité du nuage :   g = 
m

1
∑
=

n
im

i 1
×

i
x . S’il existe s classes, la q ième classe a pour masse :    

mq = ∑
∈qi im  et a pour centre de gravité : gq = 

qm

1
∑
∈qi im ×

i
x . 
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La relation de Huygens (Figure III-2.2) fournit une décomposition de la quantité I en inerties intra-

classes et inter-classes suivant la formule : 
 

I = ∑
=

s
m

q
q

1
× gqg −

2

+ ∑
=

s

q 1
∑
∈qi im ×

qgix −
2

 (27) 

 

 
 

Figure III-2.2 : Décomposition de l’inertie selon la relation de Huygens. 
 

La qualité globale d’une partition est liée à l’homogénéité à l’intérieur des classes. I étant une quantité 

constante, il s’agit par conséquent de minimiser la quantité relative à l’inertie intra-classes :  
 

I intra = ∑ ∑
= ∈

s
im

q qi1 qgix −
2

    (28) 

 

ou encore maximiser celle relative à l’inertie inter-classes : 
 

Iinter = ∑
=

s
m

q
q

1
gqg −

2

     (29) 

 

A l’étape initiale, l’inertie intra-classes est nulle alors que l’inertie inter-classes est égale à l’inertie 

totale. A l’étape finale, c’est l’inertie inter-classes qui est nulle et l’inertie intra-classes est équivalente 

à l’inertie totale. Par conséquent, au fur et à mesure que nous effectuons des regroupements, Iintra 

augmente alors que Iinter diminue. L’algorithme de Ward consiste à rechercher à chaque étape une 

partition telle que Iintra soit minimale et Iinter maximale. Faire varier le moins possible l’inertie intra-

classes à chaque étape d’agrégation revient à rendre minimale la perte d’inertie inter-classes résultant 

de l’agrégation de deux éléments. Soit xi et xj deux éléments de masses mi et mj, il est montré dans la 

littérature que la perte d’inertie inter-classes ∆Iij due au passage de la partition à s classes à la partition 

à s-1 classes équivaut à :  

∆I ij = ×
+

×

ji

ji

mm

mm

jxix −
2

= ×
+

×

ji

ji

mm

mm
),(

2
jxixd   (30) 

 

La stratégie d’agrégation fondée sur le critère de la perte d’inertie minimale, dit critère de Ward, est 

donc la suivante : au lieu de chercher les deux éléments les plus proches, nous chercherons les 

éléments xi et xj correspondant à ∆Iij minimale. Les ∆Iij sont considérées comme de nouveaux « indices 

de distance » appelés aussi « indices de dissimilarités ». 

g 
g 

xi xi 

gq 

Inertie totale = inertie inter-classes + inertie intra-classes 
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2.2.2.2. Méthodologie 
 

Partant d’un nuage de n individus, tous les indices de distances ∆Iij sont calculés, on cherche ensuite le 

couple (i,j) pour lequel ∆Iij est le plus petit. Les deux points i et j sont alors agrégés, c’est à dire que 

nous les remplaçons par leur centre de gravité g’ et nous affectons la masse m’ qui sont définis 

par (31) : 
 









+=

+

×+×
=

ji

ji

jjii

mmm

mm

xmxm
g

'

'    (31) 

 

Le procédé est réitéré sur le nuage des n-1 points et ainsi de suite jusqu’à ce que nous ayons réuni tout 

le nuage en g, centre de gravité du nuage des n individus. Les individus sont numérotés usuellement de 

1 à n, les agrégats obtenus successivement par la démarche de l’agrégation binaire seront numérotés de 

n+1 à 2n-1. Ces agrégats sont appelés des « nœuds ». Une hauteur égale à ∆Iij de l’itération est 

attribuée à chaque nœud. 

 
 

2.2.2.3. Le dendrogramme 
 

L’algorithme fournit une « hiérarchie de partitions » se présentant sous la forme d’un arbre renversé 

appelés également « dendrogramme » et contenant n-1 partitions. Les regroupements successifs 

peuvent être représentés par un arbre ou dendrogramme (Figure III-2.3).  
 

 

Figure III-2.3 : Représentation de la construction d’un dendrogramme à partir de cinq individus. 

 
 

2.2.2.4. Troncature du dendogramme 
 
La règle à suivre pour obtenir une bonne partition « couper les branches de l’arbre les plus longues ». 

Cette règle est plus ou moins bien suivie en pratique ; en effet, on dit souvent qu’une bonne partition 

est celle qui est interprétable. Là encore pas de règle absolue, mais plutôt des aides à la décision. 

Après la troncature, nous allons interpréter le contenu des classes formées. 
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Si les effectifs dans les classes sont inférieurs à 10 individus, nous pouvons comparer les valeurs des 

variables pour les différents individus. 

 
 

2.2.3. Le diagramme en étoile 
 
Le diagramme en étoile est une représentation consistant à faire partir d’un point central autant de 

traits qu’il y a de modalités et à leur donner une longueur proportionnelle à leur fréquence. Un 

« graphique en étoile » peut aider à l’interprétation des classes obtenues lors de la classification 

hiérarchique ascendante. Il permet de réaliser une comparaison visuelle de différentes observations. 

Une raie représente la valeur relative d’une variable pour une station donnée. Pour une variable, la 

valeur maximale correspond à la raie la plus longue. La valeur minimale, pour cette même variable, 

est représentée sur ce graphe par une raie de longueur égale à 0,1 fois la longueur de la raie maximale.  
 

  

 

2.3. L’analyse factorielle à rotation Varimax 
 

L’analyse factorielle a pour avantage de pouvoir expliquer un grand nombre de corrélations entre 

mesures empiriques, par quelques facteurs qui sont des constructions mathématiques abstraites. Mais 

attention, elle ne permet pas d’établir des relations de causalité entre un facteur théorique et un état de 

fait empirique. Toute interprétation doit être justifiée par des connaissances propres au domaine 

d’étude. L’objectif premier d’une analyse factorielle est donc de réduire la complexité des données 

tout en donnant le maximum d’informations possibles et accessibles. Les méthodes telles que 

l’Analyse en Composantes Principales (ACP), l’Analyse Factorielle et la Régression Multiple, sont 

déjà très employées par les scientifiques pour identifier et quantifier les contributions des différentes 

sources de pollution des eaux de précipitation. Ces modèles de base ont été modifiés afin de les rendre 

plus applicables aux données environnementales, c’est le cas de l’Analyse Factorielle à Rotation 

Spécifique. Les bases fondamentales et la description détaillée de ces modèles sont disponibles dans la 

littérature (Hopke, 1981 ; Gordon, 1980). 

 

 ▫ L’analyse en composantes principales n’est qu’une transformation des données. Il n’y a 

pas de supposition de forme quant à la matrice de covariance. L’analyse factorielle suppose pour sa 

part que le modèle est bien défini ; elle comporte en outre des postulats pour ce qui touche les facteurs 

communs et spécifiques. 

 

 ▫ L’analyse en composantes principales s’appuie sur la transformation des variables 

observées en composantes principales, alors que l’analyse factorielle s’appuie sur la transformation de 

facteurs communs aux variables observées. 
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2.3.1. Principe de l’analyse factorielle 
 

L’analyse factorielle est une technique statistique multivariée qui permet d’examiner la structure 

fondamentale qui existe dans un groupe important de données. L’analyse factorielle permet 

d’identifier des causes d’un état et d’interpréter leur nature. L'ensemble des données brutes peu être 

représenté comme étant un ensemble de n points (n: nombre de sujets) distribués dans un espace à p 

dimensions (p: nombre de variables). La matrice de variance-covariance nous renseigne sur la 

dispersion de ce nuage de points. L'analyse factorielle consiste à projeter ce nuage sur un hyperplan 

factoriel formé par un certain nombre de facteurs inférieur à p. A strictement parler elle transforme les 

p variables corrélées entre elles en p variables toutes indépendantes entre elles, dont qu'un certain 

nombre est retenu suivant différents critères. Suite à cette projection la dispersion du nuage diminue, 

en d'autres termes de l'information est perdue, mais celle qui reste est représentée dans un espace de 

dimension inférieure à la situation initiale. 
 

 
 

Figure III-2.4 : Nuage des individus en analyse factorielle. 

  
 

L’ensemble des distances inter-individus constitue ce que nous appelons la forme du nuage NI. 

Pratiquement, nous recherchons des directions privilégiées appelées « axes factoriels », qui permettent 

de fournir des images approchées du nuage NI. Les axes factoriels sont choisis (Figure III-2.4) de 

manière à : 

- rendre maximum ∑∑
= =

K

j

I

i
ijGH

1 1
)²(   

(32) 

- rendre minimum ∑∑
= =

K

j

I

i
ijiH

1 1
)²(  

 
2.3.1.1. Les valeurs propres 

 
A chaque facteur correspond une valeur propre. La somme des valeurs propres est égale au nombre de 

variables p, ainsi qu'à la variance totale (si nous travaillons avec des variables standardisées). 
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Il s'en suit que nous pouvons attribuer à chaque valeur propre, donc à chaque facteur, un pourcentage 

de variance expliquée. La diagonalisation de la matrice de corrélation permet d’obtenir la matrice (33) 

des valeurs propres, λ1 est la variance la plus grande, c’est celle de la première composante principale : 
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    (33) 

 
 
 
 

Mathématiquement, l’analyse factorielle se résume à la diagonalisation de la matrice d’inertie et, donc 

à la recherche des valeurs propres λ et des vecteurs propres u qui lui sont associés. 

 

2.3.1.2. Les axes factoriels 
 

Les axes principaux sont obtenus à partir des vecteurs propres, qui sont eux mêmes issus des variables 

centrées réduites, 

 

          (34) 

 

Les colonnes de cette matrice représentent les vecteurs propres. Les axes principaux sont alors définis 

comme suit : 

C1 = X a11 + Y a21 + … + N an1 
C2 = X a12 + Y a22 + … + N an2   (35) 
Cn = X a1n + Y a2n + … + N ann 

 

avec X, Y,…,N coefficients numériques. La corrélation entre les variables et les axes principaux se 

fait de la manière suivante : 
 

1
11
uF λ=  

222
uF λ=   … 

nnn
uF λ=   (36) 

 

Le premier axe factoriel est donc le vecteur propre 1u  correspondant à λ1, la plus grande valeur propre 

de la matrice. 

 
 

2.3.1.3. La rotation Varimax 
 

Dans les applications de l’analyse factorielle aux données environnementales, la matrice des facteurs 

est tournée afin de maximiser ou minimiser les projections des variables sur les axes factoriels. Il 

existe différents types de rotation, deux d'entre elles portent les noms de Varimax et Quartimax. Elles 

ont le mérite de ne pas produire des facteurs dépendants, ce qui annulerait le bénéfice principal de 

l'analyse factorielle. La technique itérative de la rotation Varimax, employée dans cette étude, cherche 

à maximiser la variance q* des projections au carré de l’ensemble des variables (Kaiser, 1958). Ce 

type de rotation va permettre une meilleure répartition de l’inertie (ou variance) du système sur tous 

les facteurs préalablement retenus. 
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33..  LL eess  SSéérr iieess  CChhrr oonnoollooggiiqquueess  
 

L’analyse des séries chronologiques peut être réalisée soit par des méthodes purement statistiques 

appliquées à des expériences non répétitives (Box et Jenkins, 1976 ; Robinson et Silvia, 1979 ; 

Montgomery et al., 1990) soit à l’aide de modèles structuraux plus ou moins complexes (Kendall et 

Ord, 1983 ; Chatfield, 1989 ; Montgomery et al., 1990 ; Schlink et al., 1997). L’application aux 

sciences physiques et environnementales est décrite dans la littérature (Simpson et Layton, 1983 ; 

Zannetti et al., 1992 ; Milionis et Davies, 1994). 

 
3.1. Définition 
 
Nous appelons série chronologique (série temporelle, chronique) une suite d’observations numériques 

d’une grandeur effectuées à intervalle réguliers au cours du temps. La fréquence des observations peut 

être journalière, hebdomadaire, mensuelle, etc... 

 
 
3.2. Décomposition d’une série chronologique 
 
L’analyse des séries chronologiques considère la décomposition en trois types de variations         

(Figure III-3.1):  

▫ Un élément purement aléatoire (εεεε), exempt par conséquent de toute régularité et de tout 

caractère systématique. 

▫ Un élément tendanciel (f) ou « tendance », traduisant un comportement préférentiel de la 

variable. 

▫ Un élément oscillatoire ou cyclique (S), indice d’un comportement plus ou moins 

périodique ou présentant des répétitions plus ou moins régulièrement espacées. 

 

Selon le modèle additif, où Var(εt) est constante dans le temps, les valeurs au temps t sont la 

superposition de ces trois sources de variation : 

 

Yt = ft + St + εεεεt    (37) 
 

 
3.2.1. Que faut-il entendre par « Tendance » ? 

 
La tendance (trend en anglais) de la série est le plus souvent la composante la plus importante dans 

une série chronologique, elle traduit l’évolution à moyen terme du phénomène. On parle aussi de 

mouvement conjoncturel ou mouvement extra-saisonnier. La chronique correspondante (notée ft) est 

une fonction à variation lente supposée déterministe dans cette approche. 
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Figure III-3.1 : Décomposition d’une série chronologique (Benavent, 1999) 
 

 
C’est elle qui fait l’objet de l’attention de l’analyste. Cette tendance peut avoir un caractère linéaire : la 

série croît d’une même quantité à chaque période ou avoir un caractère exponentiel : la série croît à un 

taux constant. Elle sera estimée sous forme paramétrique (polynôme, exponentielle, …) ou comme le 

résultat d’une opération de lissage. Il semble que l’on puisse imaginer la « tendance » comme un 

mouvement à longue période. Naturellement le qualificatif « longue » dépend de l’échelle à laquelle 

l’on se place. Ainsi la température moyenne annuelle, d’un site donné, considérée de 1874 à 1950, 

semble s’accroître avec le temps : nous dirons qu’elle présente une « tendance ». Mais il est bien 

évident que, si nous possédions les températures moyennes annuelles de ce site depuis 2000 ans ou 

plus, nous trouverions certainement des périodes de plusieurs dizaines (ou centaines) d’années pendant 

lesquelles la température a accusé une lente décroissance. La tendance n’est qu’une partie d’une lente 

oscillation, dont la période à l’échelle de l’homme est « longue » (mais serait « courte à l’échelle 

d’une entité supposée immortelle). Il serait évidemment très hasardeux de déduire de la présence de la 

« tendance » en hausse des températures depuis quelques dizaines d’années, une évolution inéluctable 

vers un climat de plus en plus torride … Il y a lieu, comme l’on voit, d’être excessivement prudent 

dans l’extrapolation d’une tendance dans le temps. 

 

3.2.2. La composante saisonnière 
 
La composante saisonnière ou mouvement saisonnier représente des effets périodiques de période 

connue p qui se reproduisent de façon plus ou moins identique d’une période sur l’autre. La chronique 

correspondante, également déterministe, est notée St avec t = 1, …, T. Elle est généralement supposée 

rigoureusement périodique : St+p = St et les valeurs Sj = Sij avec j = 1, …, p d’une période sont appelées 

coefficients saisonniers. Le bilan de l’effet saisonnier sur une période doit être nul car il est pris en 

compte dans la tendance. 
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La composante saisonnière permet simplement de distinguer à l’intérieur d’une même période une 

répartition stable dans le temps d’effets positifs ou négatifs qui se compensent sur l’ensemble de la 

période. Les cycles forment parfois une composante essentielle de la variation de la série. 

Mathématiquement ces cycles suivent les descriptions trigonométriques. Les fonctions sinus et cosinus 

rendent ainsi compte de ces alternances. Une description de type ondulatoire nécessite l’emploi de 

deux critères : l’amplitude de la variation ainsi que sa fréquence. Les qualificatifs « oscillatoire » et 

« cyclique » doivent être aussi précisés afin d’éviter des divergences d’interprétation. Nous dirons 

qu’un élément est « cyclique » s’il est rigoureusement périodique c’est à dire s’il se reproduit 

identiquement à lui-même au bout d’un intervalle de temps constant. Nous dirons qu’il est oscillatoire 

lorsqu’il se meut avec plus ou moins de régularité autour d’une valeur moyenne et que, par suite, ses 

maxima et minima ne sont ni rigoureusement constants en amplitude, ni régulièrement espacés. Dans 

ce sens un élément cyclique est évidemment oscillatoire (oscillations périodiques) mais un élément 

oscillatoire n’est pas cyclique. 

 
 
3.2.3. La composante résiduelle 

 
La composante résiduelle ou variation accidentelle est la partie non structurée du phénomène. Elle est 

modélisée par une suite de variables aléatoires εt avec t = 1, …, T, centrées, dépendance aléatoire et de 

même variance. 

 

 

♣ De façon générale, les chroniques comportent une combinaison des trois éléments précédents, ou de 

deux de ces éléments. Elles ne sont que rarement « pures » c’est à dire composées d’un seul de ces 

éléments. Les séries purement cycliques sont naturellement les seules susceptibles d’être extrapolées 

avec certitude et d’apporter, par suite, une certitude dans la prévision de l’évolution du phénomène 

auquel elles se rapportent. Lorsqu’un élément aléatoire se superpose à une telle série, une 

extrapolation permet une prévision de l’évolution du phénomène d’autant meilleure que la dispersion 

de l’élément aléatoire est plus faible. Malheureusement les séries cycliques (même avec composante 

aléatoire) sont rares en pratique. Dans les cas les plus favorables il faut se contenter de séries 

oscillatoires (avec, en général, superposition d’un élément aléatoire), à partir desquelles une prévision 

présente plus ou moins de chance de succès. Ceci explique en grande partie pourquoi en pratique        

(et en particulier en météorologie) la prévision « phénoménologique » est si difficile et conduit à un 

certain nombre d’échecs absolument inévitables. Le mieux est évidemment de tirer le maximum 

possible de l’étude d’une série chronologique. Le problème essentiel de l’analyse d’une série 

chronologique est de détecter les éléments dont elle se compose de façon à pouvoir étudier 

individuellement ces divers éléments. Les éléments composant une série chronologique prêtent parfois 

à des interprétations diverses. Si l’élément aléatoire ne prête généralement pas à discussion, il n’en est 

pas de même de la « tendance » et de l’élément oscillatoire ou cyclique. 
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♣ Le but de l’étude des séries chronologiques est de pouvoir détecter et estimer une tendance 

éventuelle au sein des données afin de pouvoir faire des prévisions à moyen terme à partir de 

l’historique des données. Il existe six étapes dans la prévision : (1) Définir la problématique, (2) 

Constituer une base de données la plus complète et homogène,  (3) Mener une étude statistique des 

données et une exploration visuelle des séries : moyenne, valeurs minimales, maximales, Percentiles, 

corrélation,… afin de détecter la présence d’une tendance, saisonnalité, cycles …. (4) Détecter la 

présence d’une tendance, saisonnalité, cycles… (5) Estimer la magnitude de la tendance, (6) Choisir 

un modèle de prévision. 

 
 

3.3. Prévisions 
 
De grandes quantités de données sont collectées sous forme de séries temporelles dans lesquelles les 

observations sont dépendantes. Etre capable de prévoir de façon optimale est utile et très important. La 

prévision est basée sur un modèle ajustant les observations historiques d’une série temporelle. Le 

modèle choisi dépend de la façon dont les prévisions seront utilisées, du degré de précision requis pour 

les prévisions, de la quantité et du type de données et de l’horizon de prévision désiré. Le modèle 

ajusté détermine si les prévisions doivent s’aligner le long d’une ligne droite, d’une courbe 

exponentielle, et ainsi de suite. Il nous permet de voir exactement comment les prévisions utilisent les 

données historiques pour déterminer la variation des erreurs de prévision et pour calculer les limites à 

l’intérieur desquelles une valeur future de la série temporelle sera avec une probabilité donnée. 

 
♣ Quelques modèles de prévision : 
 

1. Cheminement aléatoire : prévision aléatoire de la prochaine observation basée sur 

l’observation courante et sur la moyenne et l’écart-type de la différence entre les données. 

2. Tendance linéaire : ajustement d’une ligne droite aux données et aux périodes des prévisions. 

3. Tendance exponentielle : ajustement d’une courbe exponentielle aux données et aux périodes 

des prévisions. 

4. Lissage exponentiel linéaire de Brown : lisse les données et fait des prévisions en appliquant 

une formule de double lissage utilisant un paramètre alpha aux données de la série temporelle. 

5. Lissage exponentiel linéaire de Holt : lisse les données et fait des prévisions en appliquant une 

formule de double lissage utilisant deux paramètres aux données de la série temporelle. 

6. Lissage quadratique de Winter : lisse les données et fait des prévisions en appliquant une 

formule de lissage utilisant trois paramètres aux données de la série temporelle. Il estime le niveau de 

la série (stationnarité), la tendance linéaire et la saisonnalité. 

7. Modèle ARIMA : permet d’estimer et de faire des prévisions en utilisant les méthodes 

prescrites par Box et Jenkins (1976). 
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44..  LL eess  tteessttss  ssttaatt iisstt iiqquueess  
 
Un test est un mécanisme qui permet de « trancher » entre deux hypothèses au vu des résultats d’un 

échantillon. Soient H0 et H1,  ces deux hypothèses (H0 est appelée hypothèse nulle, H1 hypothèse 

alternative), dont une et une seule est vraie. La décision aboutira à choisir H0 ou H1. Il y a donc 4 cas 

possibles schématisés dans le tableau suivant avec les probabilités correspondantes : 
 

Décision/Vérité H0 H1 
H0 1 - α β 
H1 α 1- β 

 

où α et β sont les probabilités d’erreur de première et deuxième espèce : 

 

▫ α probabilité de choisir H1, alors que H0 est vraie. Autrement dit, si l’on rejette 

l’hypothèse vraie, nous commettons une erreur de première espèce (ou erreur type I). α symbolise le 

niveau de signification. Traditionnellement, on favorise deux seuils : le premier α = 0,05 correspond 

à un événement ayant cinq chances sur cent de se produire, le second α = 0,01 correspond alors à une 

chance sur cent. 
 

▫ β probabilité de conserver H0, alors que H1 est vraie. Si l’on accepte une hypothèse fausse 

alors nous commettons une erreur de deuxième espèce (ou erreur de type II). 
 

▫  (1–α) est la probabilité de rejeter H1 en ayant raison. 
 

▫  (1-β) est la probabilité d’opter pour H1 en ayant raison. (1-β) s’appelle « puissance du test ».  

 

Généralement l’hypothèse alternative H1 correspond à l’hypothèse que nous désirons mettre en 

évidence. De ce fait, (1-β) est la probabilité d’obtenir le résultat que nous souhaitons démontrer. Il faut 

savoir que pour un échantillon d’effectif donné, la valeur α est inversement reliée à la valeur β. Plus 

petites seront les probabilités de commettre une erreur de type I, plus grandes seront les probabilités de 

commettre une erreur de type II. La seule manière de réduire simultanément les deux types d’erreur est 

d’augmenter les effectifs des échantillons. Ainsi, de grands échantillons résulteront des tests 

statistiques avec une puissance (1-β) élevée. Nous remarquons que dans la plupart des articles 

scientifiques rapportant l’utilisation d’un test statistique la valeur β n’est pas mentionnée. Une des 

raisons souvent invoquée est la complexité du calcul de la puissance. Ainsi, même s’il faisait preuve 

de la meilleure volonté, l’utilisateur du test statistique se trouverait fréquemment dans l’impossibilité 

de calculer la puissance (1-β) d’un test. La disparition du risque β interdit toute conclusion ferme 

quand, au bout du compte, nous ne pouvons rejeter l’hypothèse nulle. Dans ce cas, ne pas rejeter 

l’hypothèse nulle signifie seulement qu’elle est acceptée provisoirement parce que nous ne pouvons 

pas faire autrement. Ce la ne prouve en aucune manière qu’elle est vraie. 
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Par contre, si nous avons calculé le risque de seconde espèce β, α représente la force de la preuve 

requise pour accepter l’hypothèse alternative, alors que β permet de connaître la puissance de la 

procédure et donc d’avoir une idée de la plausibilité de l’hypothèse nulle quand celle-ci a été acceptée. 

 

La robustesse d’un test par rapport à un certain modèle est donc la qualité de rester relativement 

insensible à certaines modifications du modèle : on constatera que les tests sur les moyennes sont 

robustes. 

 
 

⇒ Maintenant, voyons les différents tests statistiques usuels : 
 

 

 

 

4.1. Les tests paramétriques 
 
Les tests paramétriques (Figure III-4.1) s’appliquent aux analyses qui mettent en jeu des variables 

dont l’évolution est susceptible de suivre une Loi Statistique dont les paramètres sont « connus » ou du 

moins « estimables ». Ces tests sont très restrictifs et contraignants quant à la nature des variables à 

étudier. Il ne s’applique qu’à des données « légales », au sens où elles évoluent en conformité avec les 

contraintes imposées par la Loi Statistique qui régit le test.  

 
 

4.1.1. Test de Student 
 
Le test de Student permet de comparer une moyenne d’un échantillon à une valeur donnée ou de 

comparer les moyennes de deux échantillons indépendants ou appariés. L’emploi de ce test 

subordonné en général à deux conditions d’application importantes : la normalité et le caractère 

aléatoire et simple des échantillons. La première condition n’est toutefois pas essentielle lorsque les 

échantillons ont des effectifs suffisants (en pratique, la valeur de 30 est souvent retenue) pour assurer 

la quasi-normalité des distributions d’échantillonnage des moyennes. En plus, de ces deux conditions, 

nous devons supposer, dans certains tests relatifs aux moyennes, l’égalité des variances des 

échantillons considérés. 
 

Tests non-paramétriques 

Tests paramétriques 

Variable 
quantitative ? 

Tests non-paramétriques 

Distribution normale des données - 
Egalité des variances ? 

oui 

oui 

non a 

non 

a ou impossibilité de le démontrer 
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4.1.2. Test de Fisher  
 

Utilisé pour tester l’égalité de deux variances, le test de Fischer est très sensible à la non-normalité des 

échantillons (on suppose que les échantillons sont aléatoires et ont été prélevés indépendamment les 

uns des autres dans deux populations). Le principe est de calculer le rapport des variances et de le 

comparer à la variable donnée par la table de Fisher-Snedecor. 

 
4.1.3. Les Analyses de la Variance 

 

Les Analyses de la Variance (ANOVA), pour la comparaison des moyennes des valeurs d’une variable 

quantitative entre deux ou plusieurs groupes d’individus définis par un ou plusieurs critères de 

classification. Elles permettent entre autres de souligner les niveaux d’interaction des facteurs de 

classification et l’influence de ceux-ci sur la variabilité du paramètre étudié. Ce type d’analyse permet 

de plus d’étudier les situations de mesures répétées sur un même sujet (études de reproductibilité). 

 
4.1.4. Les coefficients de corrélation 

 

Nous avons traité précédemment cette partie concernant le coefficient de corrélation de Bravais-

Pearson et le coefficient de détermination (Chapitre III-1.3.2.2.). 

 
 
4.2. Les tests non paramétriques 
 

On qualifie de tests non paramétriques (Figure III-4.1) les méthodes statistiques qui sont applicables 

dans les conditions générales aux distributions des variables étudiées. L’expression anglaise 

« distribution-free » est d’ailleurs, de ce point, bien plus explicite. Un test non paramétrique est un test 

d’hypothèse pour lequel il n’est pas nécessaire de spécifier la forme de distribution de la population 

étudiée. Il faut cependant en général que les observations soient indépendantes, c’est à dire que la 

sélection d’un quelconque individu dans la population en vue de former l’échantillon ne doit pas 

influencer le choix des autres individus. Les méthodes non paramétriques requièrent peu d’hypothèses 

concernant la population étudiée. Elles ignorent notamment l’hypothèse classique de la normalité de la 

population. Ces tests peuvent être appliqués à de petits échantillons et ils peuvent s’appliquer à des 

caractères qualitatifs, à des grandeurs de mesure, à des rangs de classement… Ces tests peuvent 

s’appliquer à des données incomplètes ou imprécises. 

 

Des recherches théoriques ont montré que l’efficacité des tests non paramétriques n’est que 

légèrement inférieure à celle de leurs équivalents paramétriques quand la distribution de la population 

étudiée est spécifiée, par exemple la loi normale. Elle est en revanche supérieure à celle des tests 

paramétriques quand la distribution de la population dévie sensiblement de la distribution spécifiée 

(normale). 
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4.2.1. Le test de Mann-Whitney 
 

Test non paramétrique qui permet de tester les moyennes de deux échantillons indépendants. La 

réalisation du test est basée sur le classement dans un ordre croissant de l’ensemble des observations. 

Ici, ce n’est donc pas indispensable que les échantillons suivent une distribution normale : des 

distributions symétriques suffisent à valider le test. C’ est un cas particulier du test de Kruskall-Wallis. 

 

4.2.2. Le test de Wilcoxon  
 

Test sur les rangs qui permet de tester les moyennes de deux échantillons associés par paire. Là aussi, 

des distributions symétriques suffisent. Ce test est un cas particulier du test de Friedman. 

 

4.2.3. Le test de Kruskall-Wallis 
 

Ce test est préféré à l’analyse de variance à un facteur lorsque les hypothèses de normalité des 

différents échantillons ne sont pas respectées. Il vise à tester l’égalité de plusieurs populations mais 

indépendantes. C’est toujours un test sur les rangs. 

 
4.2.4. Le test de Friedman 

 

Ce test est utilisé afin de tester l’égalité de plusieurs populations appariées lorsque l’analyse de 

variance ne peut être utilisée toujours pour des raisons d’hypothèses de normalité non respectées ou de 

faibles effectifs. 

 

4.2.5. Le test du coefficient de corrélation de Spearman 
 

Il correspond à l’équivalent non paramétrique du test basé sur le coefficient de corrélation de Pearson 

et est également un test sur les rangs. Ici on calcule la corrélation existant non pas entre les valeurs 

observées elles-mêmes, mais entre leurs rangs, c’est à dire, pour chacune des variables, les numéros 

d’ordre des observations rangées par ordre croissant. Les coefficients de corrélation des rangs sont très 

utiles pour tester l’indépendance de deux variables non normales ou lorsque l’échantillon est petit : on 

sait en effet qu’on ne peut appliquer le test du coefficient de corrélation linéaire de Pearson. Les tests 

de corrélation sont alors les seuls applicables, car ils ne dépendent pas de la distribution normale. De 

plus, ils sont robustes car insensibles à des valeurs aberrantes. Cette approche corrélative répond 

mieux que le classique coefficient de corrélation linéaire à la mise en relation des mesures d’un même 

paramètre réalisées sur les mêmes individus à des temps différents et apporte des renseignements 

précieux lors des études dites « interobservateurs » de données non métriques mais hiérarchiques.  

 
4.2.6. Le test de corrélation des rangs de Kendall 

 

C’est l’équivalent du test du coefficient de corrélation de Spearman mais pour des observations 

appariées. 
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Figure III-4.1 : Critères de choix de quelques tests statistiques usuels. 
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55..  TTeecchhnniiqquueess  nnoonn--ppaarr aammééttrr iiqquueess  ppoouurr   ll ’’ aannaallyyssee  ddeess  sséérr iieess  cchhrr oonnoollooggiiqquueess  
 

La régression linéaire étant une méthode peu robuste et suite à l’étude menée sur quelques tests 

statistiques, nous avons choisi d’utiliser un test non-paramétrique. Dans ce cas, il n’est pas nécessaire 

de spécifier la forme de distribution de la population étudiée. Deux test vont être utilisés : le test de 

Mann-Kendall et les test saisonnier de Kendall. 

 

Plusieurs techniques ont été développées durant les dernières décennies pour étudier les variations 

temporelles et les séries chronologiques des données environnementales (Droesbecke et al., 1989; 

Salmi et al., 2002; Ruoho-Airola et al., 2004). Ces techniques peuvent être simple (simple étude par 

régression linéaire) comme très complexe (modèle ARIMA, Auto-Regressive Integrated Moving-

Average). Dans chacune de ces techniques des hypothèses sont faites sur la nature des données et sur 

les caractéristiques de leurs variations temporelles. Ici nous allons décrire quelques une de ces 

techniques utilisées en chimie atmosphérique pour étudier les variations temporelles observées des 

divers polluants. Pour chacune d’elles, nous expliciterons comment l’appliquer aux données mais nous 

expliquerons aussi les hypothèses émises sur les données, ainsi que les limites du modèle conceptuel. 
 

Les techniques non-paramétriques présentées ci-dessous sont applicables aux cas où les données Xi 

d’une série chronologique peuvent être écrites sous la forme suivante :   

  

          Xi = f(ti) + iε     (38) 

 

où f(t) est une fonction continue monotone croissante ou décroissante. Les résidus iε , de même 

distribution, ont une moyenne nulle. La dispersion (ou variance) de la distribution est stationnaire. Les 

données peuvent être des données annuelles, mensuelles, hebdomadaires … pour un site donné. Deux 

tests peuvent être utilisés pour mettre en évidence la présence d’une tendance monotone à long terme 

positive ou négative. Puis nous donnerons une méthode pour estimer la pente de la tendance linéaire 

appelé taux de changement. 

 
 
5.1. Tests pour détecter les tendances à long terme 
 
Comme nous avons pu le voir précédemment, plusieurs tests statistiques non-paramétriques existent 

mais, seuls deux seront développés ici, afin de déterminer les tendances monotones à long terme. Le 

principal objectif de l’analyse des tendances est de savoir, objectivement, s’il existe un changement 

systématique significatif dans la série chronologique. 
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5.1.1. Test de Mann-Kendall 
 
Le test de Mann-Kendall est un test statistique non-paramétrique pour détecter la présence de 

tendances monotones au sein d’une série chronologique en absence de toute saisonnalité ou autres 

cycles. Beaucoup de données en chimie atmosphérique ont une saisonnalité donc le test Mann-Kendall 

est limité aux données annuelles pour s’affranchir du problème de saisonnalité. 

 

Les premières études ont été effectuées par Mann (1945) et Kendall (1975) et des modifications 

statistiques ont été apportées par Dietz et Kileen (1981). Le test a été étendu afin d’inclure la 

saisonnalité des données (Hirsch et Slack, 1982). Ce test est bien utilisé en sciences 

environnementales. Comme nous pouvons le voir ci-après, la bibliographie utilisant ce test est 

abondante et particulièrement pour la détection de tendances au sein de séries de données 

hydrologiques et pluviométriques alors qu’elle est peu abondante dans le domaine de la qualité de l’air 

et des précipitations. Ce test de Mann-Kendall est recommandé par la WMO (Sirois, 1998 ; Mitchell et 

al., 1966). La bibliographie utilisant le test de Mann Kendall est abondante et universelle. Pour être le 

plus complet, nous pouvons citer : 

 

▫ Etude des tendances de la pluviosité : Buffoni et al. (2004), Lana et al. (2004), Mosmann     

et al. (2004), Seleski et al. (2004), Serrano et al. (1999), Tosic I. (2004) et Widmann et al. (1997). 
 

▫ Etude des tendances en hydrologie : Burn et al. (2004) et Yue et al. (2002, 2003 et 2004). 
 

▫ Etude des tendances en climatologie : Da Silva (2004), Domonkos et al. (2003), 

Feidas et al. (2004) et Nordli et al. (2004). 
 

▫ Etude des tendances en qualité de l’air : De Leeuw (2000), Holland et al. (2004), Ruoho-

Airola et al. (2004), Salmi et al. (2002) et Simmonds et al., (2004). 
 

▫ Etude des tendances en chimie des précipitations : Kvaalen et al. (2002), Lehman et al. 

(2005), Nilles et al. (2001), Vuorenmaa (2004) et Xu et al. (2003). 

 
 
5.1.1.1. Formulation mathématique 

 
Si l’on considère une séquence d’observations x1, x2, … xn pour laquelle nous faisons deux 

hypothèses ; H0 : les observations Xi sont ordonnées aléatoirement, aucune tendance et l’hypothèse 

alternative, H1 : il y a une tendance monotone croissante ou décroissante c’est à dire, Fxi (x) ≥  (ou ≤ ) 

Fxj (x) pour tout i<j où Fxi (x) est la fonction de distribution cumulative des valeurs aléatoires xi. Une 

corrélation augmente la variance du test statistique de Mann-Kendall, ceci augmente la probabilité de 

détecter une tendance significative alors qu’il n’en existe pas. Une faible corrélation n’est toutefois pas 

inadmissible. 
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De plus, afin de s’affranchir du problème d’auto-corrélation au sein des données, les moyennes 

annuelles seront exploitées. Mann (1945) décrit une technique non-paramétrique qui est une 

application particulière du test Kendall (Kendall, 1938). Pour les séries chronologiques où il y a moins 

de 10 valeurs, on utilise le test S (Gilbert, 1987) tandis que l’approximation normale Z sera utilisée 

pour 10 valeurs ou plus. 

 
 

5.1.1.1.1. Nombre de valeurs < 10  
 

Le nombre de valeurs annuelles dans cette étude est noté n. Les valeurs manquantes sont autorisées et 

n peut donc être inférieur au nombre d’années étudiées. Le test statistique de Mann-Kendall S est 

calculé en utilisant la formulation suivante : 
 

S = ∑ ∑ −
−

= +=

1

1 1
)(

n

k

n

kj
kj xxSgn      (39) 

 
 

où xj et xk sont les valeurs annuelles de l’année j et k avec j>k, avec l’espérance E(S) = 0 et  
 

Sgn(xj-xk) = 









<−−

=−

>−

01

00

01

kj

kj

kj

xxsi

xxsi

xxsi

   (40) 

  
Il existe une relation entre la méthode statistique T utilisée par Mann (1945) et S utilisée par Kendall 

(1938,1975) : S = 2T – n(n-1)/2. Si n est de 9 ou moins, la valeur absolue de S est comparée 

directement avec la distribution théorique de S décrit par Mann et Kendall (Gilbert, 1987). 

 

 

         S > 0 →→→→ tendance monotone croissante 
         S < 0 →→→→ tendance monotone décroissante 

 
 

 

La valeur de probabilité P du test statistique S peut être estimé en utilisant une fonction de distribution 

normale cumulée comme : 

P = ∫−∞
−z e t 2/²

2

1

π
dt   (41) 

 
Pour des données sans tendance, la valeur P doit être égale à 0,5. Pour des données présentant une 

tendance positive significative, la valeur doit avoisiner 1,0 alors qu’elle doit être proche de 0 si la 

tendance est négative. 
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5.1.1.1.2. Nombre de valeurs ≥  10 
 

Si n est supérieur à 10, nous utilisons le test de l’approximation normale Z. De plus, il peut y avoir des 

valeurs égales, ex aequo dans la série et ceci réduit la validité de cette approximation. 

   

Var (S) = 
18

)52)(1()52)(1(
1∑ =

+−−+− q

p
ppp tttnnn

        (42) 

 
Ici q est le nombre de rang ex aequo et tp est le nombre de valeurs dans le pième groupe. n est le nombre 

de données non manquantes. La valeur de S et Var(S) servent au calcul du test statistique Z et s’écrit 

sous la forme suivante : 

    Z = 




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0
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   (43)  

 

La présence d’une tendance statistiquement signifiante est évaluée en étudiant la valeur Z. Z a une 

distribution normale. La « région critique » du test statistique de Mann-Kendall est donnée                  

(Figure  III-5.1) par S < Zα/2 )(SVar  ou S > Z1-α/2 )(SVar  où Zα/2 et Z1-α/2 sont respectivement, le α/2 

et 1-α/2 quantiles de la distribution normale et Var(S) la variance du test statistique S. L’hypothèse H0 

est acceptée si Z  ≤  Zα/2, où FN(Zα/2) = α/2, FN est la fonction de distribution cumulée standard 

normale et α correspond au seuil de signification pour le test. Le niveau α est la probabilité de rejeter 

l’hypothèse H0 quand celle ci est vraie. Plus la valeur α est petite plus le niveau de confiance que H0 

est faux est grand. Le test est utilisé pour quatre niveaux de signification α : 0,1 ; 0,05 ; 0,01 et 0,001. 

Le nombre minimum de valeurs n  requis est n≥  4 pour α = 0,1 ; n≥  5 pour α = 0,05 ; n≥  6 pour        

α = 0,01 et n≥  7 pour  α = 0,001. 

 

   

Figure III-5.1 : Intervalle de confiance, pouvoir, erreur type I et II du test de Mann-Kendall. 
    

 

       Z > 0   →→→→ tendance monotone croissante 
       Z < 0   →→→→ tendance monotone décroissante 
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5.1.1.2. Pouvoir du test à détecter les tendances 
 

 

Yue (2002) a mené de nombreuses études sur divers tests statistiques afin de détecter et estimer des 

tendances au sein de séries chronologiques et en particulier comparer la puissance des tests statistiques 

pour estimer le niveau de signification de tendances monotones en hydrologie. Après comparaison 

entre le test de Student, Pearson et Mann-Kendall, il a montré que le test de Mann-Kendall avait une 

« bonne puissance » pour les données présentant une distribution Normale. De plus, ce test est robuste 

car insensible à des valeurs aberrantes. La « puissance » peut être exprimée comme suit :  

Puissance = 
N

Nrej
     (44) 

 

où N est le nombre total d’expériences simulées et Nrej est le nombre d’expériences qui « tombent » 

dans la région critique. Yue et al. (2004) ont mené une étude afin de mettre en avant le pouvoir du test 

de Mann-Kendall en considérant la relation entre pouvoir, niveau de signification, magnitude et pente 

de la tendance (ou b) pour un échantillon n = 50, un coefficient de variation Cv = 0,5; α = 0,05 et         

b = 0,005 (Figures III-5.2 à III-5.5). 

   
Figures III-5.2 et III-5.3 : Pouvoir du test en fonction de n, b et α. 

 
Le « pouvoir » du test est une fonction croissante (Figure III-5.3). Pour une valeur de pente de la 

tendance fixée, lorsque le niveau de signification augmente alors le pouvoir augmente. Lorsqu’on fixe 

α et Cv (Figure III-5.4), le pouvoir du test est une fonction croissante. Quand le nombre d’échantillon 

augmente, le pouvoir augmente et la détection de l’existence d’une tendance est favorisée.  
 

 
 

Figures III-5.4 : Pouvoir du test en fonction de n et Cv. 
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Dans le cas où il n’y a pas de tendance, le pouvoir du test est le même pour toutes distributions des 

données, donc le test de Mann-Kendall n’est pas sensible aux distributions des données s’il n’existe 

pas de tendances au sein de celles-ci. Par contre, le pouvoir du test est totalement différent selon les 

types de distributions s’il existe une tendance au sein des données (Figure III-5.5). Le pouvoir du test 

est donc dépendant de la fonction de distribution (P : Pearson, EV : Distribution des valeurs extrêmes). 
 

 
 

Figures III-5.5 : Pouvoir du test en fonction de différentes distributions de données. 
 

Des recherches théoriques ont montré que l’efficacité des tests non paramétriques n’est que 

légèrement inférieure à celle de leurs équivalents paramétriques quand la distribution de la population 

étudiée est spécifiée, par exemple la loi normale. Elle est en revanche supérieure à celle des tests 

paramétriques quand la distribution de la population dévie sensiblement de la distribution spécifiée, 

log-normale par exemple. 

 

 

5.1.2. Test saisonnier de Kendall 
 

Hirsch et al. (1982) ont étendu le test de Mann-Kendall pour prendre en compte la saisonnalité des 

données. Ceci permettant de ne plus considérer les moyennes annuelles dans la détection et 

l’estimation de tendances mais de considérer des moyennes saisonnières ou mensuelles. 

 

Nous avons  X = (X1, X2, …, X12)      (45) 

 et  Xi = (Xi1, Xi2, …, Xini)      (46) 
 

où nous avons le mois i, la valeur annuelle ni. Ici nous utiliserons 12 valeurs mensuelles par an mais 

nous pouvons aussi utiliser soit les 4 saisons soit les 52 semaines. Les hypothèses émises sont, H0 : X 

est un ensemble de variables aléatoires indépendantes et Xi un sous-ensemble indépendant avec une 

distribution des variables aléatoires identique, et H1 : tendance croissante ou décroissante pour un ou 

plusieurs mois. 
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Nous définissons Si comme : 

 

  Si =  ∑ ∑ −
−

= +=

1

1 1
)(

i i

ikij

n

k

n

kj
xxSgn      (47) 

 

où xij et xik sont les valeurs du mois i de l’année j et k avec j>k. Le signe Sgn se calcule de la même 

façon qu’en relation (40). Le sous-ensemble Xi satisfait l’hypothèse H0 du test de Mann-Kendall et 

donc, nous avons : 
   

E(Si) = 0       (48) 

  Var(Si) = 
18

)52)(1()52)(1( ∑ +−−+− ti iiiiii tttnnn
  (49) 

où ti est l’intervalle des valeurs ex aequo au mois i. La distribution de Si est normale et la limite          

ni → ∞ . Nous définissons S’, 
 

  S’ = ∑
=
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1i
iS        (50) 
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Maintenant Si et Sj (i ≠ j) sont des fonctions des variables aléatoires indépendantes (Si = f(X i),              

Sj = f(X j), Xi =∩ jX φ  car Xi et Xj sont les valeurs au mois i et j respectivement et tous éléments de 

X est indépendant) donc Cov(Si,Sj) = 0. Ceci est vrai si il n’y a pas de corrélation dans la série. 
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En utilisant l’approximation normale, nous définissons Z’ comme : 
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Ceci est valable pour ni ≥  3 pour tout i. Lorsque nous avons plusieurs observations pour chaque mois 

(ou période) la précédente relation peut être modifiée. La relation (47) devient, 

Si = ∑ ∑ ∑ ∑ −
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où xijk est l’observation k au mois i pour l’année j et nij  est le nombre d’observations au mois i pour 

l’année j. Notons que le résultat n’est pas affecté par les valeurs manquantes. La variance Si peut être 

modifiée (56) et égale à : 
 

 

Var (Si) = 
18
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Avec la relation (50) nous pouvons évaluer la tendance monotone à long terme. Ce test n’est pas 

valide si la tendance à long terme dans les différents mois ou saisons est hétérogène. 
 

 
        Z’ > 0  →→→→ tendance monotone croissante 

        Z’ < 0  →→→→ tendance monotone décroissante 

 
 
 
 

5.2. Estimation du taux de changement 
 
Après avoir détecter la présence ou non d’une tendance monotone, nous voulons en estimer sa 

magnitude par le calcul du coefficient de Sen Q. Nous considérons que f(t) dans la relation (38) est 

égal à : 
 

f(t) = Q.t + B   (57) 
 

où Q est la pente et B une constante. 

 
 

5.2.1. Méthode de Sen 
 

Un estimateur non paramétrique pour les coefficients de régression linéaire a été proposé et modifié 

par Sen (1968) pour inclure la possibilité de valeurs ex æquo dans ti afin d’estimer le coefficient d’une 

tendance existante (par exemple un taux de changement par an). Nous considérons qu’aucun cycle 

saisonnier n’est présent dans la série de données. Le coefficient de Sen Q de la droite de régression 

linéaire de l’équation (57) est ainsi estimé. Cette méthode est utilisable dans le cas où la tendance 

peut être assimilée comme linéaire.  



Chapitre III : Les Tests non paramétriques ___________________________________________________________________________________ 

 123

Si nous avons n valeurs pour le couple (ti, xi), le coefficient de la relation linéaire (57) peut être estimé 

comme suit : Les N valeurs Aij = 
)(

)(

ji

ji

tt

xx

−
−

 avec x (par exemple la concentration) pour i = 1,2,…, n et 

j = 1,2,…, n ; j>i et ti ≠ tj. L’estimation du coefficient de Sen Q est la médiane de ces N valeurs Aij  . 

Ces N valeurs de Aij  sont rangées comme suit :  
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 (58) 

 

L’intervalle de confiance (100(1-ε )%) de l’estimation de ce coefficient est obtenue par la technique 

non-paramétrique basée sur une distribution normale. En général, nous calculons l’intervalle de 

confiance avec deux niveaux ε  = 0,01 et ε  = 0,05 et il en résulte donc deux intervalles de confiance 

différents. En premier lieu nous calculons : Cε = Z1-ε/2 )(SVar  où Var(S) a été défini à l’équation 

(42) et Z1-ε/2 est obtenu à partir de la distribution normale standard. Après, M1 = (N- Cε)/2 et             

M2 = (N + Cε)/2 sont calculés. La limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance Qmin et 

Qmax sont le M1
ième plus grand et le M2

ième plus grand des N estimations des coefficients Aij. Si M1 et/ou 

M2 ne sont pas un nombre entier alors la limite inférieure et/ou supérieure est interpolée. Pour obtenir 

une estimation de B, nous calculons avant tout les n valeurs xi - Qti (Theil, 1950). La valeur médiane 

donne une estimation de B (Sirois, 1998). Les estimations de la constante B sont données et les 

intervalles de confiance de 95% et 99 % sont calculés par une procédure similaire. 

 

♣ Taux de changement (T.C) = (Q /B)*100 (exprimé en %.an-1). 

♣ Les intervalles de confiance ne sont valides que si n est supérieur ou égal à 10 et s’il n’y a pas 

beaucoup de valeurs égales. 

 

 La méthode de Sen est peu affectée par des erreurs au sein des données. Cette méthode est 

robuste car insensible aux valeurs « extrêmes ». Dans le cas de la série temporelle des concentrations 

en sulfates particulaires entre 1990 et 2003 au Morvan, l’année 1991 présente une valeur 

« anormalement élevée ». Si nous calculons le taux de changement annuel en prenant ou non en 

compte cette année 1991, le résultat change peu, de l’ordre de ± 0,2%. 
 

 
5.2.2. Seasonal Kendall’s slope estimator (Gilbert, 1987) 

 

L’estimation « méthode de Sen » peut être remanié pour prendre en compte la présence de saisonnalité 

dans les données. Saison k (k = 1, 2, …, m) et on a A(ij)k = 
)(

)(

jkik

jkik

tt
xx

−
−

 où xik est la concentration à 

l’année i et pour la saison k. 
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Ranger les coefficients directeurs individuels N = N1 + N2 + … + Nm et trouver leur médiane. Cette 

médiane est l’estimation du coefficient. Ici, les coefficients pour les différentes saisons sont considérés 

être homogènes.  

 

5.3. Avantages, inconvénients du test de Mann-Kendall 
 

Il est bon de rappeler que la bibliographie concernant l’étude de tendances au sein de séries 

temporelles de données en qualité de l’air et des précipitations est peu abondante et qu’aucune étude 

de ce type n’a été menée en France, d’où son originalité. 

 

5.3.1. Les avantages du test de Mann-Kendall couplé à la méthode Sen 
 
 

▫ Peu d’hypothèses concernant la population étudiée, pas nécessaire de spécifier la forme de la 

distribution de la population étudiée, 
 

Distribution des fréquences des valeurs de pH des 
précipitations au Morvan entre 1990 et 2003 (N=1937 )

0

5

10

15

20

25

30

3 3,5 4 4,5 5 5,5 6 6,5 7 7,5 8 8,5
pH

F
ré

qu
en

ce
 e

n 
%

Distribution des fréquences des concentrations en i ons 
sulfates dans les précipitations au Morvan entre 19 90 et 

2003 (N=1810)

0

2

4

6

8

10

12

0
0,

1
0,

2
0,

3
0,

4
0,

5
0,

6
0,

7
0,

8
0,

9 1
1,

1
1,

2

Concentrations en ions sulfates en mg-S/L

F
ré

qu
en

ce
 e

n 
%

 

Distribution des fréquences des dépositions humides  en 
ions ammonium du Morvan entre 1990 et 2003 (N=1810)

0,0

0,5

1,0

1,5

2,0

2,5

3,0

3,5

0,
0

0,
6

1,
2

1,
8

2,
4

3,
0

3,
6

4,
2

4,
8

5,
4

6,
0

6,
6

7,
2

7,
8

8,
4

9,
0

9,
6

Dépositions en ions ammonium 
en mg-S/m²

F
ré

qu
en

ce
 e

n 
%

Distribution des fréquences des concentrations en S O2 au 
Morvan entre 1990 et 2003 (N=4667)

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

0

0,
3

0,
6

0,
9

1,
2

1,
5

1,
8

2,
1

2,
4

2,
7 3

3,
3

3,
6

3,
9

4,
2

4,
5

4,
8

Concentration en µg.m -3

F
ré

qu
en

ce
 e

n 
%

 
 

Sur ces quatre exemples, nous pouvons observer que nous avons quatre distributions de données 

différentes (dont une Normale et une Log-normale) au sein d’une même base de données. D’où la 

nécessité qu’il ne soit pas nécessaire de spécifier  la forme de la distribution de la population étudiée. 

 

▫ Hypothèse de normalité de la population non requise, 
 

▫ Test appliqué à de petits échantillons, 
 

▫ Test robuste, 
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▫ Les données manquantes et valeurs extrêmes sont acceptées (couramment rencontrées en sciences 

environnementales et qualité de l’air), 
 

▫ Comparaison année par année, 
 

▫ Recommandé par la WMO, Sirois et Yue, 
 

▫ Méthode intuitive, autrement dit les résultats de l’analyse sont compris sans que l’on ait une 

connaissance approfondie de la théorie statistique, 
 

▫ Test universel. 

 

5.3.2. Les inconvénients du test de Mann-Kendall couplé à la méthode Sen 
 

▫ Pas toujours inclus dans les logiciels, 
 

▫ Données annuelles donc le degré d’efficacité (puissance) de détection d’une tendance est 

théoriquement moindre, 
 

▫ Non prise en compte de la saisonnalité au sein des données, 
 

▫ Les tendances sont considérées comme monotones et linéaire pour l’estimation du taux de 

changement. 

 

 

5.4. Avantages, inconvénients du test saisonnier de Kendall 
 

Les avantages sont identiques à ceux observés pour le test de Mann-Kendall. Mais ce test permet de ne 

plus considérer les moyennes annuelles dans la détection et l’estimation de tendances mais de 

considérer des moyennes saisonnières ou mensuelles. Si les données présentent une distribution 

linéaire ou monotone, ce test est moyennement puissant, dans ce cas il faut utiliser le test de Mann-

Kendall. Toutefois, ce test est très peu souvent inclus dans des logiciels de traitement statistique. 

 

▫ Le Tableau ci-dessous récapitule brièvement la puissance des deux principaux tests mentionnés dans 

ce chapitre (Sirois et al., 1998 ; Yue et al., 2002, 2004). Notre choix est conforté car les séries étudiées 

sont linéaires ou monotones. 
 

Test de tendance Puissance selon la distribution des données Robuste 

 Linéaire Monotone Non monotone  

Mann-Kendall Très bon Assez bon à très bon Médiocre Oui 

K Saisonnier Bon Assez bon à bon Assez bon à bon Oui 
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5.5. Application aux données issues de la base MERA 
 
Un logiciel statistique a été développé afin de détecter et d’estimer les tendances au sein de séries 

chronologiques. La procédure est basée sur le test non paramétrique de Mann-Kendall pour détecter 

l’éventuelle tendance et sur la méthode non paramétrique de Sen pour estimer la magnitude de cette 

dernière. Le test de Mann Kendall est applicable (Annexe 1) pour la détection d’une tendance 

monotone au sein d’une série chronologique présentant aucune saisonnalité ou tout autre cycle. Nous 

appliquerons ces deux tests statistiques aux données environnementales issues de la base de données 

MERA (1990-2003) dont le taux de représentativité est supérieur à 75% . Nous nous intéresserons, 

dans un premier temps, aux données annuelles des moyennes, médianes et Percentiles 98 des 

concentrations dans l’air ambiant (SO2, sulfates particulaires, NOx et O3), de concentrations dans les 

précipitations et de dépôts humides (ions SO4
2-, NO3

-, NH4
+, Mg2+, K+, H+, Na+, Ca2+, Cl-). Ces tests 

ont aussi été appliqués aux émissions nationales et européennes des principaux polluants précurseurs 

des pluies acides et de la pollution photochimique. Puis, Hirsch et al. (1982) ont étendu le test de 

Mann-Kendall pour prendre en compte la saisonnalité des données. Ceci permettant de ne plus 

considérer les moyennes annuelles dans la détection et l’estimation de tendances mais de considérer 

des moyennes saisonnières ou mensuelles. Dans un second temps, nous appliquerons uniquement ce 

test saisonnier aux moyennes mensuelles et saisonnières des concentrations dans l’air ambiant, de 

concentrations dans les précipitations et de dépôts humides. Puis, les taux de changement annuels de 

la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% des moyennes annuelles et 

saisonnières seront donnés. Les intervalles de confiance ne sont valides que si n ≥  10 et s’il n’y a pas 

beaucoup de valeurs égales. 
 

Tableau III-6.1 : Nombre de données (horaires (h) et journalières (j)) pour les diverses stations du 
dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 

Nombre de données 
STATIONS SO2 (j) Sulfates particulaires (j) NOx (j) Ozone (h) Pluies (j) 

Donon 4717 4376 3034 79411 2253 
Revin 4030 3610  68897 2317 

Morvan 4667 4667  51820 2468 
Brotonne 4490 4822  69570 2265 

Bonnevaux 2717 2614  35068 1200 
Montandon 1987 1974  52431 854 
La Crouzille 4050 4033   1764 

La Hague 4377 4363   2017 
Iraty 4198 4151  49005 2140 

P.Vieille 2827 2829 2900 71800 1531 
Le Casset 4550 4527  46993 1302 

 

 

Un exemple de résultats (Figure III-6.1) concernant les concentrations annuelles en sulfates 

particulaires au Morvan entre 1990 et 2003 obtenus grâce au test de Mann-Kendall. Dans ce cas 

(Figure III-6.1), les résidus semblent avoir une distribution aléatoire ceci indiquant que le modèle 

linéaire peut être appliqué. 
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Ce graphique permet d’apprécier le caractère aléatoire des résidus, mais pas leur indépendance, ceci 

pouvant se faire à l’aide d’un test statistique (test d’indépendance de Kendall par exemple). Nous 

considérons les tendances comme monotones et une droite pour l’estimation du taux de changement. 

La série chronologique présente une tendance décroissante monotone et les calculs statistiques 

donnent un niveau de signification élevé (α = 0,001), ceci étant visible par l’angle faible entre les 

droites des intervalles de confiance (95 et 99%).  
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Figure III-6.1 : Série chronologique et tendance statistique des concentrations atmosphériques annuelles 
en sulfates particulaires au Morvan entre 1990 et 2003 obtenues par le test de Mann-Kendall. 

 

Qmin, Qmax 99% : coefficient de Sen de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 

99%. Bmin, Bmax 99% : ordonnée à l’origine de la tendance f(t) = Q.t + B.  

 

Taux de signification : α symbolise le niveau de signification (α = 0,05 correspond à un événement 

ayant cinq chances sur cent de se produire). Le niveau α est la probabilité de rejeter l’hypothèse H0           

(= les observations Xi sont ordonnées aléatoirement, aucune tendance) quand celle ci est vraie. Plus la 

valeur α est petite plus le niveau de confiance que H0 est faux est grand. Dans le tableau             

(Figure III-6.1), la codification suivante est utilisée pour les niveaux de signification et sera utilisée 

dans la suite de ce rapport : 
 

*** α = 0,001 
** α = 0,01 
* α = 0,05 
+ α = 0,1 

α > 0,1 
 

Taux de changement (T.C) = (
B

Q
) * 100 (exprimé en %.an-1). 

 

En résumé, le test indique ici, une tendance monotone décroissante avec un niveau de signification de 

*** ( α = 0,001) et un taux de changement annuel de - 5,8 %an-1. Puis, nous calculons les taux de 

changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% des 

moyennes annuelles et saisonnières grâce au Qmin99, Bmin99, Qmax99 et Bmax99.  

Nom  S part (µgS/m3) 
Années 1990 -  2003 

n 13 
Test S  
Test Z -4,21 

Taux de Signification *** 
Q -7,00E-02 

Qmin99 -1,00E-01 
Qmax99 -5,00E-02 
Qmin95 -8,63E-02 
Qmax95 -5,98E-02 

B 1,20E+00 
Bmin99 1,45E+00 
Bmax99 1,09E+00 
Bmin95 1,34E+00 

Bmax95 1,17E+00 
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Il faut noter que pour un niveau de signification faible (α > 0,1), nous ne pouvons pas dire que le test 

de Mann Kendall permet de conclure à la présence d’une tendance. Il faut donc faire attention, lors de 

l’exploitation des résultats, à ces niveaux de signification. Le même système, la même codification des 

taux de signification et la même présentation des résultats seront utilisés pour le test saisonnier de 

Kendall. 
 

 
 

⇒ L’objectif final  sera de faire des prévisions subjectives (extrapolation linéaire) des niveaux de 

polluants mesurés dans le cadre du dispositif MERA grâce aux taux de changement annuels, 

saisonniers et mensuels et aux taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de 

l’intervalle de confiance 99% des moyennes annuelles et saisonnières. Nous obtiendrons les tendances 

moyennes ainsi que les « bornes » de cette prévision avec un intervalle de confiance à 99%. 
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Dans cette partie, nous allons traiter les données de précipitations recueillies au sein des onze stations 

du dispositif MERA sur la période 1990-2003. Ces données vont être exploitées afin de mettre en 

avant une classification des stations à partir des données logarithmiques de concentrations moyennes 

pondérées et de dépôts humides (ions SO4
2-, NO3

-, NH4
+, Mg2+, K+, H+, Na+, Ca2+, Cl-) ainsi que celles 

corrigées de la fraction marine. Nous allons donc effectuer, en premier lieu, une « classification 

hiérarchique ascendante », technique de classification destinée à produire des groupements d’individus 

décrits par un certain nombre de variables ou de caractères, appuyée par des « graphique en étoiles » 

pouvant aider à l’interprétation des classes, et nous terminerons par une « analyse factorielle à rotation 

Varimax » afin de déterminer les types de sources possibles qui sont responsables des substances 

chimiques contenues dans les pluies recueillies au sein des onze stations du dispositif MERA sur la 

période 1990-2003. Au préalable un « centrage-réduction » des concentrations et dépositions des ions 

mesurées sera effectué. Cette étude permettra de caractériser les stations du dispositif MERA et 

d’expliquer au mieux les tendances observées et les potentiels acidifiants calculés par la suite. 

 

11..  CCllaassssii ff iiccaatt iioonn  ddeess  ssttaatt iioonnss    
 
1.1. Correction de la fraction marine 
 
Une partie des sulfates, calcium, potassium et magnésium mesurés dans les précipitations possède une 

origine marine. Il apparaît nécessaire de soustraire la fraction provenant des aérosols marins. Prenons 

l’exemple des sulfates. Les résultantes sont appelées sulfates en excès [SO4
2-]excès ou nss-SO4

2- par 

référence aux termes anglo-saxon signifiant non-sea-salt. Les ions Na+, Cl- et Mg2+ peuvent être 

employés comme traceurs mais Na+ est préféré puisqu’il y a d’autres sources potentielles de Cl- 

(industries) et de Mg2+ (érosion éolienne) dans l’atmosphère. Dans le calcul (Charron et al., 1999) des 

sulfates et calcium en excès, nous supposons que le rapport entre les concentrations en sulfates et en 

sodium dans les aérosols marins sont les mêmes que ceux de l’eau de mer. Nous avons donc :  

[SO4
2-]excès = [SO4

2-]échantillon - [Na+]échantillon  * 













+

Na

]SO
-2

4[
marin 

avec 













+

Na

]SO
-2

4[
marin = 0,06, rapport de concentrations, en mole.L-1, dans l’eau de mer (Millero, 1974),  

 

et [SO4
2-]échantillon , et [Na+]échantillon  sont respectivement les concentrations en sulfate et sodium de 

l’échantillon de pluie. Comme pour les sulfates, nous calculons, à l’identique, nss-Ca2+
, nss-K+ et         

nss-Mg2+ avec les rapports [Ca2+]/[Na+] = 0,02 ; [Mg2+]/[Na+] = 0,113 et [K+]/[Na+] = 0,02. 
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Bonnevaux 

La Hague 

Revin 

Brotonne 

La Crouzille 

Donon 
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Le Casset 

Peyrusse Vieille 

Montandon 

Morvan 

1.2. Résultats et interprétations 
 
Le dendogramme (Figure IV-1.1) est obtenu à partir des données de concentrations non corrigées et 

corrigées de la fraction marine dans les précipitations (ions SO4
2-, NO3

-, NH4
+, Mg2+, K+, H+, Na+, 

Ca2+, Cl-) des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. Les dendogrammes obtenus à partir des 

concentrations corrigées, non corrigées et les deux associés donnent la même répartition en classes.    

 

 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

Figure IV-1.1 : Exemple de dendrogramme obtenu à partir des données de concentrations dans les 
précipitations des 11 stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 
 
1.2.1. Troncature du dendogramme 

 
La règle à suivre pour obtenir une bonne partition : « couper les branches de l’arbre les plus longues ». 

Cette règle est plus ou moins bien suivie en pratique ; en effet, on dit souvent qu’une bonne partition 

est celle qui est interprétable. Là encore il n’y a pas de règle absolue, mais plutôt des aides à la 

décision. Après la troncature, nous allons interpréter le contenu des classes formées. Si les effectifs 

dans les classes sont inférieurs à 10 individus, nous pouvons comparer les valeurs des variables pour 

les différents individus.  

 
1.2.2. Les diagrammes en étoile 

 
La Figure IV-1.2 représente ces graphiques en étoile formés par les concentrations moyennes 

pondérées par le volume des ions mesurées. Un numéro suit les noms de stations afin de distinguer 

l’appartenance au cinq classes obtenues. 

 
1.2.3. Interprétations des classes de stations 

 
Le dendogramme (Figure IV-1.1), issu de la classification automatique des concentrations moyennes 

pondérées, non corrigées et corrigées de la fraction marine (non-sea-salt) et les graphiques en étoile 

des onze stations du dispositif MERA indiquent la présence de 3 classes distinctes et de 2 stations 

isolées. 

 Troncature 
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1.2.3.1. Classe 1 : La Crouzille, Morvan, Bonnevaux et Iraty 
 
Les stations de Morvan, La Crouzille et Bonnevaux sont les premières stations à former un agrégat. 

Leurs profils chimiques se caractérisent surtout par une composante NH4
+ élevée. La station de La 

Crouzille et la station du Morvan ont des profils chimiques très ressemblants. Ces deux stations sont 

sous l’influence des mêmes masses d’air provenant de l’ouest et du nord du territoire et elles 

présentent les mêmes caractéristiques géographiques et topographiques. Le profil de Bonnevaux se 

distingue des deux précédents par des taux  en nss-Ca2+ et nss-Mg2+ plus élevés donc dans cette station 

d’autres sources influencent la composition chimique des précipitations. Bonnevaux est une station de 

plateau (836 m) dans l’est du territoire et ces taux élevés en calcium et magnésium sont à mettre en 

parallèle avec la présence des formes CaCO3 et MgCO3 (dolomite CaCO3.MgCO3) et de roches 

marneuses dans cette région (Sisterson, 1989 ; Fillion et al., 1999). La station d’Iraty se lie au groupe 

dans un second temps. Son profil présente un taux en ammonium élevé mais il diffère des deux 

premières stations principalement par des taux en ions Ca2+ très élevés et des taux en ions nss-SO4
2- 

assez importants. Iraty est une station de haute altitude (1300 m) du Sud-ouest de la France sous 

influence océanique. Cette classe regroupe donc les stations de la moitié Ouest du territoire. 

 

1.2.3.2. Classe 2 : Donon, Revin et Brotonne 
 
Les profils chimiques des stations du Donon et de Revin se caractérisent par des taux en ions H+ très 

élevés. Le profil de la station Revin présente des concentrations en nitrates plus importantes que pour 

la station du Donon. Les autres ions majoritaires présentent de faibles concentrations dans ces deux 

stations. Cette classe regroupe donc les deux stations du quart Nord-est de la France. La station de 

Brotonne se lie au groupe dans un second temps. Son profil diffère des deux précédents par des 

concentrations en ions ammonium plus élevées. Cette station du Nord-ouest semble être intermédiaire 

entre la classe 1 et la classe 2 du fait des taux élevés en ions H+ (Nord) et NH4
+ (moitié Ouest du 

territoire). Le caractère acide de ces sites est causé par les masses d’air provenant des pays du Nord et 

du Nord-est de l’Europe. Les concentrations en composés acidifiants les plus élevées sont rencontrées 

dans la partie Nord du territoire : régions sous l’influence directe des masses d’air provenant des pays 

émetteurs de dioxyde de soufre : Royaume-Uni, Benelux, Mer du Nord (Charron et al., 1999 ; 

Plaisance et al., 1996) et ceci est observable sur les cartes des flux transfrontaliers en SO2 (Annexe 5) 

donnant les dépositions en SO2 sur le territoire français. La classe 2 regroupe donc les stations de 

l’extrême Nord du territoire. 

 

1.2.3.3. Classe 3 : Montandon et Peyrusse-Vieille 
 
Les stations de Montandon et de Peyrusse-Vieille forment un seul groupe. Leurs profils chimiques 

sont caractérisés par des taux en ions H+ et NO3
-
 élevés.  
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Figure IV-1.2 : Diagrammes en étoile pour chacune des stations du dispositif MERA obtenus à partir des 
concentrations corrigées de la fraction marine moyennées sur la période 1990-2003. 

 



Chapitre IV : Classification et Caractérisation des stations MERA___________________________________________________________ 

 135

La station de Peyrusse-Vieille se distingue par des concentrations en nss-Ca2+ assez importantes par 

rapport à celles rencontrées à la station de Montandon. Il est bon de rappeler que la mise en 

fonctionnement de ces deux stations est assez récente par rapport aux autres stations du dispositif. En 

effet, la station de Peyrusse-Vieille a été mise en service en 1995 et celle de Montandon en 1998. 

Donc, il se peut que ces deux stations forment un groupe du fait de la similitude de leur période 

d’étude. 

 
 

1.2.3.4. Classes 4 et 5 : Le Casset et La Hague 
 
La classe 4 est constituée de la station de haute altitude du Casset (1750 m) qui présente des taux en 

ions nss-Ca2+ très élevés et de faibles concentrations de tous les autres ions majoritaires. Cette station 

est très peu influencée par les masses d’air provenant de régions émettrices du fait de ses 

caractéristiques orographiques (Charron et al., 1999 ; Plaisance et al., 1996), c’est un site très peu 

soumis aux apports anthropiques. Cette station éloignée, isolée dans l’extrême Sud-est de la France est 

une zone à faible activité humaine. Ces taux élevés en calcium sont à mettre en parallèle avec la 

présence des formes CaCO3 et MgCO3 (dolomite CaCO3.MgCO3)  et de roches marneuses dans cette 

région (Fillion et al., 1999). Comme nous le montrerons au cours du Chapitre V-3, cette station est de 

plus en plus sous influence des masses d’air provenant du Sahara (poussières sahariennes) engendrant 

l’apport d’ions Ca2+ caractéristiques de la région méditerranéenne (Loye-Pilot et Morelli, 1988). La 

classe 5 est constituée de la seule station de La Hague, station située à moins de 300 m du bord de la 

mer. Son profil chimique est « atypique », différent de ceux des autres stations du dispositif MERA. Il 

présente de forts taux en Na+, Cl-, nss-SO4
2-, NO3

-, nss-Mg2+ et nss-K+. Son profil est « inverse » des 

autres. Cette station n’est pas uniquement sous influence marine mais aussi sous influence 

anthropique. 

 
 

1.3. Conclusions 
 

La classification automatique a permis de définir 3 classes distinctes et 2 stations isolées au sein du 

dispositif MERA et de déterminer des profils chimiques des stations : 

 

▫ L’ion H+ domine les profils chimiques des stations du Nord, 

▫ L’ion NH4
+ domine les profils chimiques des stations de la moitié Ouest, 

▫ L’ion Ca2+ domine les profils chimiques du pourtour méditerranéen. 
 

Dans le Tableau IV-1.1, nous avons reporté les résultats obtenus lors de cette étude et lors de l’étude 

menée par Plaisance et al. (1996). Notre étude a été effectuée à partir des données de concentrations et 

dépositions totales et corrigées de la fraction marine, recueillies dans les onze stations du dispositif 

MERA sur la période 1990-2003. 
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L’étude menée par Plaisance et al. (1996) a été effectuée sur la période 1990-1993 dans neuf stations 

MERA à partir des données de concentrations totales dans les précipitations. Lors de notre étude, les 

dendogrammes obtenus à partir des concentrations corrigées, non corrigées et les deux associés 

donnent la même répartition en classes des stations donc nous pouvons comparer nos résultats avec 

ceux obtenus par Plaisance et al.. Par contre, la période d’étude et la densité de stations (Peyrusse-

Vieille et Montandon ont été mises en service en 1995 et 1998 respectivement) n’étant pas identiques, 

il faut être prudent dans l’interprétation.     

 

Tableau IV-1.1 : Classes obtenues par classification automatique lors de cette étude (2005) et celle menée 
par Plaisance et al. (1996) à partir des données de concentrations et dépositions humides recueillies au sein 

des stations du dispositif MERA entre 1990 et 2003. 
 

Concentrations  
Etudes Période Classe       1 2 3 4 5 

Plaisance, 
1996 

1990 
1993 

Brotonne - Iraty 
Morvan - La Crouzille 

Revin - 
Donon 

Bonnevaux - Le 
Casset 

La Hague  

Cette étude, 
2005 

1990 
2003 

Morvan - Bonnevaux 
La Crouzille - Iraty 

Donon  - 
Revin 

Brotonne 

Montandon - 
P.Vieille 

Le Casset 
La 

Hague 

Dépositions humides 
Etude Période Classe       1 2 3 4 5 

Cette étude, 
2005 

1990 
2003 

Bonnevaux - Iraty 
Donon - 
Revin 

Montandon - 
P.Vieille 

Morvan - Brotonne 
LaCrouzille 

Le Casset 
La 

Hague 

 
 

Entre ces deux études, nous pouvons observer une similitude des résultats. En effet, la station de La 

Hague est dans les deux études une station isolée, Revin et le Donon appartiennent à la même classe 

avec des profils chimiques semblables et les stations de Iraty, La Crouzille et Morvan forment elles 

aussi une même classe. Les mêmes observations que nous avons pu faire concernant les 

caractéristiques des différents profils chimiques ont été faites par Plaisance et al. en 1996. La seule 

différence notable est faite pour la station de Brotonne où les taux en ion H+ sont plus élevés que ceux 

observés par Plaisance et al. et pour cette raison, cette station se rapproche des stations de Revin et du 

Donon. 

 

 

⇒ Afin de déterminer les types de sources possibles qui sont responsables des substances chimiques 

contenues dans les pluies recueillies au sein des onze stations du dispositif MERA sur la période  

1990-2003 nous allons effectuer une analyse factorielle avec rotation spécifique qui aidera à distinguer 

ces sources en déterminant les fortes associations d’ions existantes. Cette analyse factorielle a été 

menée à partir des logarithmes des concentrations et dépositions, corrigées et non corrigées de la 

fraction marine. 
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22..  II ddeenntt ii ff iiccaatt iioonn  ddeess  ttyyppeess  ddee  ssoouurr cceess  ddoommiinnaanntt   llaa  cchhiimmiiee  ddeess  pprr éécciippii ttaatt iioonnss  
 

L’analyse factorielle est une technique statistique multivariée qui permet d’examiner la structure 

fondamentale qui existe dans un groupe important de données. L’analyse factorielle permet 

d’identifier des causes d’un état et d’interpréter leur nature. Dans notre cas, cette méthode va mettre en 

évidence « une typologie » des variables (concentrations et dépositions ioniques), c’est à dire des 

associations d’ions dominantes qui correspondent à des pollutions d’origines différentes. Plus la 

corrélation entre deux ions est importante, plus le type de pollution correspondant à cette association 

ionique influence la composition chimique des précipitations du site. 
 

 

2.1. Détermination des types de pollution par analyse factorielle à rotation 
Varimax 
 

Les associations d’ions, obtenues notamment par une Analyse Factorielle à Rotation Varimax, sont 

caractéristiques de formes chimiques présentes dans l’atmosphère, venant de sources de pollution 

données. Les poids importants de certains ions vont déterminer l’appartenance du facteur à une classe 

donnée.  

 

2.1.1. Les différentes composantes 
 

Les associations d’ions obtenues par analyse factorielle sont caractéristiques de formes chimiques 

présentes dans l’atmosphère venant de sources de pollution données. 

 

2.1.1.1. La composante acide 
 

Les émissions de dioxyde de soufre (SO2), d’oxydes d’azote (NOx) et d’acide chlorhydrique gazeux 

(HCl) d’origine anthropogénique sont les principaux responsables de l’acidité des précipitations par 

formation d’acide sulfurique (H2SO4) et nitrique (HNO3). Cette composante sera caractérisée par un 

poids de l’ion H+ important, associé éventuellement aux ions SO4
2-, NO3

-, Cl- et NH4
+ (acide faible). 

 

2.1.1.2. La composante terrigène 
 
Les ions Ca2+, Mg2+ et K+ sont les principaux ions caractéristiques des poussières du sol, « marque » 

d’une origine terrigène. Cette composante sera caractérisée au moins par un poids important de l’un de 

ces trois cations. 

 

2.1.1.3. La composante marine 
 
L’association des ions Na+ et Cl- est une « marque » de l’influence marine des précipitations. Cette 

composante sera caractérisée par un poids des ions Na+ et Cl- important, associé éventuellement aux 

ions SO4
2-, Mg2+, K+ et Ca2+  qui sont aussi présents dans l’eau de mer. 
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2.1.1.4. La composante organique 
 

L’ion ammonium NH4
+ présent dans les eaux de précipitation, est en grande partie issu des émissions 

d’ammoniac gazeux, venant de l’urée produite par les élevages intensifs et par la pratique de 

l’épandage de lisier (Weijers et Vugts, 1990). 

 

2.1.1.5. La composante neutre 
 

Nous parlons de composante neutre lorsqu’on a une combinaison Anion-Cation. Les acides nitrique et 

sulfurique, une fois formés dans l’atmosphère, peuvent réagir avec le gaz ammoniac ou les particules 

de CaCO3 pour donner une variété de sels neutralisés de la forme NH4NO3, H(NH4)SO4, Ca(NO3)2 … 

Plusieurs études, par rapport aux vitesses de capture (« coefficient uptake »), ont montré que l’acide 

sulfurique était neutralisé préférentiellement par le gaz ammoniac alors que l’acide nitrique est 

neutralisé préférentiellement par les particules terrigène (Ca2+, Mg2+ et K+) (Tani et al., 1983). 

 
 

2.1.2. Méthodologie 
 

Cette analyse factorielle a été menée à partir des logarithmes, afin « d’atténuer l’effet de 

dispersion », des concentrations et dépositions, corrigées et non corrigées de la fraction marine pour 

les onze stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003, le nombre d’événements pluvieux pris 

en considération lors de cette étude est récapitulé dans le Tableau IV-1.2. Les données de dépositions 

reflètent le processus du  « rain out » au sein des nuages alors que les données de concentrations 

reflètent le processus du « wash out » de la colonne atmosphérique.  

 

Tableau IV-1.2 : Nombre d’échantillons pour les diverses stations du dispositif MERA sur la période 
1990-2003. 

 

Nombre d’échantillons 
STATIONS 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 TOTAL 

Donon 39 77 153 166 170 134 142 173 191 190 222 209 226 161 2253 
Revin 96 81 137 156 189 183 145 153 204 147 242 206 211 167 2317 

Morvan 124 127 166 142 214 190 166 156 182 201 221 172 216 191 2468 
Brotonne 93 76 144 180 194 149 141 149 195 175 218 202 189 160 2265 

Bonnevaux 91 122 191 154 148 150 144 171 29      1200 
Montandon         115 147 161 166 166 99 854 
La Crouzille 125 38 138 174 111 80 101 137 138 173 181 163 144 61 1764 

La Hague 71 23 103 149 173 164 163 170 171 183 224 198 200 25 2017 
Iraty 116 72 144 147 127 82 118 124 184 212 190 187 226 211 2140 

P.Vieille      139 161 132 164 182 171 173 189 220 1531 
Le Casset 28 27 48 50 43 46 38 83 124 190 165 173 159 128 1302 

 
 
 

2.1.2.1. Nombre de facteurs à retenir 
 

Il existe plusieurs critères pour décider du nombre de facteurs à retenir. Le plus commun est de garder 

les k facteurs dont la valeur propre est supérieure à la moyenne des valeurs propres (qui est égale à 1 

dans notre cas, critère de Kaiser). Une autre méthode consiste à faire un « scree-graph » représentant 

les valeurs propres. Il apparaît un "coude" dans le graphe (Figure IV-1.3), seuil limite pour la 

détermination des facteurs. 
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Afin de confirmer ou non le choix du nombre d’axes retenu nous pouvons nous référer à la qualité de 

représentation ainsi qu’à la variance cumulée expliquée V(x). Une bonne explication du phénomène est 

observée lorsque la part d’information cumulée par chaque axe atteint 75 % d’information. Certaines 

variables sont mieux expliquées que d'autres par l'analyse factorielle. A chaque variable correspond 

une valeur appelée communalité qui est la proportion de sa variance, expliquée par les facteurs 

retenus. La communalité prend des valeurs entre 0 et 1. Une valeur de 1 signifierait que la variance 

d'une variable est expliquée à 100% par les facteurs retenus. 
 

 
 

Figure IV-1.3 : Graphique des valeurs propres. 
 

 

 

2.1.2.2. Nature des axes factoriels 
 

Pour déterminer la nature de la composante de chacun des axes factoriels, nous considérons un ion si 

son poids est supérieur à 0,5 comme indiqué dans le Tableau IV-1.3. Plus le pourcentage de variance 

expliqué par les principaux facteurs choisis pour chaque station est élevé, plus le type de pollution 

attribué au facteur est présent dans la composition chimique des précipitations au sein de cette station. 
 

Tableau IV-1.3 : Poids des variables sur les quatre premiers axes factoriels après « rotation Varimax » et 
indices de qualité des représentations des variables pour les logarithmes des concentrations dans les 

précipitations à Revin sur la période 1990-2003. 
 
 

Variables Principaux axes Communalité 
 1 2 3 4  

SO4
2- 0,953 0,164 0,052 0,063 0,941 

NO3
- 0,936 - 0,005 0,176 0,089 0,916 

Cl- 0,053 0,967 0,006 0,061 0,942 
Mg2+ 0,039 0,801 0,240 - 0,278 0,779 
Ca2+ 0,599 - 0,104 0,580 - 0,345 0,825 
NH4

+ 0,902 - 0,052 - 0,010 - 0,276 0,892 
Na+ - 0,023 0,968 0,040 0,090 0,947 
K + 0,073 0,211 0,932 0,014 0,919 
H+ - 0,057 - 0,042 - 0,040 0, 967 0,942 

 
 
 
 
 

 
Neutre Sol/Mer 

Mer Acide 
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2.2. Résultats et interprétations 
 

2.2.1. A partir des données de concentrations  
 

Les résultats obtenus par Analyse Factorielle après Rotation Varimax sont récapitulés dans les 

Tableaux IV-1.4 à IV-1.7. L’analyse factorielle avec « rotation varimax » a été effectuée à partir des 

données logarithmiques. 
 

Tableau IV-1.4 : Composantes obtenues à partir des données logarithmiques de concentrations corrigées 
et non corrigées de la fraction marine pour chacune des stations du dispositif MERA sur la période 1990-

2003 et variance cumulée expliquée (I : indéterminé). 
 

Log (Concentrations)  

 TOTAL NON SEA SALT CORRECTED 

Axes 1 2 3 4 5 V(x) 1 2 3 4 5 V(x) 

Donon neutre mer sol/mer acide  96,9       

Revin neutre mer sol/mer acide  90,0       

Morvan neutre mer I sol/mer  96,3 neutre mer acide sol/mer  88,0 

Brotonne mer neutre sol/mer acide  91,0 mer neutre sol/mer acide  90,6 

Bonnevaux neutre mer I sol/mer  97,1       

Montandon neutre mer/sol acide sol/mer  99,0       

Iraty neutre mer acide sol/mer  89,2 neutre mer acide sol/mer  88,6 

La Crouzille mer neutre sol/mer acide  87,0 mer neutre sol/mer acide  86,1 

P.Vieille mer neutre acide sol/mer  96,3 neutre mer acide sol/mer  96,0 

La Hague sol/mer neutre acide sol/mer  95,6 sol/mer neutre acide sol/mer  95,3 

Le Casset neutre mer acide organique sol/mer 88,9       

 
 

2.2.1.1. La composante marine  
 

Elle prédomine (Tableau IV-1.4) dans les stations de Brotonne, La Crouzille, Peyrusse-Vieille et La 

Hague, stations proches du littoral. Le Tableau IV-1.6 montre que la variance expliquée diminue 

lorsque l’on s’éloigne du littoral. La variance expliquée est maximale pour la station de La Hague, 

station à moins de 300 m de la mer. La station d’Iraty, proche du littoral atlantique, est isolée 

géographiquement et orographiquement (Plaisance et al., 1996) et semble donc isolée des apports 

marins car la composante dominante dans cette station est la composante neutre. Cette composante 

marine est très présente au niveau national car elle apparaît soit en premier ou en second facteur. La 

composante marine constitue donc une source dominante dans la composition chimique des 

précipitations en France. 

 

2.2.1.2. La composante neutre  
 

Elle prédomine dans les stations de Donon, Revin, Morvan, Bonnevaux, Montandon, Iraty, Peyrusse 

Vieille et Le Casset. Elle prédomine donc dans toutes les stations exceptées celles proches de la côte 

ouest. Il y a neutralisation des acides forts tels l’acide nitrique et sulfurique par NH3, CaCO3 et MgCO3 

(Sisterson, 1989). Les masses d’air provenant du Sahara (poussières sahariennes) engendrent l’apport 

d’ions Ca2+ caractéristiques de la région méditerranéenne (Loye-Pilot et Morelli, 1988). 
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La neutralisation des acides HNO3 et H2SO4 présents dans les précipitations au sein des stations du 

Nord et Centre du territoire (Brotonne, Morvan, La Crouzille et Revin) se fait majoritairement par 

l’ammoniac (NH3) : l’ion NH4
+ est omniprésent dans la composante neutre. C’est dans ces régions 

(élevages et cultures intensifs) que nous avons les plus fortes concentrations en ammonium dans les 

précipitations (Chapitre V-2.3). Par contre, dans les autres stations du dispositif MERA, la 

neutralisation se fait par le biais des composés terrigènes, et en particulier l’ion Ca2+ (régions 

marneuses, formes CaCO3 et MgCO3 (dolomite CaCO3.MgCO3)). 

 

Tableau IV-1.5 : Variances expliquées, pour chacun des axes, obtenues à partir des données 
logarithmiques de concentrations corrigées de la fraction marine pour chacune des stations du dispositif 

MERA sur la période 1990-2003. 
 

 Variance expliquée (%) 
Axes 1 2 3 4 5 

Donon 30,1 28,0 21,0 18,0  
Revin 33,4 29,1 14,1 14,1  

Morvan 33,4 26,4 15,5 14,5  
Brotonne 33,2 29,5 16,3 13,8  

Bonnevaux 30,5 28,5 28,4 11,4  
Montandon 42,6 39,2 9,8 9,5  

Iraty 36,8 26,7 16,3 11,5  
La Crouzille 27,1 27,6 19,5 13,6  

P.Vieille 34,1 32,1 14,3 12,2  
La Hague 46,2 27,5 13,7 9,3  
Le Casset 26,0 22,4 18,2 12,1 12,9 

 
 
 

2.2.1.3. La composante acide  
 

Elle apparaît en troisième ou quatrième position dans toutes les stations du dispositif. L’ion H+ semble 

donc peu dominer la composition chimique des précipitations en France. 

 

 

2.2.2. A partir des données de dépositions  
 

La composante sol/mer prédomine (Tableau IV-1.6) dans les stations de Revin, Brotonne, La 

Crouzille, Peyrusse-Vieille, La Hague et Le Casset. La composante neutralisée prédomine dans les 

stations de Donon, Morvan, Bonnevaux, Montandon et Iraty. Elle prédomine donc dans cinq stations. 

La composante acide apparaît toujours en troisième ou quatrième position dans toutes les stations du 

dispositif. Les deux dominantes (mer et neutre) que nous avons décelées précédemment sont aussi 

présentes dans les données de dépositions humides. 
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Tableau IV-1.6: Composantes obtenues à partir des données logarithmiques de dépositions corrigées et 
non corrigées de la fraction marine pour chacune des stations du dispositif MERA sur la période 1990-

2003 et variance cumulée expliquée. 
 

Log (Dépositions)  
 
 

TOTAL NON SEA SALT CORRECTED 
Axes 1 2 3 4 5 V(x) 1 2 3 4 5 V(x) 

Donon neutre sol/mer acide   99,01       

Revin mer neutre acide sol/mer  95,26       

Morvan neutre mer sol/mer acide  92,26 neutre mer sol/mer acide  91,80 

Brotonne sol/mer neutre acide sol/mer  95,02 sol/mer neutre acide sol/mer  94,71 

Bonnevaux neutre mer acide sol/mer  91,55       

Montandon neutre mer acide   97,03       

Iraty neutre mer acide sol/mer  93,91 neutre mer acide sol/mer  92,91 

La Crouzille mer neutre sol/mer acide sol/mer 96,95 mer neutre sol/mer acide  93,07 

P.Vieille sol/mer neutre acide   92,56 sol/mer neutre acide   90,38 

La Hague sol/mer neutre acide   98,48 sol/mer neutre acide   96,56 

Le Casset sol/mer neutre acide   87,67       
 

 

2.2.3. Conclusions 
 

La composante marine semble donc influencer la composition des précipitations de l’ensemble des 

stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. Son influence est maximale dans les stations 

proches du littoral et s’atténue lorsqu’on s’éloigne de la côte ouest. La composante neutre domine la 

composition chimique des précipitations des stations de l’est, du centre et d’altitude. Nous pouvons 

comparer les résultats obtenus à partir des données de concentrations, mettant en avant le processus 

« wash-out », et de dépositions, mettant en avant le processus « rain-out ». Si nous nous intéressons 

qu’au premier facteur, nous observons que la composante neutre domine les concentrations dans 8 

stations alors qu’elle domine les dépositions dans 5 stations. De même, la composante sol/mer domine 

les concentrations dans 3 stations alors qu’elle domine les dépositions dans 6 stations. Il semble donc 

que la neutralisation par les particules alcalines et l’ammoniac ait lieu lors du processus du        

« wash-out » (Plaisance et al., 1996) par lessivage de la colonne verticale atmosphérique. De plus, la 

composante acide est présente en troisième facteur dans 9 stations sur 11 pour les dépositions et dans 6 

stations pour les concentrations. Il semble donc que les formes acides HNO3 et H2SO4 sont présentes 

préférentiellement dans le nuage. Une partie de ces acides forts vont former dans l’atmosphère des 

aérosols qui peuvent se transformer en noyaux par nucléation homogène hétéromoléculaire, c’est à 

dire par condensation simultanée de vapeurs d’eau et d’acide (Jaecker et Mirabel, 1986). Plusieurs 

études (Jaecker et Mirabel, 1986) ont montré que les aérosols submicroniques peuvent contenir une 

proportion d’acide voisine de 25% en poids. Nous observons que les ions Cl- et Na+, ions marins, sont 

très présents dans le premier facteur des dépositions humides pour 7 stations : Donon, Revin, 

Brotonne, La Crouzille, Peyrusse-Vieille, La Hague et Le Casset alors qu’ils sont présents dans le 

premier facteur des concentrations dans 4 stations assez proches du littoral : Brotonne, La Crouzille, 

Peyrusse-Vieille et La Hague. Les ions marins semblent être présents sous forme d’aérosols au sein 

des nuages et former ainsi des noyaux de condensation. 
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2.3. Comparaison avec l’étude menée par Plaisance et al. (1996) 
 
En comparant ces deux études (Tableau IV-1.7), aucun changement n’est n’observé concernant les 

stations du Donon, Revin et La Hague. Par contre, au Morvan, nous obtenons une composante 

neutralisée qui domine plus la composition chimique des précipitations, un recul de la composante 

marine et une composante acide qui passe de la quatrième à la troisième position.  

 
Tableau IV-1.7 : Composantes obtenues à partir des données de concentrations non corrigées de la 

fraction marine pour chacune des stations du dispositif MERA sur la période 1990-1993 par Plaisance et 
al. (1996) et à partir des logarithmiques de concentrations non corrigées de la fraction marine pour les 

stations MERA sur la période 1990-2003 lors de cette étude (I : indéterminé). 
 

Cette Etude, 2005 Plaisance et al., 1996  
 Log Concentration (1990-2003) Concentration (1990-1993) 

axes 1 2 3 4 5 1 2 3 4 5 
Donon neutre mer sol/mer acide  neutre mer sol/mer acide  
Revin neutre mer sol/mer acide  neutre mer sol/mer acide  

Morvan neutre mer I sol/mer  mer/sol neutre sol/mer acide sol/mer 
Brotonne mer neutre sol/mer acide  mer neutre/sol neutre acide sol/mer 

Bonnevaux neutre mer I sol/mer  acide mer sol/mer sol/mer sol/mer 
Montandon neutre mer/sol acide sol/mer       

Iraty neutre mer acide sol/mer  neutre mer/sol I acide  
La Crouzille mer neutre sol/mer acide  neutre sol/mer acide   

P.Vieille mer neutre acide sol/mer       
La Hague sol/mer neutre acide sol/mer  sol/mer neutre acide   
Le Casset neutre mer acide organique sol/mer neutre mer/sol mer/sol acide  

 
 

Concernant la station de Bonnevaux, on obtient une composante neutre en première dominante alors 

que Plaisance et al. (1996) obtenait une première composante acide. Au sein de cette station un fort 

recul de la composante acide dans la composition chimique des précipitations est donc observé. A 

Iraty, la seule différence est la position de la composante acide, elle domine légèrement plus la 

composition chimique des pluies au sein de cette station d’altitude. Cette même observation est faite 

pour la station d’altitude du Casset. Il semblerait donc que la composante acide influence plus la 

composition chimique des précipitations au sein des stations de haute altitude de nos jours. A La 

Crouzille la composante acide « recule » mais une inversion est observée entre la composante 

neutralisée et marine. De nos jours, la composante marine semble dominer la composition chimique 

des pluies à La Crouzille alors que c’était la composante neutre qui dominait dans l’étude menée par 

Plaisance et al. (1996). 

 

33..  BBii llaann  
 
La classification automatique a permis de définir 3 classes distinctes et 2 stations isolées au sein du 

dispositif MERA et de déterminer des profils chimiques des stations. 
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Nous pouvons dire que : 
 

• Classe 1 : Donon, Revin et Brotonne (nord), 

• Classe 2 : La Crouzille, Morvan, Bonnevaux et Iraty (moitié ouest), 

• Classe 3 : Peyrusse-Vieille et Montandon, 

• Classes 4 et 5 : La Hague et Le Casset (stations isolées), 
 

• L’ion H+ domine les profils chimiques des stations du Nord, 

• L’ion NH4
+ domine les profils chimiques des stations de la moitié Ouest, 

• L’ion Ca2+ domine les profils chimiques du pourtour méditerranéen, 

 

L’analyse factorielle avec « rotation varimax » a permis de déceler deux dominantes (marine et neutre) 

dans la composition chimique des précipitations au sein des stations du dispositif MERA sur la 

période 1990-2003. La composante marine semble donc influencer la composition des précipitations 

de l’ensemble des stations et son influence est maximale dans les stations proches du littoral et 

s’atténue lorsqu’on s’éloigne de la côte ouest. La composante neutre domine la composition chimique 

des précipitations des stations de l’est, du centre et d’altitude. Il semble donc que la neutralisation par 

les particules alcalines et l’ammoniac ait lieu lors du processus du « wash-out » par lessivage de la 

colonne verticale atmosphérique. Il semble que les formes acides HNO3 et H2SO4 sont présentes 

préférentiellement dans le nuage  Les ions marins semblent être présents sous forme d’aérosols au sein 

des nuages et former ainsi des noyaux de condensation. 

 

 

Les mêmes observations que nous avons pu faire concernant la classification des stations et les 

caractéristiques des différents profils chimiques ont été faites par Plaisance et al. en 1996. La seule 

différence notable est faite pour la station de Brotonne où les taux en ion H+ sont plus élevés que ceux 

observés sur la période 1990-1993. Grâce à la comparaison avec les travaux de Plaisance et al. (1996), 

nous remarquons qu’il y a peu d’évolution, à quelques exceptions, entre les périodes 1990-1993 et 

1990-2003. Aucun changement n’est n’observé concernant les stations du Donon, Revin et La Hague. 

Par contre, au Morvan, nous obtenons une composante neutralisée qui domine plus la composition 

chimique des précipitations, un recul de la composante marine et une composante acide qui passe de la 

quatrième à la troisième position. Concernant la station de Bonnevaux, on obtient une composante 

neutre en première dominante alors que Plaisance et al. (1996) obtenait une première composante 

acide. Au sein de cette station un fort recul de la composante acide dans la composition chimique des 

précipitations est donc observé. Puis, il semblerait que la composante acide influence plus la 

composition chimique des précipitations au sein des stations de haute altitude de nos jours. La 

composante marine semble dominer la composition chimique des pluies à La Crouzille alors que 

c’était la composante neutre qui dominait sur la période 1990-1993. 
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11..  EEvvoolluutt iioonn  ddeess  ccoommppoossééss  ssoouuffrr ééss  eenn  FFrr aannccee  ssuurr   llaa  ppéérr iiooddee  11999900--22000033  

   

1.1.  Les émissions de dioxyde de soufre 
 

1.1.1. Les émissions nationales  
 
Les données des émissions nationales (492 kt en 2003) obtenues auprès du CITEPA (Annexe 2), nous 

ont permis de calculer les tendances et taux de changement (Annexe 9, Tableau 9-1) des émissions de 

SO2. Sur la période 1990-2003, une tendance décroissante est observée pour le dioxyde de soufre de        

- 3,3 %.an-1 (α = 0,001) en France. Cette décroissance a débuté au début des années 1980 et fût 

importante durant la période 1980-1990 avec un taux de changement de - 6,4 %.an-1 (α = 0,001). Sur la 

période 1980-2003, ces taux de changement correspondent à une réduction de 79% (α = 0,001) des 

émissions de SO2 et de 65% (α = 0,001) sur la période 1990-2003. 

 

Compte tenu du développement du nucléaire, de l’utilisation de combustibles moins chargés en soufre, 

de pots catalytiques dans les transports et de systèmes de dépollution des fumées, les émissions de SO2 

ont diminué de 79% entre 1980 et 2003 (Annexe 3). A cela s’ajoutent les actions développées par les 

exploitants industriels dans l’amélioration de la productivité des produits pétroliers au cours des 

dernières années qui ont permis les progrès les plus récents. Les principaux secteurs montrant des taux 

de réduction conséquents sur la période 1990-2003 (Annexe 9, Tableau 9-2) concernent les secteurs 

« Transformation d’énergie » (65%), « Industrie manufacturière » (72%) et « Transport routier » 

(97%), nous passons de 139 kt en 1990 à 24 kt en 2003 pour ce dernier. Cette tendance décroissante 

est compatible avec les objectifs assez contraignants prévus pour 2010 dans le cadre du protocole de 

Göteborg conclu le 1er décembre 1999 et de la directive NEC du 23 octobre 2001 qui impose 

globalement une réduction de 19% des émissions par rapport au niveau actuel, soit 400 kt en 2010 

(Annexe 9, Tableau 9-3). 

 

Comme le montre le Tableau V-1.1, pour la France, la progression du gaz et de l’électricité pour le 

chauffage a contribué à améliorer la qualité de l’air. Le chauffage électrique ne faisant pas appel à un 

processus de combustion, or, la combustion, qu’elle soit liée au chauffage, aux procédés de fabrication 

industriels ou au fonctionnement des moteurs à explosion, est la première source de pollution 

atmosphérique. 

 
Tableau V-1.1 : Parts de marché (en %) de chaque énergie dans la consommation française du secteur 

résidentiel tertiaire, après correction climatique (Observatoire de l’Energie, 2003). 
 

 1980 1985 1990 1995 2000 
Charbon 4,7 3,6 2,2 1,4 0,8 
Pétrole 37,1 25,7 21,6 19,0 17,0 
Gaz 14,0 15,9 16,7 17,6 20,1 
Electricité 34,7 43,5 48,2 51,9 53,2 
Energies nouvelles et renouvelables 9,5 11,3 11,3 10,1 9,0 
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1.1.2. Les émissions en zone EMEP 
 

Les données des émissions obtenues auprès de l’EMEP (Annexe 2) nous ont permis de calculer les 

tendances et taux de changement des émissions de SO2 globalement sur tout le territoire. Ces résultats 

sont récapitulés en Annexe 9 (Tableaux 9-4 et 9-5). Une tendance décroissante significative de 

magnitude - 2,9 %.an-1 (α = 0,001) est observée sur la période 1990-2003. Les émissions de SO2 ont 

diminué de 67% (α = 0,001) entre 1980 et 2003 et de 52% (α = 0,001) sur la période 1990-2003. Les 

tendances rencontrées en zone EMEP sont semblables à celles observées en France sur la même 

période. En effet, les magnitudes des tendances décroissantes pour le dioxyde de soufre sont 

semblables entre la zone EMEP et la France, ceci étant dû à une politique gouvernementale aux même 

lignes directrices sur la réduction des émissions de polluants suivis par les divers états membres de la 

zone européenne depuis le début des années 1980. Les tendances décroissantes observées dans la zone 

EMEP sont compatibles avec les objectifs prévus pour 2010 dans le cadre du protocole de Göteborg 

(Annexe 9, Tableau 9-3). 

 

La France se positionne dans la moyenne des autres pays (Annexe 4). L’Allemagne et la République 

Tchèque présentent un taux de réduction conséquent (85%) alors que le Portugal présente un taux de   

+ 5% et la Grèce de - 4%. Ces deux derniers pays peuvent être considérés comme nouvellement 

industrialisés et le Nord du Portugal est une zone fortement émettrice de SO2. Les pays de la zone Est 

voient leurs émissions de SO2 diminuer fortement depuis le début des années 1990. Cette zone 

géographique correspond aux pays les plus « gros émetteurs » et dont les politiques gouvernementales 

mises en place depuis une dizaine d’années se manifestent plus fortement.  

 

 

 

1.2. Evolution des concentrations en composés soufrés dans l’air ambiant, les 
précipitations et les dépositions humides  
 
 

1.2.1. Etude des données annuelles 
 
Dans cette étude, le test de Mann-Kendall a été appliqué aux données annuelles de concentrations dans 

l’air ambiant en SO2 et en sulfates particulaires, puis, aux concentrations dans les précipitations en 

ions SO4
2- et nss-SO4

2- et enfin aux dépositions humides en SO4
2- et nss-SO4

2-, (moyennes, P50 et P98). 

Ceci afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1) et sur la période (%.période-1). De plus, 

les taux de changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des 

moyennes annuelles (Annexe 10) ont aussi été calculés. 
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1.2.1.1. A l’échelle Nationale (Annexe 10) 
 

1.2.1.1.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

Il existe une forte corrélation entre les teneurs journalières en SO2 et sulfates particulaires dans l’air 

ambiant, nous obtenons un coefficient de détermination R² de 0,75 ± 0,12 en moyenne nationale. La 

moyenne nationale est obtenue à partir des concentrations journalières de chaque station du dispositif 

MERA. En ce qui concerne le SO2, la concentration moyenne nationale (Annexe 10, Tableau 10-1) est 

de 1,50 ± 1,3 µgS.m-3, la médiane de 1,11 ± 1,1 µgS.m-3 et le P.98 de 6,99 ± 6,8 µgS.m-3 sur la période 

1990-2003. La concentration moyenne nationale en sulfates particulaires (Annexe 10, Tableau 10-2) 

est de 0,87 ± 0,4 µgS.m-3, la médiane de 0,76 ± 0,3 µgS.m-3 et le P.98 est de 3,42 ± 2,6 µgS.m-3 sur la 

période 1990-2003.  

 

Les ions SO4
2- sont des traceurs des émissions anthropiques de dioxyde de soufre. Une part importante 

des ions SO4
2- tire son origine de l’oxydation du SO2 dans l’atmosphère. Il est connu comme étant un 

des principaux gaz responsables de l’acidité des précipitations (Galloway et al., 1982; Seinfeld et 

Pandis, 1996). Les valeurs de concentrations obtenues sont pondérées des volumes de pluies. La 

concentration moyenne nationale en SO4
2- dans les précipitations (Annexe 10, Tableau 10-5) est de 

0,50 ± 0,10 mgS/L, la médiane (Tableau 10-10) est de 0,46 ± 0,12 mgS/L et le P.98 (Annexe 10, 

Tableau 10-13) de 2,20 ± 0,50 mgS/L sur la période 1990-2003. Le dépôt moyen en SO4
2- (Annexe 10, 

Tableau 10-16) sur la période 1990-2003 est de 450 ± 100 mgS.m-2.an-1 alors que la pluviométrie 

moyenne est de 1090 ±  214 mm en France. 

 

Les « boxplot » de la Figure V-1.1 représentent l’évolution temporelle entre 1990 et 2003 des teneurs 

journalières en SO2 et sulfates particulaires dans l’air ambiant à l’échelle nationale, c’est à dire en 

intégrant toutes les stations du dispositif MERA. 

 
 

 
 

Figure V-1.1 : Evolution temporelle des concentrations journalières en SO2 (a) et sulfates particulaires (b) 
dans l’air ambiant des stations MERA entre 1990 et 2003. 

 

 

(b) (a) 
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Concernant le SO2 (Figure V-1.1a), l’année 1990 est particulière du fait des fortes teneurs 

rencontrées aux stations de La Hague et Brotonne, influençant beaucoup la moyenne nationale. Pour le 

SO2 et les sulfates particulaires (Figure V-1.1b), la similarité de plus en plus marquée entre la valeur 

moyenne et la médiane depuis la fin des années 1990, exprime une absence de plus en plus fréquente 

de concentrations élevées et de pics de SO2 et sulfates particulaires. Les médianes proches des 

moyennes (depuis 1997) impliquent une répartition homogène des valeurs autour de la moyenne. Elles 

sont égales si la distribution est symétrique. Un écart significatif entre la moyenne et la médiane 

indique que la courbe de distribution comporte des valeurs très élevées et/ou très faibles aux 

extrémités de la distribution. Quand la distribution est plus allongée vers les valeurs élevées, la 

moyenne est supérieure à la médiane (années 1991, 1992, 1995 et 1996). Quand la distribution est plus 

allongée vers les valeurs faibles, nous avons la médiane qui est supérieure à la moyenne. La différence 

entre la valeur moyenne (3,79 µgS.m-3) et la valeur médiane (1,74 µgS.m-3) des concentrations en SO2 

enregistrée en 1992 s’explique par le fait que des valeurs extrêmes de concentrations ont été 

enregistrées. Cette observation étant commune à tous les sites du territoire. Il en est de même pour les 

sulfates particulaires, avec des valeurs extrêmes de concentrations enregistrées en 1991. Une 

diminution progressive de la hauteur des boites est observée, ainsi que celle des moustaches 

impliquant une moindre dispersion des valeurs et une homogénéisation des teneurs en SO2. Cette 

homogénéisation des teneurs est moins marquée pour les sulfates particulaires, du fait de son caractère 

de polluant secondaire impliquant la complexité des processus de transformation chimique et physique 

au sein de l’atmosphère et de l’existence d’émissions naturelles non négligeable. De moins en moins 

de valeurs élevées et extrêmes sont observées (« outliers » et « outliers lointains ») pour ces deux 

composés soufrés. Il semblerait que depuis 1998, nous approchons une « valeur seuil » de la teneur en 

SO2 (0,35 µgS.m-3) et en sulfates particulaires (0,45 µgS.m-3). 

 

L’évolution temporelle par stations des concentrations moyennes annuelles en SO2 et sulfates 

particulaires est représentée sur la Figure V-1.2 pour la période 1990-2003. Nous visualisons la 

diminution progressive et significative des teneurs en SO2 et sulfates particulaires dans l’air ambiant et 

une distinction de moins en moins marquée entre les stations. Durant la période 1990-1996, une 

différenciation des stations apparaît clairement. Les stations de la moitié Nord et du littoral Ouest 

(Brotonne, La Hague, Donon et Revin) ont les concentrations annuelles les plus élevées tandis que la 

station du Casset présente des concentrations annuelles moindres. Mais cette distinction est de moins 

en moins perceptible sur la période 1996-2003. Concernant le SO2, il existe une homogénéité de plus 

en plus marquée des concentrations sur le territoire français et seule la station de Brotonne présente 

encore des concentrations plus élevées dues à la présence de raffineries au nord de cette station. La 

Figure V-1.2 fait également apparaître des « pics » pour les années 1991, 1992 et la période         

1995-1996. Ces épiphénomènes seront traités ultérieurement. 
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Evolution temporelle des concentrations annuelles 
en SO2 gaz de 1990 à 2003.
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Evolution temporelle des concentrations annuelles e n 
sulfates particulaires de 1990 à 2003.
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Figure V-1.2 : Evolution temporelle des concentrations annuelles en SO2 et sulfates particulaires dans l’air 
ambiant de 1990 à 2003 (Bonnevaux  Brotonne  Donon  Iraty   La Crouzille  Revin   La Hague  Le Casset  Montandon   Morvan   

Peyrusse Vieille   France). 
 

 

Concernant l’évolution des concentrations en composés soufrés dans les précipitations, représentée 

sur la Figure V-1.3a, on constate que les médianes se rapprochent des moyennes depuis 1999. La 

médiane est en général inférieure à la moyenne, particulièrement en 1991 et 1993. Une diminution 

progressive et régulière des concentrations est observée, et, elle est visible dans toutes les stations du 

dispositif. Il semblerait que les concentrations annuelles en sulfates approchent une « valeur seuil » 

depuis 1999. La moyenne oscille entre 0,40-0,44 mgS/L et depuis 2000, la médiane se stabilise à  

0,43-0,44 mgS/L. La  moyenne de plus en plus stable et la similarité de plus en plus marquée entre la 

médiane et la moyenne montre que les teneurs élevées ou extrêmes sont de moins en moins fréquentes. 

Concernant les dépôts humides en ions sulfates (Figure V-1.3b), une diminution significative des 

valeurs est observée depuis 1993. Ces dépôts sont fortement liés à la pluviométrie et suivent le même 

profil annuel. 
 

Evolution temporelle des dépôts humides annuels moy ens en SO 4
2- 

en France de 1990 à 2003.
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Figure V-1.3 : Evolution temporelle des concentrations (a) et dépôts moyens en SO4
2- (b) des évènements 

pluvieux recueillis dans les 13 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

 

 

1.2.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Les concentrations moyennes nationales, les médianes, les P.98 en SO2 et en sulfates particulaires, 

ainsi que leurs taux de changement annuels, sur la période 1990-2003, sont récapitulés en Annexe 10 

(Annexe 10, Tableaux 10-1 et 10-2). Les concentrations moyennes (Annexe 10, Tableaux 10-5 et        

10-6), médianes (Annexe 10, Tableaux 10-10 et 10-11) et P.98 (Annexe 10, Tableaux 10-13 et 10-14) 

en SO4
2- et nss-SO4

2- dans les précipitations, les dépôts moyens en SO4
2- et nss-SO4

2- (Annexe 10, 

Tableau 10-16 et 10-17) ainsi que les taux de changement annuels sont aussi mentionnés dans cette 

annexe 10. 

 (a) (b) 
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Le Tableau V-1.2 récapitule les taux de changement annuels moyens et les concentrations moyennes 

dans l’air ambiant en sulfates particulaires et SO2, les concentrations moyennes journalières en SO4
2- 

dans les précipitations ainsi que les dépositions humides moyennes en SO4
2-. 

 

Tableau V-1.2 : Emissions nationales de SO2, concentrations nationales dans l’air ambiant en sulfates 
particulaires (Sp) et SO2, concentrations journalières en SO4

2- dans les précipitations, dépositions humides 
moyennes en SO4

2- et taux de changement moyens (T.C en %.an-1). 
 

Air ambiant  
(µgS.m-3) 

Précipitations  
(mgS.L-1) 

Dépositions 
(mgS.m².an-1) 

Pluviométrie 
(mm)  

Emission  
de  

SO2 SO2 Sp SO4
2- nss-SO4

2- SO4
2- nss-SO4

2- Pl 
Concentration 

moyenne 
 1,50 ± 1,30 0,87 ± 0,40 0,50 ± 0,10 0,43 ± 0,10 450 ± 100 431 ± 101 1090 ± 214 

T.C moyen 
(%.an-1) 

- 3,3  - 6,4 ± 2,8 - 4,4 ± 2,3 - 3,0 ± 1,6 - 3,3 ± 0,6 - 2,2 ± 2,2 - 2,4 ± 1,2 + 2,2 ± 5,0 

T.C médiane 
(%.an-1) 

 - 6,1 ± 2,2 - 5,2 ± 1,8 - 3,4 ± 1,8 - 3,1 ± 0,6    

T.C P.98 
(%.an-1) 

 - 7,8 ± 2,3 - 6,8 ± 1,1 - 4,5 ± 1,8 - 4,7 ± 1,8    

 

Les principales observations et conclusions relatives à l’évolution annuelle des composés soufrés 

peuvent se résumer ainsi : 

 

▫ Grande similitude entre les évolutions des concentrations en SO2 et les concentrations en 

sulfates particulaires dans l’air ambiant, attestée par les taux de changement des P.50, moyennes et 

P.98. De même, les valeurs maximales en SO2 et sulfates particulaires sont généralement observées 

durant les mêmes années pour une station donnée. 

 

▫ Tendance à la diminution des valeurs de concentration maximale journalière en SO2 et 

sulfates particulaires et, à l’inverse, une légère tendance à l’augmentation des valeurs minimales. Ceci 

est perceptible au sein de toutes les stations du dispositif. 

 

▫ Taux de changement des valeurs de concentrations et dépôts en SO4
2- et nss-SO4

2- plus ou 

moins semblables. Ceci implique que la part anthropique des sulfates prédomine et leurs tendances 

reflètent les tendances des sulfates totaux. 

 

▫ Pour les concentrations en SO2, en sulfates particulaires dans l’air ambiant, mais aussi pour 

les sulfates dans les précipitations, les taux de changement calculés pour les P.50, moyennes et P.98 

montrent que les concentrations élevées et les valeurs extrêmes sont en très nette régression. 

 

▫ Les taux de changement sont à mettre en parallèle avec les R² calculés entre les émissions de 

SO2 en France et les teneurs en SO2 et en sulfates particulaires dans l’air ambiant mais aussi entre les 

ces émissions et  les teneurs en sulfates dans les précipitations (Chapitre V-1.2.3.1.). 
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▫ La relation entre les émissions anthropogéniques de SO2 en France et les concentrations en 

sulfates dans les précipitations est significativement différent de la linéarité, mettant en évidence la 

complexité des processus de transformation chimique et physique au sein de l’atmosphère ou de 

l’existence d’émissions naturelles non négligeable (Chapitre V-1.2.3.1.). Le transport à longue 

distance de polluants est une raison supplémentaire. 

 
 
 

1.2.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

1.2.1.2.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

Les Figures V-1.4 et V-1.5 sont une représentation spatiale des valeurs médianes des concentrations en 

SO2 et sulfates particulaires (Sp) dans l’air ambiant et des concentrations médianes en ions SO4
2- dans 

les précipitations. Les valeurs moyennes des dépôts humides en ions SO4
2- y sont également présentées 

ainsi que les taux de changement des différentes espèces observées en France entre 1990 et 2003. 

 

▫ Les concentrations moyennes annuelles en SO2 et en sulfates particulaires les plus élevées sont 

rencontrées dans la partie Nord du territoire et plus particulièrement dans le quart Nord-ouest qui est 

sous l’influence directe des masses d’air provenant des pays émetteurs de SO2 : Royaume-Uni, 

Benelux, Mer du Nord (Charron et al., 1999 ; Plaisance et al., 1996), confirmé sur les cartes des flux 

transfrontaliers en SO2 calculées par l’EMEP et données en Annexe 5. De plus, dans ce secteur 

géographique, les retours d’est engendrent des apports en SO2 et en sulfates particulaires 

supplémentaires, phénomènes déjà observés par Probst et al. (1995). 
 

▫ La concentration en SO2 élevée à Brotonne est à rapprocher à la présence de raffineries au nord de la 

station (Zone Industrielle du Havre). La station d’altitude d’Iraty présente une teneur moyenne en SO2 

légèrement supérieure, 1,17 ± 1,1 µgS.m-3, car elle est soumise aux apports provenant essentiellement 

d’Espagne (Annexe 5). 

 

▫ Les concentrations en ions sulfates dans les précipitations reflètent plus ou moins les tendances des 

concentrations du SO2 dans l’air ambiant, à savoir qu’elles sont élevées dans les régions « sous le 

vent » des régions émettrices. Les concentrations en ions sulfates les plus élevées sont rencontrées à 

La Hague. Les stations proches de la mer sont les plus chargées en ions sulfates puisque nous n’avons 

pas déduit l’apport en sulfates marins. L’ion SO4
2- est le composé clairement identifié de la pollution 

industrielle, mais une partie provient de l’enrichissement par les embruns marins. 
 

▫ Les concentrations moyennes en SO2, sulfates particulaires et en sulfates dans les précipitations les 

plus faibles sur la période 1990-2003 sont observées au Casset, station d’altitude des Alpes et peu 

influencée par les masses d’air provenant de régions émettrices (apports anthropiques) du fait de ses 

caractéristiques orographiques (Charron et al., 1999 ; Plaisance et al., 1996). C’est une station située à 

l’extrême est de la France, isolée, dans une zone à faible activité humaine et sans apports marins. 
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Le Casset  
0,44 µgS/m 3 
  0 %an-1 
  0 % 

La Hague 
1,62 µgS/m 3 
- 5,2 %an-1 
- 63 % 

Morvan  
0,81 µgS/m 3 
- 5,5 %an-1 
- 66 % 

La Crouzille  
0,79 µgS/m 3 
- 5,2 %an-1 
- 63 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,55 µgS/m 3 
- 7,4 %an-1 
- 59 % 

Iraty  
1,02 µgS/m 3 
- 5,4 %an-1 
- 65 % 

Brotonne  
3,42 µgS/m 3 
- 5,0 %an-1 
- 60 % 

Revin  
1,18 µgS/m 3 
- 5,7 %an-1 
- 64 % 

Donon  
  1,19 µgS/m 3 
  - 6,3 %an-1 
  - 82 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,93 µgS/m 3 
- 8,6 %an-1 
- 68 % 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,31 µgS/m 3 
ns 
ns 

  

Le Casset  
0,38 µgS/m 3 
- 2,7 %an-1 
- 31 % 

La Hague 
1,11 µgS/m 3 
- 3,7 %an-1 
- 45 % 

Morvan  
0,80 µgS/m 3 
- 5,4 %an-1 
- 65 % 

La Crouzille  
0,82 µgS/m 3 
- 5,0 %an-1 
- 60 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,74 µgS/m 3 
- 8,1 %an-1 
- 57 % 

Iraty  
0,71 µgS/m 3 
- 3,3 %an-1 
- 39 % 

Brotonne  
0,95 µgS/m 3 
- 2,7 %an-1 
- 31 % 

Revin  
0,97 µgS/m 3 
- 2,6 %an-1 
- 28 % 

Donon  
0,72 µgS/m 3 
- 5,2 %an-1 
- 63 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,69 µgS/m 3 
- 6,8 %an-1 
- 54 % 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,42 µgS/m 3 
ns 
ns 

 
 

 

Médiane des teneurs en SO2 et sulfates particulaires sur la période d’étude. 
Taux de changement en %.an-1 
Taux de changement en %.période-1 

          ns : statistiquement non significatif. 
 

Figure V-1.4 : Tendances des  médianes du SO2 et des sulfates particulaires dans l’air ambiant en France 
sur la période 1990-2003. 

 
 

 

Le Casset  
0,27 mgS/L 
- 5,2 %an-1 
- 68 % 

La Hague 
0,83 mgS/L 
- 3,1 %an-1 
- 37 % 

Morvan  
0,35 mgS/L 
- 2,2 %an-1 
- 29 % 

La Crouzille  
0,40 mgS/L 
- 3,1 %an-1 
- 38 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,50 mgS/L 
ns 
ns 

Iraty  
0,52 mgS/L 
- 4,2 %an-1 
- 54 % 

 

Brotonne  
0,57 mgS/L 
- 3,2 %an-1 
- 42 % 

Revin  
0,53 mgS/L 
- 3,3 %an-1 
- 42 % 

Donon  
  0,42 mgS/L 
- 3,8 %an-1 
- 49 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,50 mgS/L 
- 5,1 %an-1 
- 41 % 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,28 mgS/L 
- 4,7 %an-1 
- 22 % 

 

 

La Hague (818 mm) 
663 ± 210 mgS/m²/an  
- 0,8 %an-1 
- 11 % 

Morvan (1176 mm) 
414 ± 124 mgS/m²/an  
- 3,5 %an-1 
- 46 % 

Brotonne (756 mm)  
394 ± 107 mgS/m²/an  
ns 
ns 
 

Revin (1115 mm) 
534 ± 91 mgS/m²/an 
+ 1,4 %an-1 
+ 14 % 

Donon (1561 mm) 
616 ± 191 mgS/m²/an 
    - 2,9 %an-1 
    - 38 % 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
355 ± 42 mgS/m²/an  
- 2,7 %an-1 
- 16 % 
 

Le Casset (679 mm) 
124 ± 56 mgS/m²/an 
      ns 
      ns 

 

La Crouzille (883 mm)  
349 ± 156 mgS/m²/an 
 - 2,1 %an-1 
 - 24 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
394 ± 58 mgS/m²/an 
- 3,6 %an-1 
- 29 % 

 
Iraty (1248 mm) 
511 ± 201 mgS/m²/an  
+ 1,2 %an-1 
+ 13 % 
 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
494 ± 200 mgS/m²/an 
- 6,2 %an-1 
- 49 % 
 

 
 

 

Concentration médiane en SO4
2- (mgS/L) et Déposition humide moyenne (mgS/m²/an)  

 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-1.5 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions sulfates en France entre 1990 et 2003. 

 
 

 

▫ Les concentrations en SO2 et en sulfates particulaires (Sp) sont homogènes à l’intérieur du territoire 

(Morvan et La Crouzille). Ces deux stations sont sous l’influence des mêmes masses d’air provenant 

de l’ouest et du nord du territoire et présentent les mêmes caractéristiques géographiques et 

orographiques. De ce fait, nous avons une homogénéité des teneurs en SO2 entre ces deux stations.  
 

SO2 Sp 
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▫ Les concentrations en sulfates dans les pluies présentent une certaine homogénéité dans leur 

distribution spatiale : moyenne de 0,51 ± 0,1 mgS/L dans le Sud-ouest, de 0,42 à 0,45 ± 0,1 mgS/L 

dans le quart Nord-est et de 0,32 à 0,35 ± 0,1 mgS/L dans la zone Est/Sud-est du territoire. 
 

▫ La répartition géographique des dépôts montre un flux de SO4
2- plus important dans les stations de la 

Hague, avec une moyenne de 663 ± 210 mgS.m-2.an-1 (Pl = 818 mm), et au Donon avec                               

616 ± 191 mgS.m-2.an-1 du fait de la forte pluviométrie (Pl = 1561 mm). La station de La Hague est 

soumise au régime océanique et donc à des apports marins en sulfates très importants. La station 

d’altitude des Alpes (Le Casset) présente le dépôt moyen le plus faible (124 ± 56 mgS.m-2.an-1) du fait 

de son isolement géographique et de la faible pluviométrie (Chapitre V-1.2.1.2). 
 

▫ Il semblerait qu’il y ait une distribution spatiale des concentrations moyennes en sulfates particulaires 

et SO2 selon la latitude, avec un gradient positif « Sud-Nord ». 
 

▫ En considérant les stations de plaine (Brotonne, Revin), de moyenne montagne (Donon, Bonnevaux) 

et d’altitude (Iraty, Le Casset), les niveaux moyens en ions sulfates diminuent avec l’altitude : gradient 

altitudinal. Les stations d’altitudes sont moins influencées par les émissions de SO2 provenant de la 

vallée (situation orographique) et le processus d’oxydation est moindre du fait des conditions 

météorologiques. 
 

▫ Les concentrations en sulfates diminuent lorsqu’on s’éloigne des côtes : gradient Est-Ouest positif. 
 

▫ Les magnitudes des médianes, P.98 et moyennes des stations ne semblent pas être fortement 

corrélées avec les caractéristiques (géographiques, orographiques,…) des stations. Il n’y a pas 

d’indication claire sur l’importance de l’environnement local des stations. 

 

1.2.1.2.2. Etude des taux de changements moyens annuels  
 

Concernant le SO2, les taux de changement calculés à partir des concentrations moyennes annuelles et 

des valeurs médianes annuelles diffèrent (Annexe 10, Tableaux 10-1 et 10-2). En effet, lorsque le taux 

de changement calculé à partir des concentrations moyennes est plus élevé que celui calculé à partir 

des médianes (Iraty, Morvan, Revin, Brotonne), cela signifie que les concentrations élevées et les 

valeurs extrêmes décroissent plus vite que les niveaux moyens et inversement. A la station du Casset 

le taux de changement calculé à partir des valeurs médianes de SO2 est nul alors que celui obtenu à 

partir des concentrations moyennes annuelles est négatif et significatif. Ceci signifie que le niveau 

moyen ne varie pas alors que les concentrations élevées, les valeurs extrêmes diminuent et voient leur 

fréquence décroître. De plus, la similarité des deux taux de changement entre les concentrations 

moyennes et les valeurs médianes indique que les valeurs maximales journalières et le bruit de fond 

évoluent conjointement. A Bonnevaux, les teneurs en SO2 observées sont bien plus importantes que 

celles rencontrées dans les autres stations. Le taux de changement élevé s’explique par le fait que les 

mesures ont été effectuées entre 1990 et 1998, période où les réductions sont les plus importantes. 
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Les principales conclusions peuvent se résumer ainsi : 

 

▫ Pour le SO2, aucune distribution spatiale cohérente et significative et aucun gradient 

latitudinal et longitudinal des taux de changement annuels ne sont observés. Le taux maximal est 

observé dans les stations d’altitude (Iraty et Le Casset) ainsi que dans la moitié nord de la France. 

Concernant les sulfates particulaires, les taux maximaux sont observés dans les stations du Nord       

(- 5,8 %.an-1 au Morvan). Le taux minimum est rencontré à La Hague avec un taux de - 2,5 %.an-1 sur 

la période 1990-2002. Aucune distribution spatiale distincte des taux de changement pour les sulfates 

particulaires sur la période 1990-2003 n’apparaît clairement. 

 

 ▫ Les taux de réduction sur la période 1990-2003 des concentrations en SO2 sont plus 

importants dans l’est de la France (~ 84%) alors qu’ils sont plus faibles dans l’ouest (~ 72%). Les 

régions de l’est du territoire sont sous l’influence plus importante des pays de l’Europe centrale où 

nous observons des taux de réduction des émissions de SO2 plus importants par rapport aux autres 

pays avoisinants (Annexe 4). Ceci est corroboré par les cartes des flux transfrontaliers (Annexe 5) où 

les importations en SO2 provenant des pays de l’est ont diminué fortement entre 1990 et 2000. 

 

▫ Concernant le SO2, la classification des taux de changement (T.C) pour toutes les stations est : 

T.C (P.50) < T.C (moyenne) < T.C (P.98) alors que pour les sulfates particulaires, on obtient :         

T.C (moyenne) < T.C (P.50) < T.C (P.98). Les concentrations élevées et les valeurs extrêmes sont en 

très nette régression 

 

 ▫ Concernant les concentrations moyennes dans les précipitations en sulfates, aucune 

distribution spatiale cohérente des taux de changement n’est observée. Les taux de changement en 

SO4
2- et nss-SO4

2- étant plus ou moins identiques, la part anthropique des sulfates prédomine et leurs 

tendances reflètent les tendances des sulfates totaux. 
 

 ▫ La classification des taux de changement (TC) pour les concentrations en sulfates dans les 

pluies (T.C (moyenne) < T.C (P.50) <  T.C (P.98)) montre que les concentrations élevées et les valeurs 

extrêmes décroissent moins vite que les niveaux moyens en sulfates. 

 

 ▫  En regardant les tendances de la pluviométrie et des dépôts moyens en ions SO4
2- (Annexe 

10, Tableaux 10-17), une augmentation des dépôts est observée dans les stations de Revin et Iraty, 

mais, il est difficile d’expliquer cette augmentation car la pluviométrie augmente aussi, les espèces 

sont donc lessivées de l’atmosphère en plus grande quantité. L’inverse est constaté à Montandon et 

Peyrusse-Vieille. Par contre, une augmentation de la pluviométrie et une diminution des dépôts au 

Donon, Morvan, Bonnevaux, La Hague, Brotonne, La Crouzille et au Casset sont observées, ce qui 

implique que les espèces en moins grande quantité dans l’atmosphère sont plus abondamment 

lessivées de la colonne atmosphérique. Nous avons donc moins d’apports en sulfates aux écosystèmes. 
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1.2.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 

Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). Les taux de 

changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes 

saisonnières ont également été calculés. 

 

1.2.2.1. Les cycles saisonniers 
 

1.2.2.1.1. Le dioxyde de soufre 
 
Pour la quasi totalité des stations MERA, les concentrations en SO2 sont maximales durant l’automne 

et l’hiver (Annexe 15). Elles correspondent aux périodes où les émissions anthropiques sont les plus 

fortes, provenant essentiellement de l’augmentation des besoins énergétiques (centrale thermique, 

chauffage,...). C’est au printemps que les concentrations en SO2 sont minimales. Durant cette période 

la concentration en espèces acides est maximale dans l’atmosphère. De plus, la forte humidité relative 

et les températures élevées en cette saison engendrent un taux d’oxydation du SO2 en acide sulfurique 

beaucoup plus élevé (Calvert et Stockwell, 1984). 

 

1.2.2.1.2. Les sulfates particulaires 
 
Les concentrations en sulfates particulaires sont maximales au printemps et en été (Annexe 16). Les 

sulfates particulaires sont issus de l’oxydation du SO2 (Harrisson, 1987). Pendant la période estivale, 

on a une augmentation de la capacité oxydante de l’atmosphère car la photochimie y est omniprésente 

(température et l’humidité relative élevées). D’après les estimations de Calvert et Stockwell (1984), le 

taux d’oxydation du SO2 en sulfates particulaires varie de 0,7% par heure pendant la période estivale à 

0,12% par heure en hiver. De plus, au printemps, les importations en sulfates particulaires par les flux 

transfrontaliers sont plus importantes, l’anticyclone atlantique crée une inflexion vers le Nord des 

trajectoires des masses d’air dans l’ouest en Europe (Fillion et al., 1999). Ces masses d’air passent au-

dessus du Royaume-Uni et se chargent en sulfates particulaires. C’est durant l’hiver que les 

concentrations en sulfates particulaires sont minimales lorsque les concentrations en dioxyde de soufre 

sont maximales. 

 
 

1.2.2.1.3. Les concentrations en sulfates dans les précipitations 
 

Nous présentons, sur la Figure V-1.6, l’évolution temporelle des concentrations mensuelles de la 

station de Peyrusse-Vieille uniquement car cette évolution est commune et caractéristique de toutes les 

autres stations du dispositif. 

 



Chapitre V : Analyses des tendances spatio-temporelles – Les composés soufrés_____________________________________________ 

 160 

Les concentrations maximales sont observées (Figure V-1.6) au printemps et durant la période 

estivale. En effet, du fait des conditions de températures et hygrométriques favorables, l’oxydation du 

dioxyde de soufre par le radical OH•, en acide sulfurique, est maximale durant cette période, ainsi que 

l’impact de l’anticyclone atlantique. Les équations des chaînes de réactions que subit le SO2 en phase 

gazeuse sont mentionnées dans le chapitre I-2.1.2 (Equation 13).  

 

1.2.2.1.4. Les dépositions humides en sulfates  
 
Précédemment, il a été vu que les concentrations maximales étaient observées au printemps et durant 

la période estivale. Les dépôts humides en sulfates sont maximums au printemps et à l’automne, 

(période pluvieuse) et minimums pendant les mois à faible pluviosité (janvier et période estivale). La 

saisonnalité est attribuée aux variations saisonnières de la hauteur des précipitations. 

 

     

Evolution temporelle des concentrations mensuelles en SO4
2- 

moyennées sur les stations du dispositif MERA de 19 90 à 2003.
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Figure V-1.6 : Evolution temporelle des concentrations mensuelles en sulfates dans les précipitations 
moyennées sur les stations du dispositif MERA (1990-2003) 

 
 

1.2.2.2. Evènements particuliers 
 

La Figure V-1.7 donne l’évolution temporelle des concentrations mensuelles en SO2 et sulfates 

particulaires dans l’air ambiant à Bonnevaux entre 1990 et 1997. Ces observations sont 

caractéristiques à toutes les stations du dispositif MERA.  
 

Evolution temporelle des concentrations mensuelles en SO2 et sulfates 
particulaires à Bonnevaux entre 1990 et 1997
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Figure V-1.7: Evolution temporelle des concentrations mensuelles en SO2 et sulfates particulaires (Sp) à la 
station de Bonnevaux entre 1990 et 1997. 
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1.2.2.2.1. Le dioxyde de soufre 
 
Sur la Figure V-1.7, quatre pics en SO2 apparaissent clairement durant l’été 1991, en décembre 1991, 

en novembre-décembre 1992 et en décembre 1995. Ces quatre pics sont communs à chacune des 

stations du dispositif sachant qu’aucune modification de la mesure n’est intervenue sur ces périodes et 

que les vérifications au laboratoire d’analyses ont confirmé les résultats. L’Annexe 15 montre 

l’évolution temporelle des concentrations journalières en SO2 en France et les fortes teneurs en SO2 

enregistrées dans l’air ambiant durant ces mêmes périodes. Grâce aux données météorologiques 

(Annexes 21 et 22), il est confirmé que ces hivers (1991, 1992 et 1995) ont été froids et neigeux. Des 

températures moyennes en dessous des normales saisonnières ont été enregistrées; cette « vague de 

froid » a en particulier touché le nord du territoire (CITEPA, 2003). Les faibles températures 

engendrent une mauvaise dispersion des polluants et de fortes émissions de SO2 dues à l’utilisation 

accrue du chauffage. L’anticyclone de Sibérie engendre des courants continentaux amenant des 

masses d’air polluée. En 1991, nous avons une faible pluviométrie, 720 mm au lieu de 1350 mm en 

moyenne nationale, il y a donc, cumul des polluants dans l’atmosphère et peu de lavage de la colonne 

verticale atmosphérique. Depuis 1996, nous n’observons plus de pics de SO2 aussi conséquents. 

 

Une autre cause probable des niveaux élevés en SO2 concerne les éruptions volcaniques. En effet, lors 

d’une éruption volcanique des millions de tonnes d’aérosols divers (poussières, composés soufrés, 

HCl) sont propulsés en haute atmosphère et ce nuage peut parcourir plusieurs fois le tour du globe. Les 

éruptions volcaniques émettent principalement de la vapeur d’eau, du CO2, du SO2, de l’acide 

chlorhydrique (HCl) et de l’acide fluorhydrique (HF) initialement piégés dans la croûte terrestre. Une 

fois émis dans l’atmosphère, ces gaz et particules contribuent aux pluies acides et affectent 

notablement la stratosphère. Ces constituants sont émis par des processus de sublimation à partir du 

dégazage du magma, dus à l’interaction entre le fluide volcanique et les parois rocheuses, traversées 

par la montée de celui-ci vers la surface terrestre. Ceci a été le cas durant l’été 1991 avec l’éruption 

explosive majeure du Pinatubo aux Philippines. Cette même année, en Islande, l’Hekla a connu une 

éruption explosive à effusive en 1991 (Annexe 15-4). Cette hypothèse est confortée par la valeur du 

ratio Cl-/Na+ élevée dans les différentes stations du dispositif MERA (Chapitre V-3). 

 

1.2.2.2.2. Les sulfates particulaires 
 
Deux pics de sulfates particulaires (Figure V-1.7) sont observés durant l’été 1991 et en décembre 

1995. Ces deux pics sont communs à chacune des stations du dispositif. En Annexe 16, les Figures   

16-1 à 16-3 montrent l’évolution temporelle des concentrations journalières en sulfates particulaires en 

France pour les années 1991, 1995 et 1996 et de fortes teneurs sont enregistrées dans l’air ambiant. 

Ces concentrations élevées sont à mettre en parallèle avec celles observées pour le SO2 durant ces 

mêmes périodes. En effet, les teneurs en sulfates particulaires sont le résultat des émissions directes et 

de la formation d’aérosols secondaires par oxydation du SO2 émis. 
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Ces teneurs en SO2 élevées ont donné par conséquent des teneurs en sulfates élevées après oxydation 

durant la période « chaude ». Les fortes concentrations rencontrées durant le printemps 1996 sont la 

conséquence de l’oxydation du SO2 fortement émis en décembre 1995. 

 

1.2.2.2.3. Les sulfates dans les précipitations 
 

De fortes teneurs en SO2 et donc une quantité de précurseurs plus importante, donnent après oxydation 

des quantités plus importantes en ions SO4
2- dans les précipitations. Des épiphénomènes                     

(Figure V-1.6) sont observés en 1991, 1993, 1996, 1997 et 2003. En été 1991, nous enregistrions des 

concentrations plus importantes en ions SO4
2- dans les précipitations. Les dépositions en sulfates sont 

minimales en 1991, elles sont dues à un déficit pluvieux important. Les concentrations en sulfates ont 

des valeurs plus élevées en 1993, du fait d’un hiver froid et neigeux. Les dépôts sont  donc importants 

cette année là. En 1996, en raison de concentrations en SO2 plus élevées et d’une faible pluviométrie, 

les précipitations moins nombreuses ont entraîné les polluants acidifiants accumulés pendant des 

périodes longues dans l’atmosphère, les concentrations en sulfates augmentent légèrement. Les 

concentrations en sulfates sont minimales en 1997. Cet élément est associé à NO3
- et NH4

+ et 

l’évolution de sa teneur annuelle suit généralement celle de ces deux éléments (Chapitres V-2.3.1.1.2 

et V-2.3.2.1.2) : valeurs élevées de pH (Chapitre V-4.1) au printemps 1997 ainsi que des teneurs 

minimales en NO3
- et NH4

+. D’après le bulletin climatique annuel publié par le Service Central 

d’Exploitation de la Météorologie, l’année 1997 (Annexe 21, indice NAO négatif) a été marquée par 

une extrême douceur (peu d’émissions de SO2) et d’un été très pluvieux (lessivage de la colonne 

verticale atmosphérique maximum). Les masses d’air proviennent majoritairement du secteur Sud 

(teneurs en Ca2+ et K+ élevées, Chapitre V-3.1), donc, issues de régions peu polluées ; ce qui peut 

expliquer que les dépositions en sulfates sont minimales en 1997. Puis, l’année 2003 a connu un grand 

déficit pluvieux, en particulier de mai à octobre, et d’un été « caniculaire » d’où des dépositions en 

sulfates minimales. 

 
 

1.2.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 
Le Tableau V-1.3, récapitule les concentrations moyennes nationales (moyenne effectuée à partir de 

toutes les stations) et les taux de changement moyens annuels par saison pour le SO2, sulfates 

particulaires dans l’air ambiant et pour les sulfates dans les précipitations. 

 

Les teneurs en SO2 les plus élevées sont rencontrées durant les mois d’automne-hiver alors que c’est 

au printemps que l’on observe les teneurs maximales en sulfates particulaires. Concernant les taux 

de changement annuels moyens pour le SO2 (Annexe 11, Tableau 11-1), ils varient de                           

- 5,8  ± 3,9 %.an-1 (hiver) à - 4,5  ± 3,2 %.an-1 (été) alors que pour les sulfates particulaires               

(Annexe 11, Tableau 11-2), le taux maximal est observé durant le printemps (- 7,6 ± 1,4 %.an-1) et le 

taux minimum en automne. 
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Les concentrations en SO2 étant maximales durant l’automne et l’hiver, l’impact des politiques de 

réduction des émissions de SO2 anthropiques (centrale thermique, procédés industriels, chauffage…) 

est plus fort durant ces saisons. 

 

Les concentrations (Annexe 11, Tableau 11-7) et dépositions en nss-SO4
2- (Annexe 11,            

Tableau 11-8) les plus élevées sont rencontrées au printemps. Concernant les taux de changement 

annuels moyens pour les concentrations en nss-SO4
2-, ils varient de  - 4,5  ± 2,2 %.an-1 (hiver) à              

- 1,8  ± 2,9 %.an-1 (été) alors que pour les dépositions, ils varient de - 2,7 ± 3,6 %.an-1 (hiver) à             

- 1,3 ± 3,9 %.an-1 (automne) même si la pluviométrie augmente. Les concentrations en SO2 étaient 

maximales en hiver et une réduction maximale des teneurs en SO2 était observée en hiver, ceci 

pouvant expliquer la réduction maximale des teneurs en sulfates observée en hiver. Pour chaque 

saison, une tendance croissante de la pluviométrie ainsi qu’une tendance décroissante des valeurs de 

dépôts humides sont observées comme vu précédemment. 

 

Tableau V-1.3 : Concentrations moyennes en SO2, taux de changement moyens annuels, taux de 
changement annuels minimum et maximum et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir 

des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

 Concentrations dans l’air ambiant  Précipitations nss-SO4
2- 

 SO2 Sulfates particulaires Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Unités µgS.m-3 µgS.m-3 mgS.L-1 mgS.m-2.an-1 mm 
Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 42610 41966 20111 20111 20111 

Moyenne 1,41 ± 0,94 0,72 ± 0,29 0,51 ± 0,18  78 ± 36  236 ± 81 

%.an-1 - 5,8 ± 3,9 - 3,7 ± 2,9 - 4,5 ± 2,2 - 2,7 ± 3,6   + 4,2 ± 5,7 
Min %.an-1 - 7,2 - 6,1 - 6,3 - 4,5 + 2,0 

Hiver 

Max %.an-1 - 3,6 - 2,3 - 4,5 + 5,1 + 10,2 
Moyenne 1,12 ± 0,84 1,00 ± 0,26 0,62 ± 0,12  127 ± 42  273 ± 108 

%.an-1 - 5,3 ± 3,2 - 4,6 ± 3,6 - 2,4 ± 3,4 - 2,0 ± 3,7 + 2,9 ± 3,7 
Min %.an-1 - 7,6 - 6,0 - 4,9 - 4,6 - 0,8 

Printemps 

Max %.an-1 - 3,9 - 2,3 - 0,5 + 4,8 + 10,1 
Moyenne 1,19 ± 0,93 0,86 ± 0,21 0,56 ± 0,15  118 ± 33  271 ± 94 

%.an-1 - 4,5 ± 3,2 - 3,8 ± 1,4 - 1,8 ± 2,9 - 1,9 ± 3,1 + 2,4 ± 4,7 
Min %.an-1 -5,6 - 4,6 - 5,2 - 3,7 + 0,7 

Eté 

Max %.an-1 0 - 1,8 + 0,5 + 1,6 + 9,6 
Moyenne 1,83 ± 1,26 0,60 ± 0,21 0,32 ± 0,10  89 ± 33  392 ± 105 

%.an-1 - 5,7 ± 2,7 - 2,4 ± 2,3 - 2,2 ± 1,5 - 1,3 ± 3,9 + 2,6 ± 4,6 
Min %.an-1 - 6,9 - 5,3 - 3,9 - 5,2 - 1,3 

Automne 

Max %.an-1 - 1,3 + 4,8 - 1,2 + 7,1 + 7,5 
 

Concernant le SO2 (Annexe 11, Tableau 11-1) en hiver, les taux sont homogènes dans la moitié Nord 

de la France (- 5,8 %.an-1). En automne, les taux de changement sont homogènes et élevés dans la 

moitié Nord (- 6,6 %.an-1 en moyenne). 

 

Pour les sulfates particulaires (Annexe 11, Tableau 11-2), en automne, les taux de changement sont 

homogènes dans la moitié Nord (- 3,5 %.an-1). Aucune distribution spatiale significative des taux de 

changement saisonniers n’est observée pour le SO2 et les sulfates particulaires. 
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Concernant les concentrations en nss-SO4
2- (Annexe 11, Tableau 11-7), en hiver, les taux sont assez 

homogènes en France. Au printemps, les taux sont homogènes dans le quart Nord-est (- 4,8 %.an-1). 

En automne, les taux de changement sont homogènes dans la moitié Nord (- 2,5 %.an-1 en moyenne). 
 

Concernant les dépositions humides en nss-SO4
2- (Annexe 11, Tableau 11-8), aucune distribution 

spatiale significative des taux de changement saisonniers pour les dépositions humides en nss-SO4
2- 

n’est observée. Ces taux sont attribués principalement aux variations saisonnières de la hauteur des 

précipitations pour chacune des stations (Annexe 11, Tableau 11-4). 

 
 

 

1.2.3. Relation Concentrations – Emissions  
 
1.2.3.1. Concentrations – Emissions nationales 

 

Si l’on considère les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales totales de SO2 et 

les concentrations en SO2 dans l’air ambiant relevées en chaque station (Annexe 18-4), on obtient 

un R² variant de 0,48 à Iraty à 0,79 au Donon. Si l’on considère les concentrations moyennes 

nationales, on obtient un R² de 0,75. Le Tableau 18-1 (Annexe 18) relate les coefficients de corrélation 

obtenus entre les émissions de SO2 selon les secteurs d’activités et les concentrations moyennes 

nationales dans l’air en SO2. De par cette étude, nous ne distinguons pas de secteurs d’émissions ayant 

une corrélation dominante avec les teneurs mesurées dans l’air ambiant. Au niveau national, deux 

secteurs « Transformation d’énergie » (R² = 0,70) et « Industries manufacturières » (R² = 0,74) se 

détachent légèrement et à l’inverse le secteur « Autres transports » (R² = 0,31) présente un faible R². A 

Revin, nous obtenons une corrélation très significative entre les teneurs en SO2 mesurées et les 

secteurs « Transformation d’énergie » (R² = 0,91) et « Industries manufacturières » (R² = 0,92). En 

général, nous obtenons les R² les plus élevés pour les stations de Donon, Revin et Morvan. Ceci 

mettant en évidence que ces stations du Nord du territoire sont des régions particulièrement exposées 

aux sources de SO2 (résidentiel, industries, transformation d’énergie…).  

 

Concernant les concentrations en sulfates particulaires dans l’air ambiant , on obtient un R² variant 

de 0,20 au Casset (concentrations en sulfates particulaires faibles) à 0,94 au Morvan. Si nous 

considérons les concentrations moyennes nationales, nous obtenons un R² de 0,76. La relation entre les 

émissions anthropiques de SO2 et les concentrations en sulfates particulaires peut être 

significativement différente de la linéarité, ceci met en évidence la complexité des processus de 

transformation chimique et physique au sein de l’atmosphère ou de l’existence d’émissions naturelles 

non négligeable. Les raisons chimiques sont, par exemple, les variations de concentrations en radicaux 

OH• engendrées par les variations d’émissions en NOx, ceci influençant la transformation du SO2 en 

sulfates particulaires (Leck et al., 1989). Au niveau national (Annexe 18-1), les secteurs : 

« Transformation d’énergie » (R² = 0,59) et « Industries manufacturières » (R² = 0,60) sont 

particulièrement bien corrélées. 
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Au Morvan, une corrélation très significative entre les teneurs en sulfates particulaires mesurées et les 

secteurs « Transformation d’énergie » (R² = 0,91) et « Industries manufacturières » (R² = 0,95) 

apparaît clairement. En général, nous avons les R² les plus élevés pour les stations de Morvan, La 

Hague et la Crouzille de par la proximité de la mer engendrant des apports de sulfates marins. 

 

Si l’on considère les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales totales de SO2 et 

les concentrations en nss-SO4
2- dans les précipitations (Annexe 18, Tableau 18-4), le R² varie de 

0,12 au Casset à 0,92 à Revin sur la période 1990-2003 (A noter un coefficient R² de 0,84 à la 

Crouzille sur la période 1980-2002). Si l’on compare aux concentrations moyennes nationales, nous 

obtenons R² = 0,83 (R² = 0,70 avec les ions SO4
2-). Les valeurs R² les plus élevées sont rencontrées 

dans les régions de la moitié Nord, régions exposées à des apports en SO2 plus importants (Donon, 

Revin, Morvan, Brotonne). Ceci est en accord avec les teneurs élevées en SO2 dans l’air ambiant. Le 

Tableau 18-3 relate les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions de SO2 selon les secteurs 

d’activités et les concentrations moyennes nationales en SO4
2- et nss-SO4

2- dans les précipitations. Au 

niveau national, trois secteurs « Transformation d’énergie » (R² = 0,70), « Industries manufacturières » 

(R² = 0,72) et « Transport routier » (R² = 0,74) présentent une corrélation significative.  
 

En considérant les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions totales de SO2 en France et 

les concentrations médianes, moyennes et P.98 en SO2, sulfates particulaires et en ions SO4
2- et               

nss-SO4
2- (Tableau V-1.4), il apparaît clairement que la réduction des concentrations en SO2, en 

sulfates particulaires et des concentrations en sulfates dans les précipitations est fortement corrélée à la 

réduction des émissions de SO2, politique commencée à la fin des années 1980. Cette réduction affecte 

surtout les niveaux en SO2 dans l’air ambiant et les P.98 en particulier. Les valeurs médianes et 

moyennes sont moins sensibles aux changements d’émissions. 

 

Les teneurs en sulfates dans les précipitations sont issus de l’oxydation du SO2 émis en particulier par 

les deux secteurs « Transformation d’énergie » et « Industries manufacturières ». Les diminutions sont 

liées notamment à la consommation d’énergie primaire et aux combustibles soufrés, en particulier 

dans les deux secteurs « Transformation d’énergie » et « Industries manufacturières » qui montrent des 

taux de réduction sur la période 1990-2003 (Annexe 9) des plus importants (- 65% et - 72% 

respectivement).  
 

Tableau V-1.4 : Comparaison entre les taux de changement annuels (T.C) et les coefficients de corrélation 
R² obtenus entre les émissions totales de SO2 en France et les concentrations médianes, moyennes et P.98 

en SO2, sulfates particulaires et en ions SO4
2- et  nss-SO4

2-. 
 

SO2 Sulfates particulaires SO4
2- nss-SO4

2- 
 

P.50 Moyenne P.98 P.50 Moyenne P.98 P.50 Moyenne P.98 P.50 Moyenne P.98 

T.C 

(%.an-1) 

- 6,1 

± 2,2 

- 6,4  

± 2,8 

- 7,8 

± 2,3 

- 5,2 

± 1,8 

- 4,4  

± 2,3 

- 6,8 

± 1,1 

- 3,4 

± 1,8 

- 3,0  

± 1,6 

- 4,5 

± 1,8 

- 3,5 

± 1,6 

- 3,3  

± 0,6 

- 4,6 

± 0,8 

R² 0,43 0,75 0,88 0,76 0,76 0,80 0,62 0,70 0,80 0,55 0,83 0,85 
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1.2.3.2. Concentrations – Emissions de la zone EMEP 
 

Si l’on considère désormais les émissions totales de SO2 de la zone EMEP (Annexe 18,             

Tableau 18-5) et les teneurs en SO2, nous obtenons un R² variant de 0,35 (Iraty) à 0,82 (Revin). Les R² 

maximums sont observés pour les stations du Nord et de l’Est. Ils sont supérieurs à ceux calculés à 

partir des émissions nationales (Revin, Donon, Le Casset et Morvan). Ces régions semblent donc plus 

sous l’influence des émissions européennes que françaises. 

 

Il a été observé précédemment (Partie 1.2.1.2.2.) un gradient positif « Ouest-Est » des taux de 

réduction des teneurs en SO2 dans l’air ambiant, mettant en évidence que ces régions sont sous 

influence plus importante des pays de l’Europe centrale. Au niveau national, un R² de 0,60 a été 

calculé. Cette corrélation est moins importante que celle obtenue à partir des émissions nationales. 

Nous obtenons un R² entre les teneurs en sulfates particulaires et les émissions européennes de SO2, 

variant de 0,13 (Le Casset) à 0,82 (Morvan) et au niveau national, nous avions R² = 0,52. Tous les R² 

sont inférieurs à ceux obtenus entre les émissions françaises de SO2 et les teneurs en sulfates 

particulaires. 

 

Entre les teneurs en sulfates dans les précipitations et les émissions de SO2 (Annexe 18, Tableau 18-5), 

R² varient de 0,20 (Le Casset) à 0,86 (Revin). Les R² maximums sont observés pour les stations de la 

moitié Nord. Au niveau national, un R² de 0,54 (ions SO4
2-) et de 0,56 (ions nss-SO4

2-) est obtenu. 

Concernant les ions SO4
2-, les R² sont inférieurs à ceux obtenus à partir des émissions françaises pour 

chacune des stations, mais des valeurs supérieures à ceux obtenus à partir des émissions nationales 

pour les ions nss-SO4
2- à La Hague, Morvan et Brotonne.  

 

En résumé, les concentrations en SO2 et sulfates particulaires dans l’air ambiant diminuent plus 

fortement que les émissions nationales de SO2  (- 3,3 %an-1). La combinaison des fortes réductions des 

émissions de SO2 dans les pays limitrophes (Annexe 5), les pays de l’Est (transport à longue distance) 

et en France en sont la principale explication. Les concentrations en sulfates dans les précipitations 

présentent un taux de changement proche de celui des émissions nationales de SO2. Les fortes 

réductions des émissions de SO2 dans les pays limitrophes ont moins d’influence sur les réductions de 

sulfates dans les précipitations par rapport aux réductions des émissions de SO2 observées en France. 

 

 

1.2.4. A l’échelle continentale 
 

La comparaison des résultats trouvés dans notre étude avec des données d’autres pays se heurte au 

problème de la densité de sites très différent d’un pays à l’autre. Les taux de réduction observés pour 

le SO2 et les sulfates particulaires dans d’autres zones rurales (Tableau V-1.4) sont semblables à ceux 

calculés dans les stations du dispositif MERA. 
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Sur la période 1978-2002, un taux de réduction de 72% est obtenu pour le SO2 à La Crouzille et de 

99% à La Hague. Hayman et al. (2004) observent un taux de 91% dans la station d’Eskdalemuir en 

Angleterre. 
 

Concernant les sulfates particulaires, sur la période 1978-2002, un taux de changement annuel de        

- 2,6 %.an-1 est obtenu à La Crouzille et de - 3,8 %.an-1 à La Hague. Hayman et al. (2004) obtiennent 

un taux de - 1,0 %.an-1 dans la station d’Eskdalemuir en Angleterre. Pour les stations françaises du 

quart Nord-est (zone à proximité de la Belgique), des taux de changement annuels de - 5,1 %.an-1 

(Donon) et - 4,0 %.an-1 (Revin) sont calculés. Les taux entre Revin et les stations belges sont du même 

ordre de grandeur. Il faut rappeler que c’est, durant la période 1980-1990, que les taux de réductions 

en SO2 ont été les plus forts, il est donc normal que les taux de changement annuels calculés pour les 

stations françaises (1990-2003) soient moins importants que ceux observés sur les autres périodes. 

 

Tableau V-1.5: Taux de réduction pour les concentrations en SO2 et sulfates particulaires dans l’air 
ambiant observés dans d’autres stations rurales. 

 
 

Pays Auteurs Période d’étude SO2  
(%.période-1) 

Sulfates particulaires  
(%.an-1) 

Allemagne Arends et al. (1997) 1978-1991  - 3,0 
Allemagne Gauger et al. (2003) 1987-1995 -77  
Allemagne Zimmermann et al. (2003) 1986-1999 - 89  
Angleterre Hayman et al. (2004) 1978-2003 - 91 - 1,0 
Angleterre Hayman et al. (2004) 1990-2003 - 67 - 2,8 
Belgique Arends et al. (1997) 1978-1991  - 3,3 
Finlande Ruoho-Airola et al. (2003) 1990-2000 - 60  
Pays-Bas Arends et al. (1997) 1978-1991  - 3,5 

Rép. Tchèque Hunova et al. (2004) 1993-2001 - 80  
Suisse (<1000m) NABEL (2003) 1991-2002 - 74  

France Cette étude (2005) 1990-2003 - 83 - 4,4 
 
 
Pour les concentrations en SO4

2- dans les précipitations (Annexes 13 et 14), il apparaît sur le plan 

national une concentration moyenne en sulfates de 0,50 mgS/L sur la période 1990-2003. Cette valeur 

est bien inférieure à celles données dans différentes études menées dans d’autres pays, exceptions 

faites de la Suisse, pays qui émet peu de SO2 et aux caractéristiques orographiques particulières 

l’isolant des masses d’air polluées, de l’Alaska, régions particulières du globe, et du Canada. Sur la 

période 1991-1992, une concentration moyenne de 0,70 mgS/L est obtenue pour les stations du Nord-

est de la France. Cette valeur est inférieure aux 0,99 mgS/L donnée par Sanusi et al. (1996) sur cette 

même période. Concernant les concentrations corrigées de la fraction marine, et au niveau national, 

une concentration moyenne en nss-SO4
2- de 0,43 mgS/L sur la période 1990-2003 est atteinte. Cette 

valeur est proche de celle obtenue par Stedman (1990) en 1988 (0,64 mgS/L) en Angleterre due à la 

proximité et la similitude des deux pays. En ce qui concerne les taux de changement pour nss-SO4
2-, 

nous avons obtenu un taux de changement annuel de - 3,3 %.an-1, soit une réduction de 44%, résultats 

proches de ceux obtenus par Hayman et al. (2004) avec - 3,14 %.an-1 en Angleterre entre 1986 et 2002 

et au Japon (Seto et al., 2002) avec - 3,6 %.an-1 sur la période 1989-1998. 
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Sur la période 1990-2003, il a été mesuré en France un dépôt moyen en ions SO4
2- de 450 mgS/m²/an                     

(Pl : 1090 mm), un taux de changement moyen annuel de - 2,2%.an-1 soit une diminution de 29% des 

retombées en SO4
2- et une augmentation de 22% pour la pluviométrie. Ce dépôt moyen est proche de 

celui donné par Ulrich et al. (2002) en France (500 mgS.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Par contre, 

Herckes et al.(2002) donnent une valeur de dépôt de 1540 mgS.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une 

station des Vosges en 2000, dépôt humide bien supérieur à celui obtenu pour le Donon (Vosges) en 

2000 avec 511 mgS/m²/an et une pluviométrie de 1698 mm. Les dépôts observés en France sont bien 

inférieurs aux dépôts moyens observés en Italie du Nord (786 mgS.m-2.an-1), en Autriche                     

(540 mgS.m-2.an-1), en Allemagne (1040 mgS.m-2.an-1, Pl = 1068 mm) et en République Tchèque              

(5350 mgS.m-2.an-1), mais supérieurs à celui obtenu en Suisse en 2002 (262 mgS.m-2.an-1) pour les 

stations dont l’altitude est inférieure à 1000m (Pl = 990 mm). Le taux de changement national obtenu, 

lors de cette étude, est inférieur aux taux donnés dans la littérature : - 61% en Allemagne entre 1992 et 

2000 avec une diminution de 8% de la pluviométrie, et, - 33% en Norvège entre 1983 et 1996. Par 

contre, aux Etats-Unis, Zeller et al. (2000) donnent deux taux de changement positifs  (+ 24% et         

+ 2%) sur la période 1986-1994. En ce qui concerne les ions nss-SO4
2-, un dépôt moyen de                

431,0 mgS.m-2.an-1 et un taux de changement moyen annuel de - 2,4%.an-1 sont obtenus entre 1990 et 

2003. En Finlande, Vuorenmaa (2004) avance un dépôt moyen de 191 mgS.m-2.an-1 entre 1991 et 

2000. En Allemagne, Gauger et al. (2003) donnent un taux de changement annuel de - 5,4%.an-1 entre 

1987 et 1995 et Seto et al. (2002, 2004) obtiennent - 2,9%.an-1 au Japon sur la période 1989-1998. 

 
 

1.2.5. Comparaison avec les charges critiques 
 

La charge critique est définie comme « une estimation quantitative de l’exposition à un ou plusieurs 

polluants en dessous de laquelle des effets nocifs significatifs sur des éléments sensibles spécifiés de 

l’environnement n’apparaissent pas dans l’état actuel des connaissances ». Le concept de charge 

critique permet ainsi de définir les mesures à prendre en matière de réduction des pollutions 

atmosphériques transfrontalières sous l’égide de la convention de Genève (Hettelingh et al., 1995). 

Pour chaque pays ou région, des seuils d’apports de polluants (acidifiants et/ou eutrophisants) qui ne 

causent pas à terme de dommages irréversibles pour les récepteurs environnementaux existent.  

 

Différents facteurs de l’environnement (types de substrat, sol, végétation, formation superficielle) ont 

été mis en relation avec la composition chimique des eaux de surface des Ardennes françaises. Pour 36 

bassins versants, les charges critiques d’acidité ont été calculées (Février et al., 1999). Les résultats 

obtenus ont mis en évidence les zones susceptibles d’être perturbées par un apport excessif de 

polluants atmosphériques acides. Les charges critiques d’acidité dans les Vosges ont été calculées et 

des cartes ont été tracées (Party et al., 1995). Si le flux de polluant est supérieur à la charge critique 

sur un site donné, celui-ci est endommagé ou le sera probablement à terme. 
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La comparaison des cartes de charges critiques avec des cartes de dépôts permet donc de déterminer 

les zones où la probabilité d’impact est la plus grande. Mais ni la charge critique, ni son dépassement 

ne permettent de prédire l’ampleur de l’effet attendu. 

 

Le calcul de la charge critique en soufre acidifiant prend en compte succinctement : l’altération des 

minéraux du sol et de la roche en cations basiques (BCw), les dépôts atmosphériques de cations 

basiques (BCdep), les prélèvements par la végétation de cations basiques (BCu) ainsi que le rapport 

Al/BC maximal tolérable dans la solution de sol (Probst et al., 1990, 1995 ; Moncoulon et al., 2004). 

Nous pouvons comparer les dépôts moyens en SO4
2-

 avec la charge critique du soufre acidifiant, 

CLmax(S). L’équation de calcul des charges critiques en soufre (keq/ha/an) est la suivante : 

 

CLmax(S) = BCw +  BCdep - BCu – ANClessivage critique 

avec  

BCw et BCu prennent en compte les éléments minéraux cités : Ca2+ , Mg2+ , Na+ et K+ 

BCdep =  nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+ 

ANClessivage critique = - Q [H+]critique – [Al]/[BC] critique x 1,5 (BCw +  BCdep - BCu), 

Q : flux d’eau drainé annuel. 
 

 

Appliqués aux stations du dispositif MERA, les résultats des dépôts moyens en SO4
2-, les valeurs 

CLmax(S) et les taux de changement annuels obtenus par le test de Mann-Kendall sont récapitulés dans 

le Tableau V-1.6. Il ressort clairement que les dépôts soufrés sont bien inférieurs à  CLmax (S) et 

qu’aucun dépassement de la limite n’est observé. 

 

Tableau V-1.6 : Comparaison des dépôts moyens annuels en soufre dans les stations MERA avec CLmax(S) 
et taux de changement moyens annuels (%.an-1) obtenus par le test de Mann-Kendall entre 1990 et 2003. 

 

STATIONS Période 
Dépôt moyen  

(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 

Minimum 

(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 

Maximum 

(keq/ha/an) 

Taux de 

changement 

(%.an-1) 

CLmax(S)  

(keq/ha/an) 

Donon 1990-2003 0,385 ± 0,119 0,215 en 2003 0,577 en 1993 - 2,9 1,21 

Revin 1990-2003 0,334 ± 0,057 0,248 en 1999 0,395 en 1995 + 2,3 6,04 

Morvan 1990-2003 0,259 ± 0,077 0,111 en 2003 0,381 en 1994 a - 3,5 + 13,08 

Montandon 1998-2003 0,222 ± 0,026 0,189 en 2003 0,251 en 1999 - 0,9 75,28 

Bonnevaux 1990-1998 0,308 ± 0,125 0,251 en 1997 0,471 en 1993 - 6,2 75,28 

La Hague 1990-2002 0,415 ± 0,131 0,314 en 1992 0,577 en 1990   

Brotonne 1990-2003 0,246 ± 0,067 0,145 en 2003 0,355 en 1992 - 0,9 72,37 

Iraty 1990-2003 0,320 ± 0,126 0,136 en 1991 0,675 en 1993 + 1,2 1,52 

P.Vieille 1995-2003 0,246 ± 0,036 0,184 en 2003 0,306 en 1998 - 3,1 *** 5,10 

La Crouzille 1990-2002 0,218 ± 0,098 0,139 en 1995 0,349 en 1993 - 2,0 3,52 

Le Casset 1990-2003 0,132 ± 0,035 0,077 en 1991 0,211 en 2000 0 13,08 
 

a Niveaux de signification : α = 0,001 *** ;  0,01** ;  0,05* ;  0,1+ ;   > 0,1. 
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Si l’on applique le test de Mann-Kendall aux dépôts moyens en SO4
2-, le taux de changement annuel 

est minimum à Bonnevaux avec un taux de - 6,2 %.an-1 sur la période 1990-1998 ou de - 3,5 %.an-1 au 

Morvan si l’on considère la période 1990-2003, et le taux est maximum à Revin avec + 2,3 %.an-1. 

Seules les stations de Revin et d’Iraty ont un taux de changement croissant. Précédemment, il a été 

montré que les dépôts moyens au niveau national en SO4
2- sur la période 1990-2003 présentaient un 

taux de - 2,2 ± 2,2%.an-1, ce résultats est concordant avec les tendances observées pour les charges 

critiques du soufre acidifiant. 

 

Ces résultats doivent être modulés car les données de dépôts ne représentent que les dépôts 

humides et sur sol nu, et non l’effet sur des forêts, par exemple. Ceci ne donne donc qu’une 

valeur minimale de dépassement s’il en est. 
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22..  EEvvoolluutt iioonn  ddeess  ccoommppoossééss  aazzoottééss  eenn  FFrr aannccee  ssuurr   llaa  ppéérr iiooddee  11999900--22000033  
 

2.1. Les émissions en composés azotés 
 

2.1.1. Les émissions nationales  
 

2.1.1.1. Les émissions d’oxydes d’azote  
 

Les données des émissions nationales (1220 kt en 2003, Annexe 2) obtenues auprès du CITEPA, 

nous ont permis de calculer les tendances et taux de changement (Annexe 9, Tableau 9-1) des 

émissions de NOx. Les émissions de NOx présentent un taux de changement de - 2,0 %.an-1 (α = 0,001) 

en France sur la période 1990-2003 (Annexe 3). Sur la période 1980-1990, le taux n’est que de            

- 0,6 %.an-1 (α > 0,1). Entre 1990 et 2003, la réduction des émissions de NOx est de 33% (α = 0,001). 

 

Les émissions de NOx restent dominées par le transport routier (49%) bien que sa contribution soit en 

diminution régulière depuis 1993, traduisant les conséquences progressives de l’équipement des 

véhicules en pots catalytiques. Il est à noter que cette contribution qui n’était que de 21% en 1960 a 

culminé à près de 61% en 1993 (CITEPA, 2004). Une diminution de 63% des émissions de NOx est 

observée pour le secteur « transport routier » sur la période 1980-2003 et de 52% entre 1990 et 2003 

(Annexe 9, Tableau 9-2). C’est le secteur ayant le plus fort taux de réduction, passant de 1093 kt en 

1990 à 586 kt en 2003. Les émissions globales de NOx ont diminué de prés de 29% entre 1980 et 

2003, avec néanmoins, une contribution croissante de la part transport (20% en 1960, 56% en 1992). 

Les émissions de NOx devraient poursuivre la baisse observée au cours des prochaines années en 

particulier du fait des améliorations induites par le programme « auto-oil ». L’objectif prévu pour 2010 

par la directive plafonds nationaux d’émissions du 23 octobre 2001 impose globalement une réduction 

de 30% des émissions par rapport au niveau actuel, soit 860 kt en 2010 (Annexe 9, Tableau 9-3).  

 

2.1.1.2. Les émissions d’ammoniac  
 

L’ammoniac (753 kt en 2003) ne présente pas de tendance significative (Annexe 9, Tableau 9-1). Sur 

la période 1990-2003, le taux de changement est quasi nul (α > 0,1) et l’évolution des émissions de 

NH3 peut être considérée comme peu significative sur la période 1980-2003 (légère tendance à la 

diminution de 5% sur la période 1980-2003). Le plus gros secteur émetteur est l’agriculture, 97% des 

émissions totales de la France métropolitaine (Annexe 9, Tableau 9-2). Le « transport routier » qui 

représente environ 2% des émissions nationales voit ses émissions augmenter régulièrement, passant 

de 0,9 kt en 1990 à 13,8 kt en 2003. Les pots catalytiques rejettent de faibles teneurs en NH3, ceci 

pouvant expliquer cette augmentation significative. Le niveau d’émission actuel correspond à 

l’objectif prévu pour 2010 (objectif fixé à 780 kt) par la directive « plafonds nationaux d’émissions », 

mais en l'absence de mesures additionnelles, au cours des prochaines années, l'atteinte des objectifs 

fixés pourrait devenir plus difficile (Annexe 9, Tableau 9-3). 
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2.1.2. Les émissions en zone EMEP 
 

Les données des émissions obtenues auprès de l’EMEP (Annexes 2, 3 et 4) nous ont permis de 

calculer les tendances et taux de changement des émissions de composés azotés. Ces résultats sont 

récapitulés en Annexe 9 (Tableaux 9-4 et 9-5). 

 

Les émissions de NOx présentent une tendance décroissante significative de - 1,4 %.an-1 (α = 0,001), 

soit une diminution de 22% sur la période 1990-2003 (Annexe 9, Tableaux 9-4) et de 24% entre 1980 

et 2003. Les tendances rencontrées en zone EMEP (Annexe 4) sont semblables à celles observées en 

France sur la même période (politique gouvernementale avec les mêmes lignes directrices). Les pays 

de L’Est (Allemagne, Lituanie, République Tchèque…) sont les pays où le taux de réduction            

(Annexe 4) des émissions de NOx est le plus important. L’Espagne et la Grèce connaissent une 

augmentation de leurs émissions de NOx entre 1990 et 2003 alors que le taux est nul au Portugal. Nous 

notons une réduction de 35% des émissions de NOx en France sur cette période, ce taux est semblable 

aux taux rencontrés dans la zone EMEP. 

 

En ce qui concerne NH3, il y a une tendance significative décroissante en zone EMEP sur la période 

1990-2003 (Annexe 9, Tableaux 9-4) avec un taux de changement de - 1,4 %.an-1 (α = 0,001). Une 

tendance décroissante des émissions de NH3 est obtenue en zone EMEP (Annexe 4) alors qu’en France 

les émissions ne présentent pas de tendance statistiquement significative. Les tendances décroissantes 

observées dans la zone EMEP sont compatibles avec les objectifs prévus pour 2010 dans le cadre du 

protocole de Göteborg, l’objectif 2010 est quasiment atteint (Annexe 9, Tableau 9-3). Les pays de 

l’Est ont les taux de réduction les plus importants, la Lituanie voit ses émissions diminuer de 60%, 

58% pour la Bulgarie alors que sur la même période 1990-2003, un taux de - 2% est obtenu en France 

et de + 20% en Espagne. 

 

Les pays de la zone Est voient donc leurs émissions de polluants précurseurs des pluies acides et de la 

pollution photochimique diminuer fortement depuis le début des années 1990. Cette région correspond 

aux pays les plus « gros émetteurs » de polluants précurseurs et dont les politiques gouvernementales 

misent en place depuis une dizaine d’années se manifestent plus fortement. A l’inverse, l’Espagne, le 

Portugal et la Grèce présentent des taux positifs ou faibles. 
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2.2. Evolution des concentrations en composés azotés dans l’air ambiant : les 
oxydes d’azote 
 

Dans cette partie, il sera présenté, en détail, les résultats obtenus à la station de Peyrusse-Vieille et non 

ceux obtenus au Donon du fait de leur caractère peu significatif statistiquement. 

 

2.2.1. Etude des données annuelles  
 
Dans cette étude, le test de Mann-Kendall a été appliqué aux données annuelles de NOx (moyennes, 

P50 et P98) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1) et sur la période (%.période-1). Les 

intervalles de confiance ne sont valides que si n ≥  10, les taux de changement de la limite inférieure 

et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes annuelles n’ont donc pas été calculés. 

 

2.2.1.1. Evolution des concentrations moyennes (Annexe 10, Tableau 10-21) 
 

Les mesures des oxydes d’azote ont débuté en 1995 à la station de Peyrusse Vieille mais le taux de 

représentativité de cette année étant faible, nous ne la considérerons pas lors de notre étude. Les 

oxydes d’azote présents dans la troposphère sont principalement émis sous forme de monoxyde 

d’azote NO, lors de la combustion de combustibles fossiles ou de la biomasse. Le NO se transforme 

très rapidement en dioxyde d’azote NO2 et on peut évaluer alors le contenu en oxydes d’azote de 

l’atmosphère par la somme NOx = NO + NO2. Les sources d’oxydes d’azote peuvent être d’origine 

anthropique ou naturelle. La Figure V-2.1, en « box-plot », présente l’évolution temporelle entre 1996 

et 2003 des teneurs journalières en NOx à la station de Peyrusse-Vieille. 
 

 
 

Figure V-2.1 : Evolution temporelle des concentrations journalières en NOx dans l’air ambiant de 
Peyrusse-Vieille entre 1996 et 2003. 

 

La concentration moyenne en NOx (Annexe 10, Tableau 10-21) est de 13,70 ± 3,5µg.m-3, la médiane 

est de 11,9 µg.m-3 et le P.98 de 33,9 µg.m-3 sur la période 1996-2003. La concentration moyenne en 

NO est de 1,52 ± 1,4 µg.m-3, la médiane de 1,19 µg.m-3 et le P.98 est de 5,1 µg.m-3. Pour le NO2, la 

concentration moyenne est de 12,18 ± 2,2 µg.m-3, la médiane de 10,41 µg.m-3 et le P.98 de                      

31,1 µg.m-3.  
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La similarité entre la valeur moyenne et la médiane en 2003, exprime une absence de concentrations 

élevées et de pics de NOx, impliquant une répartition homogène des valeurs autour de la moyenne. 

Elles sont égales si la distribution est symétrique. La courbe de distribution comporte des valeurs très 

élevées et/ou très faibles aux extrémités de la distribution en  2001. Il y a une tendance décroissante 

des concentrations moyennes dans l’air ambiant et les valeurs minimales passent de 15 à 10 µg.m-3
 en 

moyenne. Sur cette même période, une diminution des moyennes journalières maximales est observée. 

 
 

2.2.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels (Annexe 10) 
 

Sur la période 1996-2003, la contribution du NO et du NO2 dans les NOx est de 8 et 92% 

respectivement. Du fait de la contribution indiquée, les tendances  et évolutions de la concentration en 

NOx à Peyrusse-Vieille sont totalement dépendantes de l’évolution de la concentration en NO2. Les 

mesures de NO sont proches de la limite de détection (LD = 1 ppb), l’appareil est étalonné à 400 ppb 

et mesure dans la gamme 0-1000 ppb. 

 
Sur la période 1996-2003, les concentrations moyennes nationales (Annexe 10, Tableau 10-21) en 

NOx présentent une tendance significative décroissante de - 6,3 %an-1, les médianes de - 6,4 %an-1 et 

les valeurs de P.98 de - 4,6 %an-1. Les concentrations moyennes en NO présentent une tendance 

significative décroissante de - 13,6 %an-1, les médianes de - 11,8 %an-1 et les P.98 de - 1,3 %an-1. Pour 

le NO2, les concentrations moyennes présentent un taux de - 4,3 %an-1, les médianes de - 6,6 %an-1 et 

les P.98 de - 3,8 %an-1. 

 

▫ Il apparaît clairement que la contribution relative du NO est de moins en moins importante et devient 

très faible au cours des années. La contribution anthropique (transports, industries…) est donc de 

moins en moins présente et marquée en cette station. 
 

▫ La classification des taux de changement (T.C (P.50) < T.C (moyenne) < T.C (P.98)) indique que les 

concentrations élevées et les valeurs extrêmes décroissent plus vite que les niveaux moyens en NOx. 
 

▫ La diminution relativement récente de la pollution en NO2 malgré la décroissance plus ancienne des 

émissions de NOx (et la forte progression du taux de véhicules à essence catalysés : 2% en 1993 et 

50% en 2000) est vraisemblablement attribuable au fait que le NO2 soit un polluant secondaire. 
 

 

Même si les résultats sont peu significatifs au Donon, il est intéressant de regarder la différence entre 

les deux stations. La concentration moyenne en NOx au Donon est de 10,65 ± 2,5 µg.m-3 sur la période 

1997-2003 avec un taux de changement positif de + 7 %. La principale source de NOx est le transport 

automobile donc la distinction entre l’évolution des teneurs en NOx au Donon et à Peyrusse Vieille est 

vraisemblablement due à l’évolution du parc automobile différent dans ces deux régions ainsi qu’à 

l’influence des pays limitrophes. 
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En effet, les régions de la moitié Nord ont une forte densité de population et sont sous l’influence de 

pays émettant des oxydes d’azote (Benelux, Pays du Nord,…). Ceci est visible sur les cartes 

d’importations transfrontières en NOx (Annexe 5) et dans l’Annexe 6, donnant les dépôts en NOx sur 

le territoire français. 

 
 

2.2.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Dans cette étude, nous avons appliqué le test saisonnier de Kendall aux moyennes saisonnières 

(Annexe 11) et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). Les 

intervalles de confiance ne sont valides que si n ≥  10, les taux de changement de la limite inférieure 

et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes annuelles n’ont donc pas été calculés. 

 

2.2.2.1. Les cycles saisonniers 
 

La Figure V-2.2 donne l’évolution temporelle des concentrations mensuelles en NOx dans l’air 

ambiant de Peyrusse-Vieille. 
 

 

Evolution temporelle des concentrations mensuelles en 
NOx à PEYRUSSE VIEILLE de 1996 à 2003.
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Figure V-2.2 : Evolution temporelle des concentrations mensuelles en NOx à P-Vieille entre 1996 et 2003. 
 

 

Les moyennes mensuelles (Figure V-2.2) sont deux fois plus élevées en hiver par rapport à l’été. Le 

NO est émis principalement lors de la combustion de combustibles fossiles (industries, chauffage) et 

par les véhicules. En été, ce polluant est mieux dilué dans l’atmosphère en raison des turbulences plus 

fortes et la transformation photochimique plus rapide et importante. Les NOx sont éliminés de 

l’atmosphère par oxydation de NO2 en acide nitrique HNO3, puis par dépôt sec ou humide de l’acide 

nitrique ou des nitrates formés. D’après les estimations de Calvert et Stockwell (1984), le taux de 

conversion des NOx en HNO3 par ce processus varie de 6,2% par heure en été à 1,1% par heure en 

période hivernale. Ce taux peut atteindre 20% par heure dans une atmosphère extrêmement polluée.  
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2.2.2.2. Etude des tendances saisonnières  
 
Concernant les taux de changement annuels moyens (Annexe 11, Tableau 11-22), ils sont enregistrés à 

la baisse avec un minimum à l’automne, - 4,7 %.an-1, et un maximum en hiver, - 7,1 %.an-1. L’impact 

des politiques de réduction des émissions de NOx (process industriels, chauffage, trafic automobile…) 

étant plus fort en hiver, il y a donc une réduction plus importante des teneurs en NOx.  

 
 

 
2.2.3. Relation Concentrations – Emissions  

 

2.2.3.1. Concentrations – Emissions nationales 
 

Même si les concentrations relevées à Peyrusse-Vieille sont relativement faibles, les coefficients de 

corrélation obtenus entre les émissions totales de NOx en France et les concentrations en NOx dans 

l’air ambiant de Peyrusse-Vieille, indique une corrélation significative (R² = 0,65). Si l’on s’attache à 

regarder par secteurs d’activités, trois secteurs « Transformation d’énergie » (R² = 0,68), « Industries 

manufacturières » (R² = 0,80) et « Transports routiers » (R² = 0,67) présentent une corrélation 

significative alors que le secteur « Résidentiel-Tertiaire » (R² = 0,18) ne présente pas de corrélation 

significative (Annexe 18, Tableau 18-2). 
 

▫ Il semblerait, par conséquent, que la réduction des concentrations en NOx soit plutôt liée aux deux 

secteurs « Transports routiers » et « Industries manufacturières » qui montrent des taux de réduction 

sur la période 1990-2003 (Annexe 9) des plus importants, - 52% et - 27% respectivement. 
 

▫ Si l’on considère les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions totales de NOx en France 

et les valeurs médianes, nous obtenons R² = 0,36 alors que pour les P.98, plus sensibles aux émissions, 

le coefficient R² est de 0,60. 
 

▫ A Peyrusse-Vieille, les concentrations en NOx dans l’air ambiant diminuent plus fortement que les 

émissions nationales de NOx (- 2,0 %.an-1). La combinaison des fortes réductions des émissions de NOx 

dans les pays limitrophes (Annexe 5, transport à longue distance) et en France en sont la principale 

explication. 
 

 

2.2.3.2. Concentrations – Emissions de la zone EMEP 
 

Si l’on considère désormais les émissions totales de NOx de la zone EMEP, le coefficient R² entre les 

teneurs en NOx à Peyrusse-Vieille et les émissions de NOx est inférieur (R² = 0,45) à celui obtenu 

entre les émissions nationales totales de NOx et les concentrations dans l’air ambiant de              

Peyrusse-Vieille. L’oxydation des NOx est rapide et son temps de résidence dans l’atmosphère est 

court (1 jour environ). Seulement 20% des émissions sont transportées sur de longues distances 

(Roustant, 1992). 
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2.2.4. A l’échelle continentale 
 

La concentration moyenne des deux stations en NOx est de 11,45 ± 2,2 µg.m-3 sur la période                 

1996-2003 avec une tendance significative décroissante de - 2,7 ± 2,5 %an-1, soit une diminution 

globale de - 20 ± 20% sur la période. Ce taux est proche (Tableau V-2.1) de ceux obtenus en Suisse 

(Brönnimann et al., 2002 ; NABEL, 2003) et en Finlande par Ruoho-Airola et al. (2003) sur des 

périodes d’étude quasi identiques. 

 

Tableau V-2.1 Taux de réduction (%) pour les concentrations en NOx dans l’air ambiant observés dans 
d’autres stations rurales 

 

Pays Auteurs Période d’étude Tendances (%) 
Allemagne Gauger et al. (2003) 1987-1995 - 13 
Angleterre Derwent et al. (2003) 1990-2000 - 14 
Finlande Ruoho-Airola et al. (2003) 1990-2000 - 21 

Rép. Tchèque Hunova et al. (2004) 1993-2001 - 35 
Suisse  Brönnimann et al. (2002) 1991-1999 - 21 

Suisse (<1000m) NABEL (2003) 1991-2002 - 16 
Suisse (>1000m) NABEL (2003) 1991-2002 - 18 

France Cette étude (2005) 1996-2003 - 20 
 

 

 
 

2.3. Evolution des concentrations en composés azotés dans les précipitations et 
dépositions humides  
 

2.3.1. Les ions nitrates NO3
- 

 

Les ions NO3
- sont des traceurs des émissions anthropiques d’oxydes d’azote. Une part importante des 

ions NO3
- provient essentiellement de la transformation photochimique des NOx dans l’atmosphère. Il 

sont connus comme étant un des principaux composés responsables de l’acidité des précipitations 

(Galloway et al., 1982 ; Seinfeld et Pandis, 1996). A noter que les valeurs de concentrations 

moyennes, utilisées dans cette étude, sont pondérées des volumes de pluies. 

 

2.3.1.1. Etude des données annuelles 
 

2.3.1.1.1. A l’échelle Nationale (Annexe 10) 
 

2.3.1.1.1.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

La concentration moyenne nationale en NO3
- dans les précipitations (Annexe 10, Tableau 10-5) est de 

0,29 ± 0,10 mgN/L, la médiane (Annexe 10, Tableau 10-10) de  0,27 ± 0,03 mgN/L et le P.98   

(Annexe 10, Tableau 10-13) est de 1,59 ± 0,50 mgN/L sur la période 1990-2003. Le dépôt moyen en 

NO3
- (Annexe 10, Tableau 10-16) sur la période 1990-2003 est de 267 ± 49 mgN.m-2.an-1 alors que la 

pluviométrie moyenne est de 1090 ± 214 mm en France. 
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Sur les Figures V-2.3, sont représentées l’évolution temporelle entre 1990 et 2003 des concentrations 

journalières ainsi que les dépositions humides moyennes en NO3
- à l’échelle nationale. 

 

Evolution temporelle des dépôts humides annuels moy ens 

en NO3
- en France de 1990 à 2003.
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Figure V-2.3 : Evolution temporelle des concentrations (a) et dépôts moyens en NO3
- (b) des évènements 

pluvieux recueillis dans les 13 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Concernant les concentrations, les médianes se rapprochent des moyennes depuis 1999 et 

impliquent une répartition homogène des valeurs autour de la moyenne. La courbe de distribution 

comporte des valeurs très élevées et/ou très faibles aux extrémités de la distribution en 1993. Il 

n’apparaît pas de diminution nette et progressive des concentrations en nitrates par simple lecture 

graphique, cette observation est commune à tous les sites du dispositif. Nous constatons une stabilité 

des moyennes ainsi que des médianes depuis 1998, excepté pour 2003. En effet, il semblerait que les 

teneurs approchent une « valeur seuil », la moyenne oscille entre 0,25 et 0,26 mgN/L et la médiane se 

stabilise à 0,30 mgN/L depuis 1998. La  stabilisation des valeurs moyennes et médianes montre que 

les évènements avec des teneurs élevées en NO3
- sont de moins en moins fréquents. Les niveaux 

moyens sont constants dans le temps, ce sont les amplitudes et le nombre des valeurs maximales 

(valeurs extrêmes) qui décroissent. Quelques années particulières, comme 1993, 1996, 1997 et 2003 

sont néanmoins identifiées. 

 

Pour les dépositions (Figure V-2.3 b) en ions nitrates, aucune tendance significative n’apparaît 

clairement sur la période d’étude.  

 
 

2.3.1.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Les concentrations moyennes en NO3
- (Annexe 10, Tableau 10-6) présentent une tendance 

significative décroissante de - 1,3 ± 2,4%.an-1, les médianes (Annexe 10, Tableau 10-11) un taux de 

changement annuel de - 0,7 ± 1,2%.an-1  et les P.98 (Annexe 10, Tableau 10-14) de - 3,6 ± 2,0%.an-1. 

Les dépôts moyens en NO3
- (Annexe 10, Tableau 10-17) présentent une tendance nulle de                       

0 ± 2,8%.an-1 entre 1990 et 2003. La pluviométrie moyenne présente une tendance croissante de            

+ 2,2 ± 5,0 %.an-1. Il semblerait que les espèces soient en moins grande quantité dans l’atmosphère et 

que le lessivage de la colonne atmosphérique soit plus important. Le nombre d’événement avec des 

concentrations élevées décroît plus vite que les niveaux moyens en nitrates. 

(b) (a) 
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La classification des taux de changement est à mettre en parallèle avec les coefficients de corrélation, 

calculés par la suite, entre les émissions de NOx et les teneurs en nitrates dans les précipitations. Cette 

diminution reflète la réduction des émissions d’oxydes d’azote. Les émissions ont  diminué de 33% 

sur la période 1990-2003. Le Tableau V-2.2 récapitule les concentrations moyennes nationales en 

nitrates, les taux de changement moyens, ainsi que les taux de changement annuels de la limite 

inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99%. 

 

Tableau V-2.2 : Récapitulatif des concentrations et dépositions humides nationales en nitrates, taux de 
changement moyens (%.an-1 et %.période-1), taux de changement annuels de la limite inférieure et 

supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Mann-
Kendall à partir des données annuelles des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. 

 

 Concentrations en NO3
- Dépositions en NO3

- 

 * 
α mgN.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mgN.m-2.an-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,05 0,29 
± 0,10 

- 1,3 
± 2,4 

- 2,9 
± 1,2 

+ 1,9 
± 4,8 

- 17 
± 20 

> 0,1 267 
± 49 

0 
± 2,8 

- 3,1 
± 1,9 

+ 8,8 
± 1,7 

0 
± 25 

Pluviométrie 
Médiane > 0,1 0,27 

± 0,03 
- 0,7 
± 1,2 

  
- 15 
± 10 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98 0,05 1,59 
± 0,50 

- 3,6 
± 2,0 

  
- 47 
± 20 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

 
* α : niveau de signification 

 
 
 

2.3.1.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

2.3.1.1.2.1. Evolution des concentrations et dépositions humides moyennes  
 

La Figure V-2.4  représente les valeurs médianes des concentrations en nitrates et des dépositions 

humides moyennes en France sur la période 1990-2003 avec associées leurs valeurs de taux de 

changement. 

 

▫ Les concentrations en ions NO3
- les plus élevées sont rencontrées (Annexe 10, Tableau 10-5 et 

Figure V-2.4) dans les stations du Nord et du Nord-est du territoire. Les NOx sont émis principalement 

par la source « transport automobile » et il y a une forte densité de population dans cette zone 

géographique, qui est, en plus sous l’influence directe de pays émetteurs de NOx (Benelux, Allemagne, 

Royaume-Uni, Pays du nord). Ceci est visualisé sur les cartes représentant les flux transfrontaliers et 

les dépôts en oxydes d’azote en Annexes 5 et 6. 

 

▫ La concentration la plus faible (Annexe 10, Tableau 10-5) sur la période 1990-2003 est observée au 

Casset, station peu influencée par les masses d’air provenant de régions émettrices du fait de son 

isolement orographique. Les NOx ont une durée de vie dans l’atmosphère faible, donc, les panaches 

issus des agglomérations s’appauvrissent très vite en NOx et les concentrations sont faibles dans cette 

station. 
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Le Casset  
0,19 mgN/L 
 - 1,0 %an-1 
- 10 % 

La Hague 
0,35 mgN/L 
- 2,6 %an-1 
- 31 % 

Morvan  
0,25 mgN/L 
- 1,5 %an-1 
- 18 % 

La Crouzille  
0,21 mgN/L 
- 1,4 %an-1 
- 17 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,25 mgN/L 
+ 2,4 %an-1 
+ 14 % 

Iraty  
0,29 mgN/L 
- 1,8 %an-1 
- 21 % 

 

Brotonne  
0,23 mgN/L 
 - 1,2 %an-1 
 - 13 % 

Revin  
0,39 mgN/L 
- 1,5 %an-1 
- 21 % 

Donon  
0,32 mgN/L 
- 1,1 %an-1 
- 15 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,24 mgN/L 
- 3,2 %an-1 
- 26 % 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,28 mgN/L 
  0 %an-1 
  0 % 

 

 

Le Casset (679 mm) 
124 ± 25 mgN/m²/an 
      + 2,8 %an-1 
      + 26 % 
 

La Hague (818 mm) 
243 ± 81 mgN/m²/an 
ns 
ns  

Morvan (1176 mm) 
283 ± 70 mgN/m²/an  
- 1,1 %an-1 
- 14 % 

La Crouzille (883 mm)  
199 ± 81 mgN/m²/an 
 - 1,1 %an-1 
 - 13 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
208 ± 22 mgN/m²/an 
- 2,1 %an-1 
- 17 % 

 
Iraty (1248 mm) 
270 ± 94 mgN/m²/an 
+ 3,9 %an-1 
+ 34 % 
 

Brotonne (756 mm)  
197 ± 51 mgN/m²/an  
+ 3,4 %an-1 
+ 31 % 
 

Revin (1115 mm) 
395 ± 71 mgN/m²/an 
+ 4,5 %an-1 
+ 37 % 

Donon (1561 mm) 
460 ± 107 mgN/m²/an 
      0 %an-1 
      0 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
321 ± 128 mgN/m²/an 
- 4,5 %an-1 
- 36 % 
 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
314 ± 38 mgN/m²/an  
+ 1,4 %an-1 
+ 27 % 
 

 
 

Concentration médiane en NO3
- (mgN/L) et Déposition humide moyenne (mgN/m²/an)  

 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-2.4 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions nitrates en France entre 1990 et 2003. 

 

 

▫ Les concentrations en ions nitrates reflètent plus ou moins les tendances des concentrations des 

oxydes d’azote dans l’air ambiant. Les concentrations sont élevées dans les régions émettrices de NOx, 

« sous le vent » de grands complexes industriels et à forte densité de population (Annexe 6). 

 

▫ Les concentrations présentent une certaine homogénéité dans leur distribution spatiale dans le Centre 

et Sud-Ouest du territoire. 

 

▫ La répartition géographique des dépôts montre un flux de NO3
- plus important dans le quart Nord-est 

avec 395 ± 71 mgN/m²/an à Revin et 460 ± 107 mgN/m²/an au Donon, liée en grande partie à la forte 

pluviométrie et à l’influence directe des masses d’air provenant des pays émetteurs de NOx                    

(Chapitre V-2.1). La station d’altitude des Alpes (Le Casset) présente le dépôt moyen le plus faible 

(124 ± 56 mgN/m²/an) du fait de son isolement géographique et de la faible pluviométrie (679 mm en 

moyenne par an). Des similarités de distribution spatiale entre les dépôts humides en nitrates et 

sulfates (Chapitre V-1.3) sont clairement apparentes. 

 
 

2.3.1.1.2.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

 
Concernant les concentrations moyennes en NO3

- (Annexe 10, Tableau 10-6), les taux de 

changement annuels varient de - 1,6 %.an-1 à Iraty à 0 %.an-1 au Casset et à Brotonne. Aucune 

distribution spatiale significative des taux de changement annuels n’est observée. Les taux annuels 

sont nuls, statistiquement non significatifs ou faibles, exception faite pour les stations de La Hague et 

Revin. 

Concentrations Dépositions 
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Pour les dépôts moyens en NO3
- (Annexe 10, Tableau 10-17), le taux de changement annuel 

maximum est rencontré à Revin avec + 4,5 %.an-1 et le minimum à La Crouzille avec - 1,1 %.an-1. Ces 

taux sont attribués aux variations de la pluviométrie pour chacune des stations. Il n’apparaît pas de 

distribution spatiale cohérente des taux de changement mais ils sont  homogènes au sein du territoire  

(- 1,1%.an-1) et positifs dans la moitié Nord et les stations d’altitude (Iraty, Le Casset) sur la période 

1990-2003. Un taux de changement annuel à  0 %.an-1 est enregistré au Donon, site où les dépositions 

en nitrates sont les plus élevés. De manière générale, une augmentation des dépôts en NO3
- apparaît 

dans les stations de Revin, Brotonne, Le Casset et Iraty qu’il faut relier l’augmentation de la 

pluviométrie, les espèces sont donc lessivées de l’atmosphère en plus grande quantité. Par contre, nous 

avons une augmentation de la pluviométrie et une diminution des dépôts au Donon, Morvan, 

Bonnevaux, La Hague et La Crouzille. Seule la station de Peyrusse-Vieille est associée à une 

diminution combinée des dépôts et de la pluviométrie. 

 
 

2.3.1.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). De plus, les taux de 

changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes 

saisonnières ont été calculés. 

 

2.3.1.2.1. Les cycles saisonniers 
 

La Figure V-2.5 présente l’évolution temporelle des concentrations mensuelles moyennée sur toutes 

les stations du dispositif MERA car cette évolution est commune et caractéristique à toutes les 

stations. 

 
2.3.1.2.1.1. Les concentrations en nitrates 

 

Les concentrations en nitrates maximales sont observées (Figure V-2.5) au printemps et durant la 

période estivale. Les NOx sont émis majoritairement en hiver (Chapitre V-2.2). En été, ce polluant est 

mieux dilué dans l’atmosphère en raison des turbulences plus fortes et la transformation 

photochimique plus rapide et importante. Les NOx sont éliminés de l’atmosphère par oxydation de 

NO2 en acide nitrique HNO3, puis par dépôt sec ou humide de l’acide nitrique ou des nitrates formés. 

D’après les estimations de Calvert et Stockwell (1984), le taux de conversion des NOx en HNO3 varie 

de 6,2% par heure en été à 1,1% par heure en période hivernale. Ceci engendre des teneurs en ions 

NO3
- maximales au printemps et durant la période estivale. De plus, au printemps l’anticyclone 

atlantique (Fillion et al., 1999) engendre des apports en composés azotés. La distinction période 

hivernale/période estivale est de moins en moins nette. Les concentrations mensuelles semblent 

approcher une valeur seuil proche de 0,25 mgN/L. 
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Evolution temporelle des concentrations mensuelles en NO3
- en 

France de 1990 à 2003.
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Figure V-2.5 : Evolution temporelle des concentrations mensuelles en nitrates dans les précipitations en 
France (1990-2003) 

 

2.3.1.2.1.2. Les dépositions humides en nitrates  
 
Concernant les valeurs de dépôts humides, un minimum est observé durant les mois les moins 

pluvieux (décembre et période estivale) et un maximum au printemps et à l’automne. Mais, aucune 

distinction nette entre les saisons ne peut être faite. La saisonnalité est attribuée aux variations 

saisonnières de la pluviométrie. Les amplitudes des dépositions moyennes mensuelles sont de plus en 

plus faibles et il semblerait que les dépôts atteignent une valeur seuil de 20 mgN.m-2.mois-1.  

 
 

2.3.1.2.2. Evènements particuliers 
 

Des teneurs en NOx plus élevées et donc une quantité de précurseurs plus importante, donnent après 

oxydation, des quantités plus importantes en ions NO3
- dans les précipitations. Les dépositions en 

nitrates sont minimales en 1991 dues à un déficit pluvieux important. Des concentrations et 

dépositions en nitrates plus élevées sont observées en 1993. Les mois de novembre et décembre 1992, 

ont été froids et neigeux (Chapitre V-1.2.2.2), ceci engendrant des émissions et concentrations plus 

importantes en NOx dans l’air ambiant. En 1996, les concentrations sont plus importantes : les 

émissions de NOx ont été importantes en hiver (Chapitre V-1.2.2.2) et associées à une faible 

pluviométrie. Les concentrations et dépositions en NO3
- atteignent des valeurs basses en 1997. Cet 

élément est associé aux SO4
2- et NH4

+ (Chapitres V-1.3.1.2 et V-2.3.2.1.2). L’année 1997 (Annexe 21) 

a été marquée par une extrême douceur (peu d’émissions de NOx) et d’un été très pluvieux. De plus, 

les masses d’air proviennent majoritairement du secteur Sud (Chapitre V-3), issues de régions peu 

chargées en nitrates. L’été 2003 a été sec, les vents étaient faibles, d’où une dispersion atmosphérique 

faible et une stagnation des polluants précurseurs dans l’atmosphère (Chapitre V-2.2). Les 

précipitations moins nombreuses ont entraîné les polluants acidifiants accumulés pendant des périodes 

plus longues dans l’atmosphère. Les concentrations dans les précipitations en NO3
- sont donc plus 

élevées et les dépositions minimales. 
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2.3.1.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 

Le Tableau V-2.3, récapitule les concentrations et dépositions moyennes nationales (moyenne 

effectuée à partir de toutes les stations) ainsi que les taux de changement moyens par saison pour les 

ions NO3
-. 

 

Tableau V-2.3 : Concentrations et dépositions humides moyennes en NO3
-, taux de changement annuels 

moyens, taux de changement annuels minimum et maximum et écarts types obtenus par le test Seasonal 
Kendall à partir des données saisonnières entre 1990 et 2003. 

 

NO3
-  

Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,36 ± 0,10 mgN.L-1 53 ± 25 mgN.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 3,6 ± 2,9 + 0,7 ± 4,9 + 4,2 ± 5,7 
Min %.an-1 - 5,4 - 3,6 + 2,0 

Hiver 

Max %.an-1 0 + 7,6 + 10,2 
Moyenne 0,41 ± 0,09 mgN.L-1 85 ± 31 mgN.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 + 0,2 ± 5,0 + 0,2 ± 3,7 + 2,9 ± 3,7 
Min %.an-1 - 2,6 - 3,2 - 0,8 

Printemps 

Max %.an-1 + 2,9 + 6,4 + 10,1 
Moyenne 0,39 ± 0,19 mgN.L-1 68 ± 21 mgN.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 + 1,5 ± 4,2 + 1,8 ± 5,3 + 2,4 ± 4,7 
Min %.an-1 - 4,5 - 2,0 + 0,7 

Eté 

Max %.an-1 + 3,3 + 7,2 + 9,6 
Moyenne 0,22 ± 0,06 mgN.L-1 71 ± 26 mgN.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 1,2 ± 2,8 + 2,7 ± 4,8 + 2,6 ± 4,6 
Min %.an-1 - 3,7 - 4,4 - 1,3 

Automne 

Max %.an-1 + 4,6 + 5,0 + 7,5 
 

Concernant les concentrations (Annexe 11, Tableau 11-9) et les dépositions humides (Annexe 11, 

Tableau 11-10) en NO3
-, aucune distribution spatiale significative des taux de changement saisonniers 

n’est observée. Ces taux sont attribués principalement aux variations saisonnières de la pluviométrie 

pour chacune des stations (Annexe 11, Tableau 11-4). Les concentrations et dépositions en NO3
- les 

plus élevées sont rencontrées durant le printemps. Concernant les taux de changement annuels moyens 

pour les concentrations en NO3
-, le taux maximal est observé durant l’été (+ 1,5  ± 4,2 %.an-1) et le 

taux minimal en hiver (- 3,6  ± 2,9 %.an-1). Les concentrations et les taux de changement pour les NOx 

sont maximums en hiver (Chapitre V-2.2.2.2) donc l’impact de réduction est fort, engendrant une 

réduction maximale de la teneur en nitrates dans les précipitations durant cette période. 
 

Pour les dépositions, le taux maximal est observé en automne (+ 2,7 ± 4,8 %.an-1) et le minimal au 

printemps (+ 0,2 ± 3,7 %.an-1). Les réductions importantes en hiver sont à mettre en parallèle avec les 

concentrations maximales en NOx et leurs taux de réduction maximums en hiver (Chapitre V.2.2.). En 

hiver et à l’automne, la pluviométrie et les dépôts augmentent très nettement, associés à une tendance 

décroissante des concentrations. Au printemps et à l’été, nous observons une tendance croissante de la 

pluviométrie mais aussi des concentrations et des valeurs de dépôts humides, ceci indique que les 

espèces sont en grande quantité dans l’atmosphère et que le lessivage de la colonne atmosphérique est 

important. 
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2.3.1.3. Relation Concentrations – Emissions  
 

2.3.1.3.1. Concentrations – Emissions nationales 
 

En considérant les coefficients de corrélation obtenus entre les teneurs en NO3
- mesurées en station 

dans les précipitations et les émissions totales de NOx en France (Annexe 18, Tableau 18-4), on 

obtient un R² qui varie de 0,03 au Casset à 0,42 à Revin sur la période 1990-2003. Les valeurs R² les 

plus élevées sont rencontrées dans la moitié Nord de la France, régions exposées à des apports en NOx 

plus importants (Donon, Revin et Morvan). Ceci est en accord avec les observations effectuées 

précédemment (Annexes 5 et 6). Le Tableau 18-3 (Annexe 18) relate les coefficients de corrélation 

obtenus entre les émissions de NOx selon les secteurs d’activités et les concentrations moyennes 

nationales en NO3
- dans les précipitations. Au niveau national, deux secteurs, « Industries 

manufacturières » (R² = 0,26) et « Transport routier » (R² = 0,41) présentent les corrélations les plus 

significatives.  

 

Cette diminution des concentrations en nitrates dans les précipitations reflète bien la politique de 

réduction des émissions de NOx par le secteur « Transport routier». Dans le Chapitre V-2.1, il a été 

mis en avant que les teneurs en NOx dans l’air ambiant étaient liées en particulier aux deux secteurs 

« Transports routiers » et « Industries manufacturières » dont les réductions sur la période 1990-2003 

(Annexe 9) ont été les plus importants (- 52% et - 27% respectivement). Il semblerait que la réduction 

des concentrations en NO3
- soit due principalement à la réduction des émissions de NOx dans le 

« Transport routier», politique commencée à la fin des années 1980, traduisant les conséquences 

progressives de l’équipement des véhicules en pots catalytiques. Ces émissions devraient poursuivre la 

baisse observée au cours des prochaines années en particulier du fait des améliorations induites par le 

programme « auto-oil ». 

 

▫ Si l’on considère les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales totales de NOx 

et les valeurs de concentrations médianes, moyennes et P.98 en NO3
-, il apparaît (Tableau V-2.4) 

que les taux de changement des moyennes et P.98 sont plus sensibles aux émissions de NOx et à leurs 

réductions par rapport aux P.50. 

 

Tableau V-2.4 : Comparaison entre les taux de changement annuels (T.C) et les coefficients de corrélation 
R² obtenus entre les émissions de NOx en France et les concentrations médianes, moyennes et P.98 en NO3

-. 
 

 P.50 Moyenne P.98 

T.C NO3
- (%an-1) - 0,7 ± 1,2 - 1,3 ± 2,4 - 3,6 ± 2,0 

R² 0,17 0,50 0,55 
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2.3.1.3.2. Concentrations – Emissions de la zone EMEP 
 

Si l’on compare (Annexe 18, Tableau 18-5) les émissions totales de NOx de la zone EMEP et les 

teneurs en nitrates mesurées dans les précipitations les R² varient de ~ 0 (Donon) à 0,32 (La Hague). 

Les coefficients sont tous bien inférieurs, comparés à ceux obtenus à partir des émissions françaises 

pour chacune des stations. 

 

 

En résumé, les concentrations en nitrates dans les précipitations présentent un taux de changement assez 

proche de celui des émissions françaises de NOx  (- 2,0 %an-1). Les réductions des émissions de NOx dans 

les pays limitrophes (Annexe 5) semblent avoir moins d’influence sur les réductions de nitrates dans les 

précipitations par rapport aux réductions observées en France. L’oxydation des NOx est rapide et l’acide 

nitrique ainsi formé va plutôt se déposer relativement près des sources. Roustant (1992) estime que 50 à 

75% des émissions sont transformés en acide nitrique mais seulement 20% sont transportés sur de longues 

distances et retombent avec les précipitations. 

 

 

2.3.1.4. Contribution des acides dans l’acidité des précipitations 
 

Le ratio [NO3
-]/[nss-SO4

2-] dans les précipitations (Figure V-2.6) peut être utilisé pour évaluer la 

contribution relative des acides sulfurique (H2SO4) et nitrique (HNO3) dans l’acidité des précipitations 

(Galloway et al., 1982 ; Takahashi et al., 2000). 

 

Appliqué aux données MERA, nous observons une augmentation (Annexe 17) significative du ratio, 

ce qui indique que l’importance relative de l’acide nitrique dans les précipitations augmente de 51 % 

en moyenne sur la période 1990-2003. En effet, le ratio national moyen passe de 0,503 (1990) à 0,840 

(2003). A l’exception du site de La Hague  (- 1,8 %.an-1), très proche de la mer, tous les sites montrent 

un taux de changement positif variant de + 1,9 %.an-1 au Casset à + 13,1 %.an-1 à Montandon avec un 

taux national moyen par station de + 4,0 %.an-1. Cette tendance à l’augmentation est comparable à 

l’évolution du ratio entre les émissions de NOx et SO2 en France (Figure V-2.6) sur la période               

1990-2003. 

 

L’augmentation du ratio entre les émissions est due à une réduction plus conséquente des émissions de 

SO2 (- 65 %) par rapport à celles des NOx (- 33 %) sur la période 1990-2003. Cette observation a été 

mis en avant dans d’autres études en Espagne, au Japon et en Corée du Sud (Avila et al., 1996 ; Fujita 

et al., 2001 et Lee et al., 2001). 
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Evolution des ratios NO 3
-/nss-SO 4

2- et des émissions NO x/SO2 en France et 
au Morvan sur la période 1990-2003.
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Figure V-2.6 : Evolution des ratios NO3
-/nss-SO4

2- en France et dans la station du Morvan et du ratio des 
émissions NOx/SO2 en France entre 1990 et 2003. 

 

 

2.3.1.5. A l’échelle continentale (Annexes 13 et 14) 
 

La comparaison se heurte au problème de densité de sites et de la durée d’étude. Pour les stations 

françaises, la concentration moyenne en NO3
- dans les précipitations sur la période 1990-2003 est 

de 0,29 ± 0,1 mgN/L avec une tendance significative décroissante de - 1,3 ± 2,4  %.an-1, soit une 

diminution de 17 ± 20%. Dans les autres pays, les concentrations les plus faibles sont rencontrées dans 

des régions isolées, aux conditions climatologiques particulières et à faible densité de population 

(Alaska, Australie, Amsterdam Island). Les concentrations rencontrées en France sont semblables, sur 

la même période d’étude, à celles observées en Espagne par Rodà et al. (2002) avec 0,29 mgN/L 

(1983-1999) et en Suisse avec 0,27-0,31 mgN/L en 2002 (NABEL, 2003). Concernant les taux de 

changement, il est semblable à celui qu’observent Balestrini et al. (2001) en Italie du Nord entre 1994 

et 1999 (- 21%) et à celui donné par Hayman et al. (2004) en Angleterre entre 1986 et 2002                 

(- 0,93 %.an-1). Les autres taux sont non significatifs statistiquement (Autriche, Canada et Europe 

centrale). 

 

Sur la période 1990-2003, concernant les dépôts en France, une valeur moyenne de 267 mgN/m²/an 

est enregistrée (pluviométrie Pl : 1090 mm) et un taux de changement nul (0 ± 2,8 %.an-1) malgré une 

augmentation de 22% de la pluviométrie. Ce dépôt moyen est proche de celui donné par Ulrich et al. 

(2002) en France (280 mgN.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Par contre, Herckes et al. (2002) 

donnent une valeur de dépôt de 1870 mgN.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 

2000, dépôt humide bien supérieur à celui obtenu pour le Donon (notre étude) en 2000 avec               

460 mgN.m-2.an-1 avec une pluviométrie de 1698 mm. Le dépôt en France est inférieur aux dépôts 

moyens observés en Italie du Nord (763 mgN.m-2.an-1), en Autriche (340 mgN.m-2.an-1), en Allemagne 

(630 mgN.m-2.an-1 avec une pluviométrie de 1068 mm) et en République Tchèque (3810 mgN.m-2.an-1). 
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Des valeurs de dépôts humides semblables sont obtenues en Suisse en 2002 (265 mgN.m-2.an-1) pour 

les stations dont l’altitude est inférieure à 1000m (Pl = 990 mm) et en Espagne (271 mgN.m-2.an-1,                  

Pl = 929 mm). La plus faible valeur est obtenue en Finlande (84 mgN.m-2.an-1, Pl = 517 mm) sur la 

période 1991-2000. Le taux de changement moyen national obtenu lors de notre étude est identique à 

celui obtenu en Autriche par Puxbaum et al. (1998) entre 1984 et 1993. En Allemagne, il a été calculé 

- 17% entre 1987 et 1995 (Gauger et al., 2003) et - 17% entre 1992 et 2000 (Zimmermann et al., 

2003) avec une diminution de 8% de la pluviométrie sur cette période. En Norvège, - 23% entre 1983 

et 1996 a été obtenu par Torseth et al. (1998). Par contre, aux Etats-Unis, Zeller et al. (2000) donnent 

+ 43% sur la période 1986-1994, au Japon, Seto et al. (2002, 2004) obtiennent + 3,7 %an-1 sur la 

période 1989-1998 et au nord de l’Angleterre, nous avons + 20% (Miller et al., 2000) entre 1989 et 

1998. 

 

 

2.3.2. Les ions ammonium NH4
+ 

 
L’ion NH4

+, acide conjugué de l’ammoniac, est un composé important dans le cadre d’une recherche 

de sources de composés acidifiants. Il contribue à l’acidification des écosystèmes (Fangmeier et al., 

1994) et NH3 est, avec les composés contenant du calcium, un agent neutralisant de l’atmosphère des 

plus importants (Seinfeld et Pandis, 1996 ; Ezat et al., 1997). 

 

2.3.2.1. Etude des données annuelles 
 

2.3.2.1.1. A l’échelle Nationale (Annexe 10) 
 

2.3.2.1.1.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

La concentration moyenne nationale en NH4
+ (Annexe 10, Tableau 10-5) dans les précipitations est de 

0,50 ± 0,20 mgN/L, la médiane (Annexe 10, Tableau 10-10) de 0,49 ± 0,29 mgN/L et le P.98   

(Annexe 10, Tableau 10-13) est de 2,26 ± 0,70 mgN/L sur la période 1990-2003. Le dépôt moyen en 

NH4
+ sur la période 1990-2003 est de 479 ± 201 mgN.m-2.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-16) alors que la 

pluviométrie moyenne est de 1090 ± 214 mm en France. Les Figures V-2.7, présentent l’évolution 

temporelle entre 1990 et 2003 des concentrations journalières ainsi que les dépositions humides 

moyennes en NH4
+ à l’échelle nationale. 

 

Sur la  Figure V-2.7a, depuis 1995, les médianes sont proches des moyennes impliquant une 

répartition homogène des valeurs autour de la moyenne. La diminution observée de la hauteur des 

boites implique une homogénéisation des teneurs observées, à l’exception de l’année 2003. On 

observe une stabilité des moyennes ainsi que des médianes depuis 1996. En effet, il semblerait que les 

concentrations approchent une valeur seuil de 0,35 mgN/L depuis 1997, excepté 2003. En résumé, les 

évènements avec des teneurs élevées en NH4
+ sont de moins en moins fréquents. 
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Evolution temporelle des dépôts humides annuels moy ens 

en NH4
+ en France de 1990 à 2003.
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Figure V-2.7 : Evolution temporelle des concentrations (a) et dépôts moyens en NH4

+ (b) des évènements 
pluvieux recueillis dans les 13 stations MERA entre 1990 et 2003. 

 

Sur la période 1997-2003, une constance est observée dans l’évolution temporelle des concentrations 

annuelles alors qu’une diminution progressive des concentrations apparaît sur la période 1990-1993 

suivie d’une brusque diminution entre 1993 et 1997. Cette brusque variation pouvant être expliquer, en 

partie, par le fait qu’il y a eu un changement de méthode analytique au milieu des années 1990, 

l’analyse était effectuée par spectrophotométrie en flux continu alors que de nos jours, elle est 

effectuée par chromatographie ionique. Mais, il avait été démontré que les méthodes étaient 

équivalentes. Avant 1996, l’incertitude sur les mesures en ammonium était importante. Une 

intercomparaison européenne des laboratoires a permis de mettre en avant que l’ammonium pouvait 

être surestimé d’environ 15%. Un autre fait concerne le changement de collecteur en 2000 qui assurait 

une réfrigération des échantillons, or, l’ammonium est sensible à ce paramètre température.  

 

Pour les dépositions humides liées en grande partie à la pluviométrie (Figure V-2.7b), une 

« brusque » diminution des valeurs de dépositions humides en ions ammonium est observée à partir de 

1993, sans qu’une explication claire se dégage, et une stabilité des valeurs de dépôts entre 1996 et 

2003. 
 

 

2.3.2.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Les concentrations moyennes en NH4
+ (Annexe 10, Tableau 10-6) présentent une tendance 

significative décroissante de - 5,4 ± 5,2 %.an-1, les médianes (Annexe 10, Tableau 10-11) de                

- 5,7 ± 2,1 %.an-1  et les P.98 (Annexe 10, Tableau 10-14) un taux de changement annuel de                 

- 5,6 ± 3,2 %.an-1. Les dépôts moyens en NH4
+ (Annexe 10, Tableau 10-17) présentent une tendance 

décroissante de - 4,0 ± 4,1%.an-1 entre 1990 et 2003, malgré une pluviométrie en augmentation de          

+ 2,2 ± 5,0 %.an-1. Concernant les taux de changement, calculés à partir des concentrations moyennes, 

médianes et P.98 en chacune des stations, ils sont très similaires d’un site à l’autre. Le taux de 

changement des P.98 indique que les valeurs maximales et le niveau moyen en ammonium évoluent 

conjointement. Le Tableau V-2.4 récapitule les concentrations nationales en ammonium, les taux de 

changement moyens, ainsi que les taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de 

l’intervalle de confiance 99%. 

(a) (b) 
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Tableau V-2.4 : Récapitulatif des concentrations et dépositions humides nationales en ammonium, taux de 
changement moyens (%.an-1 et %.période-1), taux de changement annuels de la limite inférieure et 

supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Mann-
Kendall à partir des données annuelles des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. 

 

 Concentrations en NH4
+ Dépositions en NH4

+ 

 * 
α mgN.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mgN.m-2.an-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,001 0,50 
± 0,20 

- 5,4 
± 5,2 

- 7,2 
± 1,4 

- 1,1 
± 1,8 

- 71 
± 28 

0,001 479 
± 201 

- 4,0 
± 4,1 

- 6,9 
± 1,8 

+ 3,2 
± 2,3 

- 51 
± 25 

Pluviométrie 
Médiane 0,01 0,49 

± 0,29 
- 5,7 
± 2,1 

  
- 75 
± 12 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98 0,01 2,26 
± 0,70 

- 5,6 
± 3,2 

  
- 73 
± 22 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

 
* α : niveau de signification 

 
 
 

2.3.2.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

2.3.2.1.2.1. Evolution des concentrations et dépositions humides moyennes  
 

L’ion ammonium NH4
+ présent dans les eaux de précipitation, est en grande partie issu des émissions 

d’ammoniac gazeux, venant de l’urée produite par les élevages intensifs et par la pratique de 

l’épandage de lisier (Weijers et Vugts, 1990). L’ammonium est indicateur de la pollution agricole : 

l’élevage intensif et la fertilisation en nitrate d’ammonium provoquent l’émanation de gaz ammoniac 

qui se retrouve, après neutralisation par des acides, sous forme d’ions NH4
+ dans les précipitations. 

 

La Figure V-2.8  représente les valeurs médianes des concentrations en NH4
+, les dépositions humides 

et  leurs valeurs de taux de changement en France sur la période 1990-2003. 
 

 

Le Casset  
0,30 mgN/L 
 - 7,1 %an-1 
- 90 % 

La Hague 
0,57 mgN/L 
- 7,1 %an-1 
- 84 % 

Morvan  
0,55 mgN/L 
- 6,5 %an-1 
- 85 % 

La Crouzille  
0,49 mgN/L 
- 6,2 %an-1 
- 75 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,31 mgN/L 
- 1,5 %an-1 
- 10 % 

Iraty  
0,55 mgN/L 
- 5,6 %an-1 
- 74 % 

 

Brotonne  
0,62 mgN/L 
 - 6,4 %an-1 
 - 83 % 

Revin  
0,68 mgN/L 
- 5,3 %an-1 
- 69 % 

Donon  
0,51 mgN/L 
- 5,3 %an-1 
- 68 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,54mgN/L 
- 9,1 %an-1 
- 72 % 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,30 mgN/L 
+ 5,9 %an-1 
+ 24 % 
 

 

Le Casset (679 mm) 
200 ± 125 mgN/m²/an 
      - 4,5 %an-1 
      - 59 % 
 

La Hague (818 mm) 
353 ± 150 mgN/m²/an  
- 2,7 %an-1 
- 48 % 
 

Morvan (1176 mm) 
597 ± 372 mgN/m²/an 
- 5,8 %an-1 
- 75 % 

La Crouzille (883 mm)  
438 ± 265 mgN/m²/an  
 - 4,8 %an-1 
 - 57 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
282 ± 97 mgN/m²/an 
- 4,0 %an-1 
- 32 % 

 
Iraty (1248 mm) 
492 ± 258 mgN/m²/an  
- 2,0 %an-1 
- 27 % 
 

Brotonne (756 mm)  
412 ± 229 mgN/m²/an  
- 4,7 %an-1 
- 61 % 
 

Revin (1115 mm) 
554 ± 131 mgN/m²/an 
- 1,6 %an-1 
- 21 % 

Donon (1561 mm) 
721 ± 323 mgN/m²/an 
      - 3,9 %an-1 
      - 51 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
700 ± 371 mgN/m²/an 
- 9,0 %an-1 
- 72 % 
 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
370 ± 56 mgN/m²/an  
+ 7,8 %an-1 
+ 28 % 
 

 
 

 

Concentration médiane en NH4
+ (mgN/L) et Déposition humide moyenne (mgN/m²/an)  

 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-2.8 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions ammonium en France entre 1990 et 2003. 

Concentrations Dépositions 
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▫ Les concentrations en ions NH4
+ les plus élevées (Figure V-2.8) sont rencontrées dans les stations de 

Brotonne, La Hague, Morvan et La Crouzille (Centre de la France) : zones agricoles et d’élevage 

intensif, fortement émettrices en gaz ammoniac (Annexe 8). Les concentrations y sont importantes car 

l’ammonium se dépose plus près de son lieu d’émission que les autres composés. Nous avons aussi 

des concentrations élevées dans la moitié Nord de la France du fait de l’influence des régions du 

Benelux (Annexe 8). 

 

▫ La concentration la plus faible sur la période 1990-2003 est observée au Casset : zone non agricole 

où l’élevage intensif y est inexistant. Comme l’ammonium se dépose généralement proche de son lieu 

d’émission, cette station isolée, éloignée et d’altitude est donc peu influencée par les régions 

émettrices. 

 

▫ L’ion NH4
+ est communément corrélé aux ions SO4

2- et NO3
- (Chapitres V-1.3.1.2 et V-2.3.1.1.2). 

Cette corrélation sera montrée au cours de ce chapitre. 

 

▫ Sur la période 1990-2003, les dépôts humides en ions NH4
+ les plus élevés sont rencontrés dans les 

stations de Donon, à forte pluviométrie, et du Morvan, zone agricole. Les dépositions humides élevées 

de la moitié Nord de la France sont dues à l’influence des régions émettrices du Benelux (Annexe 8). 

La déposition moyenne la plus faible sur la période 1990-2003 est observée au Casset                          

(200 ± 125 mgN/m²/an, Pl = 679 mm). Cette station d’altitude isolée est une zone non agricole et à 

faible pluviométrie. 
 

 
2.3.2.1.2.2. Etude des taux de changements moyens annuels 

 

 

Concernant les concentrations moyennes en NH4
+, si l’on excepte les stations dont la période n’est 

pas 1990-2003, nous obtenons des taux de changement annuels (Annexe 10, Tableau 10-6) variant de          

- 6,4 %.an-1 au Casset à - 1,9 %.an-1 à La Hague. Si l’on considère la période d’étude 1990-2003, les 

concentrations et les taux de changement présentent une certaine cohérence dans leur distribution au 

sein du territoire (Figure V-2.9). 

 

Pour les dépôts moyens en NH4
+ (Annexe 10, Tableau 10-17), le taux de changement annuel 

minimum est rencontré au Morvan avec - 5,8 %.an-1 et le maximum à Revin avec - 1,6 %.an-1. Aucune 

distribution spatiale significative des taux de changement n’est observée. Ces taux sont attribués aux 

variations de la pluviométrie. Si l’on considère les tendances de la pluviométrie et des dépôts moyens 

en ions NH4
+, une augmentation de la pluviométrie et une diminution des dépôts sont observées dans 

toutes les stations, exceptées Montandon et Peyrusse-Vieille, créées en 1998 et 1995 respectivement. 
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0,53 mgN/l 
  -  5,4 à  -  6,0%an - 1 

  
-  70 à  -  74 %   

0,46  –  0,49 mgN/l 
  -  4,6 à  - 

  5,1 %an - 1  
-  59 à  -  65 % 

  

0,57  –  0,63  mgN/l 
  

0,31 mgN/l 
  

  -  6,4 %an - 1 
  

   -   83% 
  

 
Figure V-2.9: Zonage des concentrations et taux de changement des concentrations en ammonium en 

France sur la période 1990-2003. 
 
 

2.3.2.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 

Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). De plus, les taux de 

changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes 

saisonnières ont été calculés. 

 

2.3.2.2.1. Les cycles saisonniers 
 

Nous présentons (Figure V-2.10) l’évolution temporelle des concentrations mensuelles moyennées sur 

toutes les stations du dispositif MERA car cette évolution est caractéristique à toutes les stations. 
 

Evolution temporelle des concentrations mensuelles moyennées sur 

les stations MERA en NH 4
+ de 1990 à 2003.
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Figure V-2.10  : Evolution temporelle des concentrations mensuelles en ammonium dans les précipitations 
en France (1990-2003) 

 
 

2.3.1.2.1.1. Les concentrations en ammonium 
 

Les concentrations maximales (Figure V-2.10) sont observées durant la période estivale. Durant la 

période chaude, les pratiques agricoles sont optimales (décomposition des déchets, urée) et il y a une 

volatilisation maximale de l’ammoniac gazeux. 
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Les concentrations mensuelles semblent atteindre une valeur seuil proche de 0,45 mgN/L. Les 

amplitudes des concentrations mensuelles autour de cette valeur sont de moins en moins importantes. 
 

 

2.3.2.2.1.2. Les dépositions humides en ammonium  
 
Les dépôts minimums sont observés à l’automne et les maxima au printemps et durant la période 

estivale. Ce cycle est bien marqué et on observe une distinction de plus en plus nette entre les saisons. 

Il semblerait que les valeurs de dépositions humides approchent une valeur seuil de 30 mgN/m²/mois. 

 
 
 

2.3.2.2.2. Evènements particuliers 
 

Des teneurs en NH3 plus élevées dans l’air ambiant génèrent des quantités plus importantes en ions 

NH4
+ dans les précipitations. Quelques événements (Figure V-2.10) peuvent être mis en évidence : 

 

▫ Les dépositions sont minimales en 1991 en raison d’un déficit pluvieux important. 
 

▫ Des dépôts maximums sont observés en 1993 en raison des fortes teneurs en NH4
+ dans les 

précipitations en été 1993. 
 

▫ Les concentrations et les dépositions atteignent des valeurs basses en 1997. Cet élément est associé 

aux NO3
- et SO4

2- (Chapitres V-1.3.1.2 et V-2.3.1.1.2) et l’évolution de sa teneur annuelle suit 

généralement celle de ces deux éléments. L’année 1997 a été marquée en particulier (Annexe 21, 

indice NAO négatif) par une extrême douceur (faible volatilisation du gaz ammoniac). 
 

▫ Les fortes concentrations en 2003 sont dues aux fortes températures entraînant une plus grande 

volatilisation du gaz ammoniac dans l’atmosphère. De plus, l’été 2003 a connu un grand déficit 

pluvieux et des vents faibles. Nous n’observons pas de dépôts très faibles en 2003, à la différence des 

nitrates et sulfates. Les fortes concentrations en NH4
+ en 2003 ont été compensées par un fort déficit 

pluvieux, ce qui engendra des niveaux de dépôts en ammonium moyens. 

 

2.3.2.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 

Le Tableau V-2.6 récapitule les concentrations et dépositions moyennes nationales et les taux de 

changement moyens annuels par saison pour les ions NH4
+.  

 

Concernant les concentrations en NH4
+ (Annexe 11, Tableau 11-11), en hiver, les taux de 

changement présentent une certaine homogénéité spatiale : les taux sont homogènes dans le Nord-

Nord-est (- 5,9 %.an-1) et dans la moitié Sud (- 6,7%.an-1). Au printemps, les taux sont homogènes 

dans le quart Nord-est (- 4,5 %.an-1) et en été, ils sont homogènes dans le quart Nord-est (- 4,7 %.an-1). 

Concernant les dépositions humides en NH4
+ Annexe 11, Tableau 11-12), aucune distribution 

spatiale significative des taux de changement saisonniers n’est observée. Ces taux sont attribués 

principalement aux variations saisonnières de la pluviométrie (Annexe 11, Tableau 11-4).  
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Tableau V-2.6 : Concentrations et dépositions humides moyennes en NH4
+, taux de changement annuels 

moyens, taux de changement annuels minimum et maximum et écarts types obtenus par le test Seasonal-
Kendall à partir des données saisonnières entre 1990 et 2003. 

 

NH4
+  

Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,62 ± 0,21 mgN.L-1 92 ± 47 mgN.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 6,2 ± 1,0 - 5,3 ± 3,2  + 4,2 ± 5,7 
Min %.an-1 - 6,7 - 6,8 + 2,0 

Hiver 

Max %.an-1 - 5,9 - 2,0 + 10,2 
Moyenne 0,75 ± 0,19 mgN.L-1 155 ± 71 mgN.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 - 5,5 ± 1,0 - 2,8 ± 4,9  + 2,9 ± 3,7 
Min %.an-1 - 6,3 - 5,1 - 0,8 

Printemps 

Max %.an-1 - 4,3 - 1,0 + 10,1 
Moyenne 0,72 ± 0,29 mgN.L-1 142 ± 42 mgN.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 - 4,8 ± 2,9 - 2,9 ± 4,4  + 2,4 ± 4,7 
Min %.an-1 - 7,4 - 1,6 + 0,7 

Eté 

Max %.an-1 - 0,6 - 5,5 + 9,6 
Moyenne 0,36 ± 0,12 mgN.L-1 91 ± 36 mgN.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 6,7 ± 1,4  - 4,7 ± 3,5 + 2,6 ± 4,6 
Min %.an-1 - 7,3 - 6,3 - 1,3 

Automne 

Max %.an-1 - 4,8 - 2,5 + 7,5 
 

Nous observons (Tableau V-2.6) que les concentrations et dépositions en NH4
+ les plus élevées sont 

rencontrées au printemps et en été. Concernant les taux de changement annuels moyens pour les 

concentrations en NH4
+, le taux maximal est observé durant la période froide (- 6,7  ± 1,4 %.an-1 en 

automne) et le taux minimal en été (- 4,8  ± 2,9 %.an-1) où les émissions de NH3 sont les plus 

importantes par volatilisation. Pour les dépositions, le taux maximal est observé en hiver                           

(- 5,3 ± 3,2 %.an-1) et le minimal au printemps (- 2,8 ± 4,9 %.an-1). Pour chaque saison, une tendance 

croissante de la pluviométrie et une tendance décroissante des valeurs de dépôts humides et des 

concentrations sont observées. 

 
 

2.3.2.3. Relation Concentrations – Emissions  
 

2.3.2.3.1. Concentrations – Emissions nationales 
 

Si l’on considère les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions françaises totales de NH3 

et les concentrations en NH4
+ relevées en chacune des stations dans les précipitations (Annexe 18-4), 

on obtient un R² qui varie de 0,20 au Casset à 0,65 à Brotonne sur la période 1990-2003. Si nous 

considérons les concentrations moyennes nationales nous obtenons R² = 0,42. Les valeurs de R² les 

plus élevées sont rencontrées dans les régions de la moitié Nord et du centre, régions exposées à des 

émissions de NH3 plus importantes. Ceci est en accord avec les observations effectuées précédemment 

(Annexe 8). Le Tableau 18-3 relate les coefficients de corrélation obtenus entre les émissions de NH3 

selon les secteurs d’activités et les concentrations moyennes nationales en NH4
+ dans les 

précipitations. Au niveau national, les deux secteurs, « Agriculture Sylviculture » (R² = 0,60) et 

« Transport routier »   (R² = 0,79) présentent une corrélation significative. 
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La forte diminution des concentrations en NH4
+ dans les précipitations sur la période 1990-2003 

observée (- 71 ± 28%) n’est pas en accord avec les corrélations trouvées ci-avant. En effet, une 

augmentation des émissions de NH3 de 1% est observée entre 1990 et 2003 (Chapitre V-2.1.1.2.), une 

hausse de 96% concernant le secteur « Transport routier » et une constance en ce qui concerne le 

secteur « Agriculture Sylviculture ». Il faut rappeler les doutes analytiques pouvant en partie expliquer 

cette incohérence (Chapitre V-2.3.2.1). 
 

 

2.3.2.3.2. Concentrations – Emissions de la zone EMEP 
 

Si l’on considère (Annexe 18, Tableau 18-5) la relation entre les émissions totales de NH3 de la zone 

EMEP et les teneurs en ammonium dans les précipitations, nous obtenons un R², variant de 0,32            

(La Crouzille) à 0,65 (La Hague). Au niveau national, R² vaut 0,49, ce qui est supérieur au R² obtenu 

avec les émissions françaises de NH3. 

 

En résumé, on peut dire que les concentrations en ammonium dans les précipitations présentent un 

taux de changement en désaccord avec les émissions nationales de NH3. Les réductions des émissions 

de NH3 dans les pays limitrophes (Annexes 3, 4 et 9, Tableaux 9-4 et 9-5) ont plus d’influence sur les 

réductions des ions NH4
+ dans les précipitations en France. Les particules constituées de l’ion 

ammonium comme NH4NO3 ou (NH4)2SO4 possèdent des vitesses de déposition très faibles et peuvent 

être transportés à plus de 2500 km sur une période de 6 jours. 
 

 

2.3.2.4. Relations entre les concentrations en ammonium, sulfates et nitrates 
 
 

Nous montrons par les deux graphiques de la Figure V-2.11 que les concentrations en sulfates et 

nitrates sont communément corrélées avec les concentrations en ammonium dans les précipitations. 

Cette corrélation étant due aux réactions de neutralisation qu’il y a entre le gaz ammoniac et les 

aérosols d’acide sulfurique et d’acide nitrique. 
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Figure V-2.11 : Relation linéaire entre les concentrations mensuelles en ammonium, sulfates et nitrates au 
Donon entre 1990 et 2003. 

 

Par exemple pour la station du Donon, un coefficient de détermination de 0,72 est obtenu entre les 

concentrations mensuelles en ammonium et nitrates alors que nous obtenons un R² de 0,87 entre les 

concentrations en NH4
+ et SO4

2-. 
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Ceci souligne le fait que les aérosols d’acide sulfurique soient neutralisés préférentiellement par le 

NH3 gazeux alors que les aérosols d’acide nitrique sont préférentiellement neutralisés par les particules 

terrigènes (Wagner et Steele, 1988). La forte corrélation SO4
2-/NH4

+ implique que la plupart des ions 

SO4
2- et NH4

+ doivent être déposés sous forme de sulfate d’ammonium (NH4)2SO4. La corrélation 

entre les ions NO3
- et NH4

+ indique que le nitrate d’ammonium (NH4NO3) est lessivé par les 

précipitations (Yang et al., 1996). Ces fortes corrélations confirment que ces espèces sont transportées 

simultanément. 

 

2.3.2.5. A l’échelle continentale (Annexes 13 et 14) 
 
Pour les stations du dispositif MERA, la concentration moyenne en NH4

+ dans les précipitations 

sur la période 1990-2003 est de 0,50 ± 0,2 mgN/L avec une tendance significative décroissante de                 

- 5,4 ± 5,2 %.an-1, soit une diminution de 71 ± 28% sur la période. Dans les autres pays, les plus 

faibles concentrations sont rencontrées dans des régions isolées, aux conditions climatologiques 

particulières, à faible densité de population et à faible activité agricole (Alaska, Australie, Amsterdam 

Island) alors que les fortes concentrations sont rencontrées dans des régions où l’activité agricole est 

intensive (République Tchèque, Turquie, Belgique). Les régions où l’on observe des concentrations 

élevées en ammonium sont des régions émettrices de NH3 (Annexe 8). Concernant les taux de 

changement, celui obtenu lors de cette étude est bien supérieur à ceux trouvés dans la littérature. Seul 

Ruoho-Airola et al. (2003) obtiennent un taux de - 40% entre 1990 et 2000 en Finlande. 
 

Sur la période 1990-2003, en France le dépôt moyen en NH4
+ est de 479 mgN.m-2.an-1 (Pl : 1090 mm) 

avec un taux de changement annuel de - 4,0 %.an-1 (soit - 51% sur la période) et une augmentation de 

22% de la pluviométrie. Ce dépôt moyen est proche de celui donné par Ulrich et al. (2002) en France 

(490 mgN.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Herckes et  al. (2002) donnent une valeur de dépôt de  

640 mgN.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, dépôt humide légèrement 

supérieur à celui obtenu pour le Donon en 2000 avec 572 mgN.m-2.an-1 (Pl = 1698 mm). Le dépôt 

moyen en France est inférieur aux dépôts moyens observés en Autriche (510 mgN.m-2.an-1), en 

Allemagne (690 mgN.m-2.an-1 avec une pluviométrie de 1068 mm), dans le Nord de l’Angleterre             

(550 mgN/m²/an, Pl = 1338 mm) et en République Tchèque (1510 mgN.m-2.an-1). Le dépôt moyen 

national rencontré en France est supérieur à ceux obtenus en Espagne (296 mgN.m-2.an-1,                          

Pl = 929 mm), en Italie du Nord (308 mgN.m-2.an-1), au Japon (363 mgN.m-2.an-1) et en Suisse             

(377 mgN.m-2.an-1, Pl = 990 mm). La plus faible valeur est obtenue en Finlande (69 mgN.m-2.an-1,      

Pl = 517 mm) sur la période 1991-2000. Le taux de changement national obtenu (- 4,0 %an-1), lors de 

cette étude, est très inférieur à ceux trouvés dans la littérature. En Allemagne, - 16% entre 1987 et 

1995 et - 31% entre 1992 et 2000 avec une baisse de 8% de la pluviosité. Aux Etats-Unis, Zeller et al. 

(2000) donnent + 66% sur la période 1986-1994, au Japon, Seto et al. (2002, 2004) obtiennent            

+ 3,0 %an-1 sur la période 1989-1998 et dans le Nord de l’Angleterre, nous avons + 28% (Miller et al., 

2000) entre 1989 et 1998. 
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2.3.3. Comparaison avec les charges critiques 
 

La notion de charges critiques, décrite précédemment au Chapitre V-1.2.5. a été appliquée aux 

composés azotés. Nous pouvons ainsi comparer : 
 

1. Les dépôts moyens (NO3
-
 + NH4

+) avec l’azote eutrophisant, CLnut (N). 

2. Les dépôts moyens (NO3
-
 + NH4

+ + SO4
2-) avec la charge critique en composés acidifiants 

CLmax(N) qui représente la somme de l’azote et du soufre acidifiant. 

 

Pour le calcul de CLmax(N), nous prenons en compte : CLmax(S), l’azote immobilisé dans le sol (Ni), 

l’azote prélevé par la végétation (Nu) et un facteur Fde de dénitrification variable selon le type de sol 

(Probst et al., 1990, 1995 ; Moncoulon et al., 2004). La relation s’écrit : 
 

CLmax(N) = CLmax(S) + Ni + Nu 

 

L’azote eutrophisant, CLnut (N), s’obtient en considérant que tout l’azote qui est apporté sur 

l’écosystème est soit, immobilisé dans la biomasse, soit drainé en profondeur. On prend donc en 

compte le lessivage d’azote (Nle) ainsi que Ni, Nu et Fde. CLnut (N) est une estimation de la dose 

maximale annuelle qui entraînera sur le long terme l’eutrophisation de l’écosystème. La relation  

s’écrit : 
 

CLnut(N) = Ni + Nu + Nle 

 

avec Nle le drainage d’azote admissible, qui peut aussi s’exprimer sous la forme : Q x [NO3]acc avec Q 

le flux annuel d’eau drainé en profondeur et [NO3]acc la concentration seuil acceptable en NO3. Il est 

possible d’avoir CLnut (N) = CLmin(N) car, dans certains types de sols, et surtout en forêts, l'azote 

lessivé (Nle) total est nul en dessous de la couche de sol. Les résultats sont récapitulés dans les 

Tableaux V-2.7 et V-2.8.  

 

Tableau V-2.7 : Comparaison des dépôts moyens annuels (NO3
-
 + NH4

+ + SO4
2-) obtenus dans les stations 

MERA avec CLmin(N) et CLmax(N) et taux de changement moyens annuels (%.an-1) obtenus par le test 
de Mann-Kendall sur la période 1990-2003. 

 

STATIONS Période Dépôts moyen  
(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 
Minimum 

(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 
Maximum 
(keq/ha/an) 

Tendance 
%.an-1 

CLmin (N)  
(keq/ha/an) 

CLmax (N)  
(keq/ha/an) 

Donon 1990-2003 1,23 ± 0,43 0,75 en 2003 1,93 en 1993 - 2,3 0,51 1,78 
Revin 1990-2003 1,01 ± 0,20 0,76 en 1999 1,25 en 1995 + 1,2 0,55 9,18 

Morvan 1990-2003 0,89 ± 0,39 0,36 en 2003 1,64 en 1994 - 4,5 * 0,43 14,20 
Montandon 1998-2003 0,71 ± 0,09 0,63 en 2000 0,83 en 2002 + 3,6 0,51 79,74 
Bonnevaux 1990-1998 1,04 ± 0,48 0,71 en 1997 1,75 en 1993 - 7,7 0,51 72,40 
La Hague 1990-2002 0,84 ± 0,29 0,71 en 1992 1,23 en 1993    
Brotonne 1990-2003 0,68 ± 0,27 0,38 en 2003 1,18 en 1992 - 2,5 0,43 76,61 

Iraty 1990-2003 0,86 ± 0,38 0,49 en 1991 1,98 en 1993 + 0,5 0,60 2,20 
P.Vieille 1995-2003 0,61 ± 0,12 0,47 en 2003 0,82 en 1995    

La Crouzille 1990-2002 0,67 ± 0,35 0,44 en 1996 1,19 en 1993 - 3,1 0,39 4,10 
Le Casset 1990-2003 0,36 ± 0,14 0,22 en 1997 0,61 en 1993 - 2,4 0,43 14,20 

 

a Niveaux de signification : α = 0,001 *** ;  0,01** ;  0,05* ;  0,1+ ;   > 0,1. 
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L’examen du Tableau V-2.7 montre que les valeurs de dépôts moyens (NO3
- + NH4

+ + SO4
2-) sont 

toutes inférieures à CLmax(N). Par contre, l’examen des résultats par année montre que seule au Donon, 

trois dépôts annuels sont supérieurs à CLmax(N) : en 1993 (1,93 Keq/ha/an), 1994 (1,86 Keq/ha/an) et 

en 1995 (1,86 Keq/ha/an). Donc sur la période 1990-2003, aucun dépassement du CLmax(N) moyen 

annuel n’est observé. 

 

Si l’on compare avec les valeurs de dépôts moyens annuels à CLmin(N) , seule la station du Casset 

présente un dépôt moyen inférieur sur la période 1990-2003. Résumons les années où le dépôt moyen 

est inférieur au seuil minimum CLmin(N) : 

 

▫ Morvan  : 2003 (0,36 Keq/ha/an). 

▫ Brotonne : 1990 (0,42 Keq/ha/an) et 2002 (0,38 Keq/ha/an). 

▫ Iraty : 1991 (0,49 Keq/ha/an), 1995 (0,59 Keq/ha/an) et 1997 (0,54 Keq/ha/an) présentent. 

▫ Le Casset : 1990 (0,35 Keq/ha/an), 1991 (0,24 Keq/ha/an), de 1995 à 1998 (0,33; 0,22; 0,26 et 0,30 

Keq/ha/an respectivement) et de 2001 à 2003 (0,34; 0,27 et 0,32 Keq/ha/an respectivement). 

 

Grâce au test de Mann-Kendall, appliqué aux valeurs dépôts moyens (NO3
-
 + NH4

+ + SO4
2-), les taux 

de changement annuels des dépôts en azote acidifiant ont été calculés (Tableau V-2.7). Un taux 

minimum de - 7,7 %.an-1 à Bonnevaux est obtenu sur la période 1990-1998 ou de - 4,5 %.an-1 au 

Morvan si l’on considère la période 1990-2003. Le taux maximum est de + 3,6 %.an-1 à Montandon 

entre 1998 et 2003 et de + 1,2 %.an-1 à Revin sur la période 1990-2003. Seules les stations de Revin, 

Montandon et Iraty ont un taux de changement croissant.  

 

Si l’on compare les valeurs de dépôts moyens (NO3
- + NH4

+) d’azote eutrophisant à CLnu(N), il ressort 

(Tableau V-2.8) que le dépôt moyen sur la période 1990-2003 est supérieur à CLnu(N) pour les stations 

du Donon, Revin, Morvan, Brotonne, Bonnevaux et La Crouzille.  
 

Tableau V-2.8 : Comparaison des dépôts moyens annuels obtenus dans les stations MERA avec CLnu(N) 
sur la période 1990-2003. 

 

STATIONS Période Dépôts moyen  
(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 
Minimum 

(keq/ha/an) 

Dépôt annuel 
Maximum 
(keq/ha/an) 

Tendance 
%.an-1 

CLnu (N)  
(keq/ha/an) 

Donon 1990-2003 0,84 ± 0,31 0,54 en 2003 1,35 en 1993 - 2,6 0,56 

Revin 1990-2003 0,68 ± 0,14 0,49 en 1996 0,86 en 1995 + 1,0 0,55 

Morvan 1990-2003 0,63 ± 0,31 0,25 en 2003 1,25 en 1994 - 4,6 * 0,43 

Montandon 1998-2003 0,49 ± 0,07 0,40 en 1998 0,58 en 2002 + 6,8 0,61 

Bonnevaux 1990-1998 0,73 ± 0,35 0,46 en 1997 1,28 en 1993 - 8,0 0,64 

La Hague 1990-2002 0,42 ± 0,16 0,35 en 1999 0,76 en 1993   

Brotonne 1990-2003 0,43 ± 0,20 0,24 en 2003 0,83 en 1992 - 3,1 0,43 

Iraty 1990-2003 0,54 ± 0,25 0,29 en 1997 1,30 en 1993 0 0,60 

P.Vieille 1995-2003 0,35 ± 0,08 0,28 en 2003 0,54 en 1995   

La Crouzille 1990-2002 0,45 ± 0,25 0,28 en 1996 0,84 en 1993 - 3,5 0,39 

Le Casset 1990-2003 0,23 ± 0,11 0,12 en 1997 0,43 en 1993 - 2,7 0,43 
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Résumons dans le Tableau V-2.9 le nombre d’années pour chaque station où le dépôt moyen annuel 

est supérieur à CLnu(N) et les valeurs du dépassement minimal et maximal. Il apparaît clairement 

qu’au Donon, le dépôt moyen sur la période 1990-2003 est bien supérieur au seuil maximal, quasiment 

toutes les années dépassent le seuil CLnu(N). 

 

Tableau V-2.9 : Dépassements du seuil CLnu(N) dans les différentes stations du dispositif MERA sur la 
période 1990-2003. 

 

STATIONS 

Nombre d’années où le dépôt 

(NO3
- + NH4

+) est > CLnu(N) 

sur la période 1990-2003 

Valeur du dépassement 

minimum 

(Keq/ha/an) 

Valeur du dépassement 

maximum 

(Keq/ha/an) 

Bonnevaux 5 0,81 1,28 

Brotonne 6 0,43 0,83 

Donon 12 0,58 1,35 

Iraty 2 0,67 1,30 

La Crouzille 6 0,49 0,84 

Le Casset 1 0,43  

Morvan 11 0,44 1,25 

Revin 11 0,59 0,86 

 

 

Grâce au test de Mann-Kendall appliqué aux données de dépôts moyens (NO3
-
 + NH4

+)                    

(Tableau V-2.8), un taux minimum de - 8,0 %.an-1 à Bonnevaux sur la période 1990-1998 est calculé, 

ou de - 4,6 %.an-1 au Morvan si l’on considère la période 1990-2003. Le taux maximum est de              

+ 6,8 %.an-1 à Montandon entre 1998 et 2003 et de + 1,0 %.an-1 à Revin sur la période 1990-2003. 

Seules les stations de Revin et Montandon ont un taux de changement croissant. 

 

Il a été montré, aux Chapitres V-1.1.1. et V-2.1.1.1., que sur la période 1990-2003 les dépôts moyens 

au niveau national présentaient un taux de changement de - 2,2 ± 2,2 %.an-1 pour SO4
2-, de                     

- 4,0 ± 4,1%.an-1 pour NH4
+ et de 0 ± 2,8 %.an-1 pour NO3

-. Ces tendances sont en accord avec celles 

obtenues pour les dépôts en azote eutrophisant et en composés acidifiants. 

 

Ces résultats doivent être modulés car les données de dépôts ne représentent que les dépôts 

humides et sur sol nu, et non l’effet sur des forêts, par exemple. Ceci ne donne donc qu’une 

valeur minimale de dépassement s’il en est. 
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33..  EEvvoolluutt iioonn  ddeess  ccoommppoossééss  nnaattuurr eellss  eenn  FFrr aannccee  ssuurr   llaa  ppéérr iiooddee  11999900--22000033  
 

  

3.1. Evolution des concentrations en ions Ca2+, K+ et Mg2+ dans les 
précipitations et dépositions humides  
 

3.1.1. Evolution des données annuelles  
 
Le test de Mann-Kendall a été appliqué aux données annuelles de concentrations en ions Ca2+, K+, 

Mg2+, nss-Ca2+, nss-K+ et nss-Mg2+ (moyennes, P50 et P98) et aux dépositions humides moyennes 

de ces mêmes ions afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1) et sur la période  

(%.période-1). Les taux de changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 

à 99% des concentrations et dépositions moyennes annuelles des ions Ca2+, K+, Mg2+, nss-Ca2+, nss-

K+ et nss-Mg2+ (Annexe 10) ont été calculés. 

 
 

3.1.1.1. A l’échelle Nationale (Annexe 10, Tableaux 10-5 à 10-20) 
 

En considérant la moyenne des mesures réalisées pour l’ensemble des stations du dispositif MERA, 

Les Figures V-3.1 donnent l’évolution temporelle entre 1990 et 2003 des concentrations calculées à 

partir des concentrations journalières et des dépositions humides en Ca2+, K+ et Mg2+ à l’échelle 

nationale.  

 

Evolution temporelle des concentrations moyennes en  France dans 
les précipitations entre 1990 et 2003.
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Figure V-3.1 : Evolution temporelle des concentrations (a) et dépôts moyens en Ca2+, K+ et Mg2+ (b) des  
évènements pluvieux recueillis dans les 13 stations MERA entre 1990 et 2003. 

 

Au vu des faibles teneurs en Ca2+, K+ et Mg2+, l’évolution temporelle des teneurs annuelles est peu 

explicite à l’exception de 2003 où plusieurs épisodes sahariens ont amené des charges en calcium 

conséquentes. L’évolution des teneurs de ces ions dépend plus des variations climatiques annuelles 

(prenant en compte l’érosion), l’origine des masses d’air (Est ou Ouest) que tout autre processus. 

Concernant les dépositions humides, aucune variation significative n’est observée et est liée à la 

pluviométrie. Depuis 1995, les valeurs de dépôts sont constantes même si la pluviométrie augmente. 

 

Mg2+ 

Ca2+ 

K + 

 (a) (b) 
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Les Tableaux V-3.1 et V-3.2 récapitulent les concentrations moyennes « nationales » (moyenne 

effectuée à partir des données journalières recueillies dans les stations du dispositif MERA) et dépôts 

moyens en ions Ca2+, Mg2+, K+ ainsi que les taux de changement moyens. Les taux de changement 

annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% sont spécifiés dans les 

Annexes 10-5 à 10-20.  

 

Tableau V-3.1 : Récapitulatif des concentrations nationales en ions Ca2+, Mg2+, K+ et taux de changement 
moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 

stations MERA sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations en Ca2+ Concentrations en nss-Ca2+  
* 
α mg.L-1 %.an-1 

α mg.L-1 %.an-1 

Moyenne > 0,1 0,40 ± 0,10 - 1,5 ± 3,1 > 0,1 0,37 ± 0,10 - 1,9 ± 2,7 

Médiane > 0,1 0,26 ± 0,11 - 2,4 ± 1,8 > 0,1 0,23 ± 0,10 - 1,0 ± 1,9 

P.98 > 0,1 3,38 ± 1,70 b ns > 0,1 2,99 ± 1,60 + 1,0 ± 2,9 

 Concentrations en Mg2+ Concentrations en nss-Mg2+ 
Moyenne  0,01 0,19 ± 0,10 - 3,9 ± 2,7 0,001 0,06 ± 0,03 - 4,6 ± 2,2 

Médiane 0,05 0,12 ± 0,17 - 2,8 ± 1,5 0,001 0,45 ± 0,20 - 3,5 ± 2,2 

P.98 0,01 1,02 ± 1,30 - 5,0 ± 2,1 0,001 2,99 ± 1,60 - 5,4 ± 1,2 

 Concentrations en K+ Concentrations en nss-K+ 
Moyenne  0,01 0,11 ± 0,10 - 3,3 ± 4,1 0,01 0,09 ± 0,04 - 3,3 ± 4,1 

Médiane > 0,1 0,06 ± 0,05 - 1,1 ± 8,2 > 0,1 0,05 ± 0,04 - 1,1 ± 8,2 

P.98 > 0,1 0,76 ± 0,5 - 2,9 ± 5,2 > 0,1 0,69 ± 0,20 - 2,9 ± 5,2 
 

* α : niveau de signification, b ns : statistiquement non significatif. 
 

 

Tableau V-3.2: Récapitulatif des dépositions nationales en ions Ca2+, Mg2+, K+ et taux de changement 
moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 

stations MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes 
 Ca2+ nss-Ca2+ Mg2+ nss-Mg2+ nss-K+ Pluviométrie 

* 
α > 0,1 > 0,1 > 0,1 = 0,01 > 0,1 α > 0,1 

mg.m-2.an-1 349 ± 94 346 ± 94 139 ± 45 61 ± 25 75 ± 13 mm 1090 ± 214 

%.an-1 + 1,9 ± 4,1 + 2,9 ± 1,5 - 2,4 ± 4,6 - 4,2 ± 2,7 - 1,7 ± 8,0 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 
 

* α : niveau de signification 
 
 
Du fait des faibles teneurs en ions K+ dans les précipitations, les concentrations moyennes, les 

dépositions humides moyennes ainsi que les taux de changement moyens annuels obtenus pour K+ et 

nss-K+ sont semblables. 

 

Pour les concentrations en calcium, les taux moyens de - 1,5 %an-1 pour Ca2+ et de - 1,9 %an-1 pour 

nss-Ca2+ sont obtenus (Annexe 10, Tableau 10-6). Une diminution des concentrations moyennes est 

observée ainsi qu’une augmentation du P.98, engendrée par une augmentation des épisodes sahariens 

(+ 1,0 ± 2,9%an-1). 
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Pour les dépositions en calcium, la part marine diminue de façon plus significative que la part 

anthropique. L’augmentation des dépôts en ions Ca2+ est liée à la pluviométrie qui augmente dans les 

mêmes proportions. Une des causes du déclin des concentrations en ions Ca2+ pourrait être la 

conséquence de la réduction des émissions de nss-Ca2+ par combustion des plantes (Fowler et al., 

2005). 
 

Les changements les plus notables concernent le magnésium. Les test de Mann-Kendall établit un 

taux annuel moyen pour les concentrations de - 3,9 %an-1 pour Mg2+ et de - 4,6 %an-1 pour nss-Mg2+. 

Il semble donc que la part anthropique du magnésium diminue plus fortement que la part marine. Les 

concentrations en ions nss-K+ diminuent et la diminution des dépôts en K+ et Mg2+ signifie que les 

espèces en moins grande quantité dans l’atmosphère sont plus abondamment lessivées. 

 

Les ions Ca2+ caractérisent généralement les masses d’air de secteur sud et les ions Mg2+ caractérisent 

les masses d’air de secteur Ouest (Chapitre V-3.1.2.). Sur le plan national, les tendances décroissantes 

significatives des teneurs en Mg2+ dans les précipitations sembleraient signifier que le territoire soit de 

moins en moins soumis aux régimes océaniques mais de plus en plus aux flux du sud (Annexe 24). 

 
 

3.1.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

3.1.1.2.1. Evolution des concentrations et dépositions humides moyennes 
 

La Figure V-3.2  représente les valeurs médianes des concentrations, les dépositions humides 

moyennes en calcium ainsi que leurs taux de changement sur la période 1990-2003. 

 

3.1.1.2.1.1. L’ion calcium  
 

  

Le Casset  
0,46 mg/L 
+ 1,5 %an-1 
+ 20 % 

La Hague 
0,44 mg/L 
- 2,9 %an-1 
- 36 % 

Morvan  
0,20 mg/L 
- 1,2 %an-1 
- 14 % 

La Crouzille  
0,21 mg/L 
- 2,9 %an-1 
- 36 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,26 mg/L 
- 1,8 %an-1 
- 14 % 

Iraty  
0,35 mg/L 
- 3,5 %an-1 
- 46 % 

 

Brotonne  
0,23 mg/L 
 - 3,1 %an-1 
 - 40 % 

Revin  
0,21 mg/L 
- 1,2 %an-1 
- 14 % 

Donon  
0,13 mg/L 
- 2,5 %an-1 
- 31 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,28 mg/L 
- 1,2 %an-1 
- 11 % 
 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,15 mg/L 
ns 
ns  

 

  

Le Casset (679 mm) 
522 ± 336 mg/m²/an 
      + 15,9 %an-1 
      + 67 % 
 

La Hague (818 mm) 
348 ± 118 mg/m²/an 
ns 
ns 
 

Morvan (1176 mm) 
324 ± 150 mg/m²/an 
- 3,4 %an-1 
- 44 % 

La Crouzille (883 mm)  
247 ± 106 mg/m²/an 
 + 5,1 %an-1 
 + 38 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
334 ± 65 mg/m²/an 
- 1,4 %an-1 
- 11 % 

 
Iraty (1248 mm) 
587 ± 234 mg/m²/an 
+ 5,0 %an-1 
+ 40 % 
 

Brotonne (756 mm)  
180 ± 65 mg/m²/an  
ns 
ns 
 

Revin (1115 mm) 
263 ± 65 mg/m²/an 
+ 5,4 %an-1 
+ 41 % 

Donon (1561 mm) 
270 ± 75 mg/m²/an 
      - 1,1 %an-1 
      - 14 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
497 ± 271 mg/m²/an 
- 2,2 %an-1 
- 18 % 
 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
320 ± 45 mg/m²/an  
ns 
ns 
 

 
 

Concentration médiane en Ca2+ (mg/L) et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  
 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 

 

Figure V-3.2 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions Ca2+ en France entre 1990 et 2003. 

Dépositions Concentrations 
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La concentration en calcium dans les précipitations est maximale à la station du Casset avec une 

valeur moyenne de 0,80 mg/L (médiane : 0,46 mg/L) sur la période 1990-2003. Les concentrations 

sont minimales dans le quart Nord-Est. Les stations du sud de la France (Le Casset, Iraty) sont 

clairement plus exposées aux apports calciques d’origine saharienne. L’ion Ca2+ provient 

essentiellement du carbonate de calcium CaCO3 (CaCO3 (s) ↔ Ca2+ + CO3
2-). Les poussières 

terrigènes alcalines proviennent de l’érosion des roches marneuses et dolomites (CaCO3.MgCO3) 

(Fillion et al., 1995) et du CaO, issu de la combustion du charbon. Ces ions jouent un rôle important 

dans les processus de neutralisation de l’acidité des précipitations (Munger, 1982). Les fortes teneurs 

en calcium correspondent aux zones à pH faibles (agent neutralisant) (Chapitre V-4). 

 

Sur la période 1990-2003, la répartition géographique des dépôts montre un flux de Ca2+ plus 

important dans les deux stations d’altitude, 587 ± 234 mg.m-2.an-1 à Iraty et 522 ± 336 mg.m-2.an-1 au 

Casset. Les dépositions sont minimales dans la moitié Nord et minimales à Brotonne                             

(180 ± 65 mg/m²/an). La correction de la fraction marine est minime et suite à cette correction, la 

distributivité des concentrations et dépositions reste la même.  

 

3.1.1.2.1.2. L’ion magnésium 
 
La Figure V-3.3 donne la distribution spatiale des valeurs médianes des concentrations, des 

dépositions humides moyennes en Mg2+ ainsi que leurs taux de changement sur la période 1990-2003. 
 

  

Le Casset  
0,04 mg/L 
 0 %an-1 
 0 % 

La Hague 
0,64 mg/L 
- 2,2 %an-1 
- 27 % 

Morvan  
0,07 mg/L 
- 5,2 %an-1 
- 70 % 

La Crouzille  
0,11 mg/L 
  0 %an-1 
  0 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,11 mg/L 
- 2,6 %an-1 
 - 25 % 
 

Iraty  
0,10 mg/L 
- 2,2 %an-1 
 - 33 % 
 

Brotonne  
0,13 mg/L 
 - 3,9 %an-1 
 - 50 % 

Revin  
0,07 mg/L 
0 %an-1 
 0 % 
 Donon  

0,03 mg/L 
  0 %an-1 
  0 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,05 mg/L 
  0 %an-1 
  0 % 
 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,02 mg/L 
- 5,9 %an-1 
- 33 % 

 

 

Le Casset (679 mm) 
33 ± 13 mg/m²/an 
      + 9,5 %an-1 
      + 55 % 
 

La Hague (818 mm) 
612 ± 252 mg/m²/an 
ns 
ns 
 

Morvan (1176 mm) 
90 ± 48 mg/m²/an 
- 4,7 %an-1 
- 61 % 

La Crouzille (883 mm)  
105 ± 50 mg/m²/an 
  0 %an-1 
  0 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
105 ± 30 mg/m²/an 
- 4,8 %an-1 
- 38 % 

 
Iraty (1248 mm) 
109 ± 39 mg/m²/an 
+ 2,7 %an-1 
+ 26 % 
 

Brotonne (756 mm)  
126 ± 44 mg/m²/an  
ns 
ns 
 

Revin (1115 mm) 
85 ± 26 mg/m²/an 
+ 2,4 %an-1 
+ 23 % 

Donon (1561 mm) 
71 ± 32 mg/m²/an 
      - 3,3 %an-1 
      - 43 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
102 ± 69 mg/m²/an 
- 4,6 %an-1 
- 37 % 
 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
35 ± 7 mg/m²/an  
   - 6,1 %an-1 
   - 30 % 

 

 
 

Concentration médiane en Mg2+ (mg/L) et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  
 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-3.3 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions Mg2+  en France entre 1990 et 2003. 

 
 

Les concentrations maximales sur la période 1990-2003 sont rencontrées à la station de La Hague avec 

une valeur moyenne de 1,00 mg/L (médiane : 0,64 mg/L). 

Concentrations Dépositions 
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Les concentrations maximales sont situées dans l’Ouest du territoire et les minimales se situent dans la 

zone Est. Les stations situées sur le pourtour océanique sont clairement plus exposées aux embruns 

marins dont le magnésium est l’un des éléments majeurs. Les teneurs maximales se rencontrent à 

proximité du littoral atlantique. 

 

Les dépôts moyens les plus élevés sur la période 1990-2003 sont rencontrés à la station de La Hague 

avec une valeur de 612 ± 252 mg/m²/an. Les dépositions maximales sont situées dans l’Ouest du 

territoire (proximité du littoral atlantique) et les minimales se situent sur le pourtour Est. Si l’on traite 

du magnésium non marin, la distributivité des concentrations et dépositions reste la même.  

 

3.1.1.2.1.3. L’ion potassium  
 

Les Figures V-3.4  relatent les valeurs médianes des concentrations, les dépositions humides 

moyennes en K+ ainsi que leurs taux de changement sur la période 1990-2003. 
 

 

Le Casset  
0,05 mg/L 
 0 %an-1 
 0 % 

La Hague 
0,22 mg/L 
ns 
ns  

Morvan  
0,04 mg/L 
+ 26,0 %an-1 
+ 83 % 

La Crouzille  
0,04 mg/L 
+ 8,3 %an-1 
+ 50 % 

Peyrusse Vieille 
 (1995-2003) 
0,08 mg/L 
- 4,9 %an-1 
- 33 % 
 

Iraty  
0,04 mg/L 
+ 3,8 %an-1 
+ 33 % 
 

Brotonne  
0,06 mg/L 
 0 %an-1 
 0 % 

Revin  
0,03 mg/L 
+ 25,0 %an-1 
+ 83 % 
 Donon  

  0,03 mg/L 
 0 %an-1 
 0 % 

Bonnevaux 
 (1990-1998) 
0,02 mg/L 
+ 33,3 %an-1 
+ 75 % 
 

Montandon 
 (1998-2003) 
0,02 mg/L 
0 %an-1 
0 % 

 

  

 

Le Casset (679 mm) 
56 ± 28 mg/m²/an 
      + 9,5 %an-1 
      + 55 % 
 

La Hague (818 mm) 
239 ± 119 mg/m²/an 
ns 
ns 
 

Morvan (1176 mm) 
90 ± 44 mg/m²/an 
+ 5,3 %an-1 
+ 41 % 

La Crouzille (883 mm)  
60 ± 31 mg/m²/an 
+ 7,0 %an-1 
+ 45 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
73 ± 28 mg/m²/an 
- 6,5 %an-1 
- 52 % 

 
Iraty (1248 mm) 
67 ± 31 mg/m²/an 
+ 6,9 %an-1 
+ 47 % 
 

Brotonne (756 mm)  
57 ± 20 mg/m²/an  
+ 2,1 %an-1 
+ 21 % 
 

Revin (1115 mm) 
57 ± 20 mg/m²/an 
+ 20,6 %an-1 
+ 73 % 

Donon (1561 mm) 
82 ± 40 mg/m²/an 
      - 5,3 %an-1 
      - 69 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
62 ± 30 mg/m²/an 
- 5,1 %an-1 
- 41 % 
 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
42 ± 4 mg/m²/an  
ns 
ns 

 

 
 

 

Concentration médiane en K+ (mg/L) et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  
 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-3.4 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions K+ en France entre 1990 et 2003. 

 
 

Le potassium est un élément minoritaire des précipitations. La concentration en ions K+ est maximale 

à La Hague avec une moyenne de 0,41 mg/L (médiane 0,22 mg/L) sur la période 1990-2003. Mais si 

nous exceptons cette station aux caractéristiques particulières, la station du Casset présente les teneurs 

les plus élevées. Elles sont minimales dans le quart Nord-est du territoire. Cette distributivité spatiale 

est similaire à celle rencontrée pour l’ion Ca2+. 
 

Le dépôt moyen, lié à la pluviométrie, est maximal à La Hague avec 239 ± 119 mg.m-2.an-1 sur la 

période 1990-2003. Ils sont minimums dans l’extrême Nord (57 ± 20 mg.m-2.an-1) et au Casset                  

(56 ± 28 mg.m-2.an-1) 

Dépositions Concentrations 
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En résumé, il apparaît que : 

 

▫ Les ions Mg2+ et K+ sont bien répartis sur tout le territoire du fait de la situation 

géographique de la France sur le continent Européen et de son importante bordure océanique. Les 

barrières montagneuses (Vosges, Alpes, Massif Central, Pyrénées) limitent le transport de ces espèces 

au-delà de nos frontières. 

 

▫ Les teneurs les plus élevées en Ca2+ et K+ correspondent aux valeurs de pH les plus élevées 

(Chapitre V-4.1). Ceci met en avant le pouvoir neutralisant de ces deux éléments (Loye-Pilot et 

Morelli, 1988) mais aussi le passage fréquent de nuages de poussières sahariennes au dessus des 

Alpes. 

 

3.1.1.2.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

 

Concernant les concentrations moyennes en nss-Ca2+ (Annexe 10, Tableau 10-6), les taux de 

changement annuels varient de - 3,3 %.an-1 à La Hague à + 10,7 %.an-1 au Casset. Pour les dépôts 

moyens en nss-Ca2+ (Annexe 10, Tableau 10-17), le taux de changement annuel minimum est de        

- 3,4 %.an-1 au Morvan et le maximum est rencontré au Casset avec + 15,9 %.an-1. Seule la station du 

Casset présente une tendance significative à l’augmentation permettant de dire que cette station 

semble de plus en plus influencée par les masses d’air de secteur sud/sud-est (méditerranée) 

engendrant des apports calciques importants (Annexe 24). 

 

Concernant les concentrations moyennes en nss-Mg2+ (Annexe 10, Tableau 10-6), les taux de 

changement annuels variant de - 7,3 %.an-1 au Morvan à + 5,0 %.an-1 au Casset. Pour les dépôts 

moyens en nss-Mg2+, le taux de changement annuel (Annexe 10, Tableau 10-17) maximum est 

rencontré au Casset avec + 9,5 %.an-1 et le minimum au Morvan avec - 7,1 %.an-1. Il semblerait que la 

part anthropique du magnésium diminue plus rapidement que la part marine. 

 

Entre 1990 et 2003, le test de Mann-Kendall appliqué aux données de concentrations en ions nss-K+ 

(Annexe 10, Tableau 10-6) établit des taux de changement annuels variant de - 5,6 %.an-1 au Donon à 

+ 10,0 %.an-1 au Morvan. Pour les dépôts moyens en nss-K+, le taux de changement annuel maximum 

(Annexe 10, Tableau 10-17) est rencontré à Revin avec + 20,6 %.an-1 et le minimum au Donon avec          

- 5,3 %.an-1. 

 

En résumé, il ressort que les taux de changement annuels des dépositions humides sont attribués 

principalement aux variations de la pluviométrie. Aucune distribution spatiale cohérente des taux de 

changement n’est observée pour les concentrations et les dépôts en ions nss-Ca2+, nss-Mg2+ et nss-K+.  
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Si l’on considère les tendances de la pluviométrie et des dépôts moyens en ions nss-Ca2+ et nss-Mg2+, 

une augmentation des dépôts est observée dans les stations de Revin, Iraty et Le Casset, liée 

probablement à l’augmentation de la pluviométrie. A contrario, une augmentation de la pluviométrie 

et une diminution des dépôts sont observées au Donon, Morvan, Bonnevaux, Brotonne et La Crouzille. 
 

Par contre, il faut noter une augmentation des dépôts en ions nss-K+ et de la pluviométrie dans les 

stations de Revin, Morvan, La Hague, Brotonne, Iraty, La Crouzille et Le Casset. Au Donon, 

Bonnevaux et Montandon, l’augmentation de la pluviométrie est associée à une diminution des dépôts 

en nss-K+. 

 
 

3.1.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). De plus, les taux de 

changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes 

saisonnières ont été calculés. 

 
3.1.2.1. Les cycles saisonniers 

 

3.1.2.1.1. Les concentrations en ions Ca2, Mg2+ et K+ 
 

Les teneurs en Ca2+ et K+ sont maximales durant la période printemps-été (Tableau V-3.3). Durant 

cette période anticyclonique, les flux de secteur sud, provenant de méditerranée (Afrique du Nord) 

sont prépondérants (Estienne et Godard, 1970). Ces flux apportent des quantités majeures de calcium 

provenant de poussières sahariennes ou d’érosion éolienne. Grâce à l’étude statistique des images 

quotidiennes prises par météosat entre 1984 et 1994, Dulac et al., du laboratoire des Sciences du 

climat et de l’Environnement à Saclay, ont estimé la quantité de poussières transportées sur la 

méditerranée et ont découvert un cycle saisonnier : durant le printemps et l’été, la quantité transportée 

est maximale (Guerzoni et al., 1998). 

 

Les teneurs en magnésium sont maximales durant la période hivernale (Tableau V-3.3). Durant cette 

période, les flux océaniques de secteur Ouest sont prépondérants et apportent des quantités non 

négligeables en magnésium (Estienne et Godard, 1970). L’évolution temporelle de ces teneurs est à 

rapprocher aux teneurs en Na+ et Cl- (Chapitre V-3.2). Les ions Ca2+ et K+ caractérisent les masses 

d’air de secteur sud majoritaires en période estivale. Les ions Mg2+ caractérisent les masses d’air de 

secteur Ouest, majoritaires en période hivernale. 
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3.1.2.1.2. Les dépositions humides en ions Ca2, Mg2+ et K+ 
 
Les dépôts humides en Ca2+ sont minimums particulièrement en hiver et maximums au printemps et 

durant la période estivale (Tableau V-3.3). Les dépositions en Mg+ (Tableaux V-3.3) sont minimales 

en été et maximales à l’automne (pluviosité plus importante) et au printemps. Une distinction bien 

marquée entre saison est observée pour les ions calcium et magnésium. Etant un élément minoritaire 

des précipitations, les cycles saisonniers de l’ion K+ sont peu marqués. Les dépôts humides en ions 

K + sont minimums en été et maximums à l’automne et au printemps (Tableau V-3.3). 
 

 
3.1.2.2. Evènements particuliers 

 

Au vu des différentes figures et tableaux présentés dans ce chapitre et en Annexe 10, il apparaît des 

évènements parcticuliers sur la période 1990-2003 : 

 

▫ Les dépositions des trois ions Ca2, Mg2+ et K+ sont minimales en 1991, elles sont dues à un déficit 

pluvieux important. 

 

▫ Les teneurs élevées en ions Ca2+ et K+ en 1993 et durant l’hiver 1997 sont à rapprocher à un 

évènement météorologique particulier. Par exemple, l’analyse des rétrotrajectoires des masses d’air 

arrivant au niveau des stations de Revin et du Morvan durant l’hiver 1997 (Annexe 23) permet de 

mettre en évidence les provenances multiples des masses d’air comparativement à celles janvier 1998. 

Elles proviennent du secteur sud (méditerranéen) et d’Europe centrale (Annexe 8), zones émettrices 

d’ions calcium par érosion éolienne (Lee et al., 1999). Ceci engendrant des dépositions humides plus 

importantes.  

 

▫ Des teneurs faibles en Ca2+ sont aussi observées en 2000. Un régime dépressionnaire pluvieux s’est 

installé cette année là (indice NAO positif). L’anticyclone des Açores est resté au sud de l’Espagne 

amenant de fortes précipitations en France. Les flux d’ouest sont majoritaires et donc il y a peu 

d’apports calciques provenant de méditerranée. Les teneurs faibles en Ca2+ sont compensées par une 

pluviométrie assez importante donc nous n’observons pas une très faible déposition en calcium. 

 

▫ Durant l’été 2003, de fortes températures, des vents faibles (mauvaise dilution) et un important 

déficit pluvieux ont été enregistrés. Ces conditions climatiques ont du engendrer des apports provenant 

des régions méditerranéennes (flux de secteur sud) plus importants et une présence de poussières 

alcalines, terrigènes dans l’atmosphère (soulèvements de terre, labours, feux …) due à une érosion des 

sols plus facile du fait de la sécheresse. Des teneurs élevées en calcium et faibles en magnésium (flux 

d’ouest minoritaires) sont donc observées. Les valeurs de dépositions humides sont légèrement plus 

faibles par rapport aux années antérieures par compensation entre le déficit pluviométrique et les fortes 

teneurs observées. 
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3.1.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 

 
Le Tableau V-3.3, récapitule les concentrations et dépositions moyennes nationales et les taux de 

changement moyens par saison pour les ions nss-Ca2+, nss-Mg2+ et nss-K+. 
 

Tableau V-3.3 : Concentrations et dépositions humides moyennes en nss-Ca2+, nss-Mg2+ et nss-K+, taux de 
changement moyens, taux de changement annuels minimum et maximum  et écarts types obtenus par le 

test Seasonal-Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations (mg.L-1) Dépositions (mg.m-2.an-1)  nss-Ca2+ nss-Mg2+ nss-K+ nss-Ca2+ nss-Mg2+ nss-K+ 
Pluviométrie 

(mm) 
Période d’étude 1990-2003 
Nb de données 20111  

Moyenne 0,44 ± 0,23 0,09 ± 0,06 0,10 ± 0,09 57 ± 27 14 ± 12 17 ± 16  236 ± 8 

%.an-1 - 4,7 ± 3,2 - 3,6 ± 5,0  - 2,3 ± 4,2 - 1,0 ± 4,5  - 4,7 ± 3,8 - 1,0 ± 6,4 + 4,2 ± 5,7 
Min %.an-1 - 6,4 - 7,7 - 7,1 - 3,2 - 7,1 - 5,7 + 2,0 

Hiver 

Max %.an-1 - 3,2 - 1,5 + 5,7 + 5,9 + 4,1 + 10,2 + 10,2 

Moyenne 0,57 ± 0,23 0,06 ± 0,01 0,10 ± 0,06 115 ± 57 13 ± 10 18 ± 5 273 ± 108 

%.an-1 + 7,0  ± 7,8 + 0,5 ± 5,0 + 2,1 ± 4,8 + 6,8 ± 8,6  + 4,1 ± 5,8  + 4,2 ± 4,9  + 2,9 ± 3,7 
Min %.an-1 - 2,8 - 5,9 - 6,1 - 3,1 - 6,0 - 3,9 - 0,8 

Printemps 

Max %.an-1 + 10,9 + 12,8 + 8,9 + 17,6 + 10,2 + 9,4 + 10,1 

Moyenne 0,54 ± 0,23 0,06 ± 0,04 0,11 ± 0,10 113 ± 52 13 ± 4 16 ± 5 271 ± 94 

%.an-1 + 0,9 ± 9,6 - 1,3 ± 5,8  + 9,0 ± 11,5 - 0,3 ± 5,2 - 2,9 ± 4,7 + 4,1 ± 6,5 + 2,4 ± 4,7 
Min %.an-1 - 7,5 - 6,7 - 8,1 - 4,5 - 6,5 - 7,2 + 0,7 

Eté 

Max %.an-1 + 9,4 + 9,8 + 28,6 + 8,2 + 4,8 + 10,5 + 9,6 

Moyenne 0,26 ± 0,12 0,06 ± 0,03 0,06 ± 0,04 70 ± 46 17 ± 10 17 ± 10 392 ± 105 

%.an-1 - 0,8 ± 4,0 - 2,2 ± 4,8  + 2,8 ± 12,7 + 1,3 ± 5,5 - 3,3 ± 4,3 + 1,8 ± 6,2  + 2,6 ± 4,6 
Min %.an-1 - 3,2 - 7,3 - 4,4 - 4,1 - 6,9 - 3,9 - 1,3 Automne 

Max %.an-1 + 1,8 + 5,7 + 37,5 + 9,5 + 4,7 + 10,3 + 7,5 

 

Il est montré dans le Tableau V-3.3 que les concentrations en nss-Mg2+ les plus élevées sont 

rencontrées en hiver alors que les dépositions en nss-Mg2+ sont maximales à l’automne. Concernant 

les concentrations en nss-Mg2+ (Annexe 11, Tableau 11-15), en hiver les taux sont décroissants pour 

chacune des stations. Au printemps, les taux sont nuls dans le Nord-est et homogènes dans le centre    

(- 5,8 %.an-1 en moyenne). Pour les dépositions humides (Annexe 11, Tableau 11-16) en nss-Mg2+, en 

hiver, les taux sont homogènes dans le Nord-ouest (stations du littoral) avec un taux moyen de             

- 3,7 %.an-1. Au printemps, les taux les plus forts sont obtenus pour les deux stations de haute altitude. 

 

En hiver, les flux océaniques de secteur Ouest sont prépondérants et apportent des quantités non 

négligeables en magnésium (Estienne et Godard, 1970). Il semblerait que le territoire soit de moins en 

moins soumis aux flux d’ouest (Annexe 24) d’où un taux décroissant fort en hiver avec des quantités 

apportées de moins en moins importantes. La cause du déclin des concentrations en ions nss-Mg2+ en 

hiver pourrait venir de cette hypothèse émise au Chapitre V-3.1.1.1.3. 

 

Les concentrations et dépositions en nss-Ca2+ les plus élevées sont rencontrées au printemps. Les 

concentrations minimales sont rencontrées à l’automne et les dépositions sont minimales en hiver. Une 

des causes du déclin des concentrations en ions nss-Ca2+ pourrait être la conséquence de la réduction 

des émissions par combustion de plantes (charbon) plus abondant en hiver d’où un taux décroissant 

fort (Fowler et al., 2005). 
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Les ions Ca2+ caractérisent les masses d’air de secteur sud et il semblerait que le territoire soit de 

moins en moins soumis aux flux d’ouest mais de plus en plus soumis aux flux du sud, riche en ions 

Ca2+ (Annexe 24). On obtient donc un taux croissant au printemps où la quantité de poussières 

transportées sur la méditerranée est maximale (Guerzoni et al., 1998). 
 

Les concentrations en nss-K+ les plus élevées sont rencontrées en été et les dépositions en               

nss-K+sont maximales au printemps. Etant un élément minoritaire des précipitations, les cycles 

saisonniers de l’ion K+ sont peu marqués. Concernant les concentrations en nss-K+ (Annexe 11, 

Tableau 11-17), au printemps, les taux sont homogènes dans le centre, + 6,0 %.an-1 en moyenne. En 

été, La Hague est la seule station où le taux est négatif, et, le taux maximum est observé dans les deux 

stations de haute altitude. 

 

Les teneurs en K+ sont maximales durant la période printemps-été comme pour les ions Ca2+ (Estienne 

et Godard, 1970). Le territoire est de plus en plus soumis aux flux de secteur sud (Annexe 24 et 

Chapitre V-3.1.1.1.3) d’où un taux croissant fort au printemps et en été où la quantité de poussières 

transportées sur la méditerranée est maximale (Guerzoni et al., 1998). 

 

En conclusion, il semble qu’aucune distribution spatiale significative des taux de changement 

saisonniers ne soit observée pour les concentrations et les dépositions humides en nss-Ca2+, nss-Mg2+ 

et nss-K+ (Annexe 11, Tableaux 11-13 à 11-18). Les taux de changement annuels pour les dépositions 

humides sont liés généralement aux fluctuations saisonnières de la pluviométrie (Annexe 11,            

Tableau 11-4). Les taux croissants pour les dépositions en ions nss-Mg2+, nss-Ca2+ et nss-K+ sont en 

mettre en parallèle avec la quantité d’espèces de plus en plus importante dans l’atmosphère et un 

lessivage de la colonne atmosphérique plus abondant. 

 

3.1.3. Relation Sulfates-Calcium 
 

La Figure V-3.5 présente la relation existante entre les logarithmes des concentrations en nss-Ca2+ et 

les sulfates afin de mettre en avant le caractère neutralisant du calcium et d’appuyer les observations 

qui seront mises en évidence lors de l’étude sur l’acidité des précipitations (Chapitre V-4). 

Relation entre le Log des concentrations en sulfate s et 
calcium à La Crouzille de 1990 à 2003.

y = 0,8669x - 0,049

R2 = 0,768
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Figure V-3.5 : Relation entre les logarithmes des concentrations en sulfates et calcium corrigé de la 
fraction marine dans les précipitations à La Crouzille entre 1990 et 2003. 
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A partir de cette relation sulfates-calcium (Figure V-3.5), il s’établit un coefficient de détermination R² 

significatif (R² = 0,77), ceci permettant de dire que les pluies sont neutralisées préférentiellement par 

les particules alcalines terrigènes. Cette observation a déjà été mise en avant par Topçu et al. (2002). 

 
 

3.1.4. A l’échelle continentale (Annexes 13 et 14) 
 

Par notre étude, toutes stations confondues, les concentrations moyennes de 0,19 mg/L en Mg2+,  

0,11 mg/L en K+ et 0,40 mg/L en Ca2+ ont été calculées sur la période 1990-2003. Sur les autres 

parties du globe, les teneurs les plus faibles sont rencontrées dans des régions aux caractéristiques 

géographiques, orographiques et climatiques particulières (Alaska, Canada,  Suisse…), les isolant des 

masses d’air provenant des régions maritimes ou émettrices de ces composés. Les teneurs en calcium 

(1,16 mg/L) et potassium (2,07 mg/L) obtenues en Italie du Nord  (Balestrini et al., 2001) sont élevées 

car cette région est sous influence des masses d’air provenant du sud et elles sont « stoppées » par les 

Alpes. Les teneurs françaises sont semblables à celles rencontrées en Angleterre par Stedman (1990) 

et Raper et al. (1996) (similarité géographique, bordure océanique importante). 

 

Le test de Mann-Kendall a établit un taux de changement de - 52 % pour le Mg2+, - 42 % pour le K+ et 

de - 23 % pour le Ca2+ sur la période 1990-2003. Les taux de changement pour le K+ et le Ca2+ sont 

similaires à ceux donnés par Balestrini et al. (2001) pour l’Italie du Nord avec - 41% pour le K+ et       

- 4% pour le Ca2+ (contexte géologique comparable). La différence entre les deux taux de changement 

des teneurs en Mg2+ (- 52% par notre étude et - 30% en Italie) peut s’expliquer par le fait que cette 

région d’Italie est très peu influencée par les masses d’air d’origine océanique du fait de la barrière 

montagneuse des Alpes.  

 

Concernant les dépositions en ions Ca2+, sur la période 1990-2003, on enregistre un dépôt moyen de 

349 mg/m²/an en France (pluviométrie Pl : 1090 mm) et un taux de + 1,9%.an-1, soit une augmentation 

de 20% pour Ca2+.  Ce dépôt moyen est légèrement inférieur de celui donné par Ulrich et al. (2002) en 

France (390 mg.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Par contre, Herckes et al. (2002) donnent une 

valeur de dépôt de 240 mg.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, dépôt 

humide légèrement inférieur à celui obtenu pour le Donon en 2000 avec 298 mg.m-2.an-1 et une 

pluviosité de 1698 mm. Le dépôt observé en France est inférieur aux dépôts moyens observés en Italie 

du Nord (1386 mg.m-2.an-1), en Autriche (790 mg.m-2.an-1) et en République Tchèque (550 mg.m-2
.an-1). 

Ces régions présentent un contexte géologique particulier (roches marneuses, dolomites) engendrant 

des apports calciques. Des valeurs de dépôts humides inférieurs sont obtenues en Suisse en 2002           

(197 mg.m-2.an-1, Pl = 990 mm) et en Allemagne (230 mg.m-2.an-1, Pl = 1068 mm). Peu d’études 

relatent des taux de changement. En Allemagne, Zimmermann et al. (2003) ont obtenu un taux de        

- 51% entre 1992 et 2000 et une baisse de 8% de la pluviométrie sur cette période, et Puxbaum et al. 

(1998) donnent un taux de 0% en Autriche entre 1984 et 1993. 
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En ce qui concerne les dépositions en ions nss-Ca2+, on a montré que le dépôt moyen en France était 

de 346 mg/m²/an (Pl : 1090 mm) sur la période 1990-2003 avec un taux de + 2,9%.an-1, soit une 

augmentation de 27% pour nss-Ca2+. Au Japon, Seto et al. (2002, 2004) obtiennent un dépôt moyen de 

220 mg.m-2.an-1 sur la période 1989-1998 et un taux annuel de + 1,4%.an-1. En Allemagne, 

Zimmermann et al. (2003) donnent - 64% entre 1992 et 2000. 

 

Concernant les dépositions en ions Mg2+, en France sur la période 1990-2003, nous avons obtenu un 

dépôt moyen de 139 mg.m-2.an-1 (Pl : 1090 mm) et un taux de - 2,4%.an-1, soit une diminution de 31% 

et de + 22% pour la pluviométrie. Ce dépôt moyen est semblable à celui donné par Ulrich et al. (2002) 

en France (160 mg.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Herckes et al. (2002) donnent une valeur de 

dépôt de 60 mg.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, dépôt humide 

légèrement supérieur à celui obtenu pour le Donon en 2000 avec 46 mg.m-2.an-1 et une pluviosité de 

1698 mm. Le dépôt observé en France est semblable aux dépôts moyens observés en Italie du Nord                       

(137 mg.m-2.an-1) et inférieurs à ceux rencontrés en Autriche (320 mg.m-2.an-1) et en Angleterre du 

Nord (350 mg.m-2.an-1) qui sont des régions fortement soumises au régime océanique. Des valeurs de 

dépôts humides inférieurs sont obtenues dans des régions continentales, en Suisse en 2002                  

(19 mg.m-2.an-1, Pl = 990 mm), en Allemagne (70 mg.m-2.an-1, Pl = 1068 mm) et en République 

Tchèque (70 mg.m-2.an-1). Concernant les taux de changement, en Allemagne, Zimmermann et al. 

(2003) obtiennent - 14% entre 1992 et 2000, et, Miller et al. (2000) établissent un taux de - 48% dans 

le Nord de l’Angleterre entre 1989 et 1998. En ce qui concerne les ions nss-Mg2+, un dépôt moyen de 

61 mg/m²/an est obtenu en France avec un taux de - 55%. En Allemagne, Gauger et al. (2002, 2004) 

obtiennent sur la période 1987-1995 un taux de - 79%. 

 

Concernant les dépositions en ions K+, sur la période 1990-2003, en France un dépôt moyen de           

81 mg.m-2.an-1 est obtenu (Pl : 1090 mm) avec un taux de - 1,7%.an-1, soit une diminution de 22% pour 

K+. Ce dépôt moyen est semblable à celui donné par Ulrich et al. (2002) en France (80 mg.m-2.an-1) 

sur la période 1993-1998. Herckes et al. (2002) établissent une valeur de dépôt de 140 mg.m-2.an-1               

(Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, dépôt humide supérieur à celui obtenu pour le 

Donon en 2000 avec 90 mg.m-2.an-1 et une pluviométrie de 1698 mm. Le dépôt observé en France est 

supérieur aux dépôts moyens observés dans le Nord de l’Italie (60 mg.m-2.an-1), en Suisse en 2002              

(38 mg.m-2.an-1, Pl = 990 mm) et inférieurs à ceux rencontrés dans les régions continentales, en 

Autriche (610 mg.m-2.an-1), en Allemagne (120 mg.m-2.an-1, Pl = 1068 mm) et en République Tchèque                      

(610 mg.m-2.an-1). Concernant les taux de changement, nous avons en Allemagne,  - 33% entre 1987 et 

1995 et - 70% sur la période 1992-2000 (Pl : - 8%). 
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3.2. Evolution des concentrations en ions Na+ et Cl- dans les précipitations et 
dépositions humides  
 

3.2.1. Etude des données annuelles  
 
Dans cette étude, le test de Mann-Kendall a été appliqué aux données annuelles de concentrations en 

ions Na+, Cl- et nss-Cl- (moyennes, P50 et P98) ainsi qu’aux dépositions humides moyennes de ces 

mêmes ions afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1) et sur la période (%.période-1). Les 

taux de changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des 

concentrations et dépositions moyennes annuelles des ions Na+, Cl- et nss-Cl- ont aussi été obtenus et 

récapitulés en Annexe 10. 

 

3.2.1.1. A l’échelle Nationale (Annexe 10) 
 

3.2.1.1.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

Sur la période 1990-2003, la concentration moyenne nationale en Na+ dans les précipitations est 

de 1,15 ± 0,70 mg/L (Annexe 10, Tableau 10-5), la médiane de 0,67 ± 1,29 mg/L (Annexe 10,               

Tableau 10-10) et le P.98 est de 6,61 ± 10,29 mg/L (Annexe 10, Tableau 10-13). Le dépôt moyen en 

Na+ (Annexe 10, Tableau 10-17) est de 838 ± 261 mg.m-2.an-1 alors que la pluviométrie moyenne 

(Annexe 10, Tableau 10-5) est de 1090 ± 214 mm en France. La concentration moyenne nationale 

en Cl- dans les précipitations est de 2,06 ± 1,40 mg/L, la médiane de 1,14 ± 2,23 mg/L et le P.98 de        

11,50 ± 19,50 mg/L. Le dépôt moyen en Cl- est de 1149 ± 427 mg.m-2.an-1. Les Figures V-3.6 

donnent l’évolution temporelle entre 1990 et 2003 des concentrations journalières ainsi que des 

dépositions humides moyennes en Na+ et Cl- à l’échelle nationale.  
 

Evolution temporelle des concentrations moyennes en  françaises 
en Na+ et Cl - dans les précipitations entre 1990 et 2003.
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Figure V-3.6 : Evolution temporelle des concentrations (a) et dépôts moyens (b) en Na+ et Cl- des  
évènements pluvieux recueillis dans les 13 stations MERA entre 1990 et 2003. 

 
 

L’évolution annuelle des teneurs de ces deux ions dépend fortement des flux climatiques. Au niveau 

national, la diminution de la concentration annuelle en ions Na+ et Cl- n’est pas significative du fait de 

la grande variabilité des concentrations. L’évolution annuelle des dépôts humides dépend aussi 
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Il est donc très difficile d’observer une tendance significative. Au niveau national la diminution des 

dépôts annuels en ions Na+ et Cl-  n’est pas significative du fait de la grande variabilité des dépositions.  

 

3.2.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Le Tableau V-3.4 récapitule les concentrations moyennes nationales en Na+, Cl- et nss-Cl-, les taux de 

changement moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données 

annuelles des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. 
 

Sur la période 1990-2003, les concentrations moyennes (Annexe 10, Tableau 10-6) en Na+ 

présentent une tendance décroissante de - 3,1 ± 4,3 %.an-1, les médianes (Annexe 10, Tableau 10-11) 

de - 1,1 ± 3,3 %.an-1 et les P.98 de - 4,2 ± 3,3 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-14). Les dépôts moyens 

en Na+ (Annexe 10, Tableau 10-17) présentent un taux de - 1,5 ± 6,9 %.an-1 alors que la pluviométrie 

moyenne augmente de + 2,2 ± 5,0 %.an-1. 
 

Les concentrations moyennes en Cl- présentent un taux de - 3,3 ± 3,5 %.an-1 (Annexe 10,                     

Tableau 10-6), les médianes de - 2,2 ± 1,5 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-11) et les P.98 de                 

- 4,2 ± 3,2 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-14). Les dépôts moyens en Cl- présentent un taux annuel 

de  + 0,8 ± 4,1 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-17). 
 

La classification des taux de changement pour les concentrations en Na+ et Cl- indique que les 

concentrations élevées et les valeurs extrêmes décroissent plus vite que les niveaux moyens. Les 

tendances décroissantes des teneurs en Na+ dans les précipitations sembleraient confirmer que le 

territoire soit de moins en moins soumis aux flux d’ouest (Chapitre V-3.1.1.1.3, Annexe 24). 
 

La concentration moyenne nationale en nss-Cl- dans les précipitations (Annexe 10, Tableau 10-5) 

est de 0,87 ± 1,30 mg/L, la médiane est de  0,82 ± 1,40 mg/L (Annexe 10, Tableau 10-10) et le P.98 

(Annexe 10, Tableau 10-13) est de 3,93 ± 6,50 mg/L sur la période 1990-2003. Les concentrations 

moyennes en nss-Cl- présentent une tendance significative décroissante de - 4,2 ± 2,1 %.an-1           

(Annexe 10, Tableau 10-6), les médianes de - 3,1 ± 2,1 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-11)  et les 

valeurs de P.98 un taux de changement de - 4,9 ± 1,7 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-14). Les dépôts 

moyens (Annexe 10, Tableau 10-16) en nss-Cl- sur la période 1990-2003 est de 440 ± 263 mg/m²/an 

avec une tendance décroissante de - 2,1 ± 2,2%.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-17). Les taux de 

changement des valeurs de concentrations et dépôts entre Cl- et nss-Cl- sont différents. La part marine 

est prépondérante et la fraction anthropique des Cl- diminue plus fortement que sa part marine. Ceci 

pourrait être due à la diminution importante des émissions anthropiques de Cl- (incinérations, 

décomposition de composés organochlorés, HCl gaz émis par les industries de papiers) et par les 

éruptions volcaniques (Johnson et al., 1987). L’augmentation des dépôts en ions Cl- est fortement liée 

à l’augmentation de la pluviométrie. La part anthropique des chlorures dans les dépositions humides 

semble diminuer de façon plus conséquente par rapport à la part marine. 
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Tableau V-3.4 : Récapitulatif des concentrations et dépositions humides nationales en ions Na+, Cl- et    
nss-Cl-, taux de changement moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des 

données annuelles des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. 
 

 Concentrations 
 Na+ Cl- nss-Cl- 
 * 

α mg.L-1 %.an-1 
α mg.L-1 %.an-1 

α mg.L-1 %.an-1 

Moyenne 0,05 1,15  ± 0,70 - 3,1 ± 4,3 0,01 2,06 ± 1,40 - 3,3 ± 3,5 0,01 0,87 ± 1,30 - 4,2 ± 2,1 

Médiane > 0,1 0,67 ± 1,29 - 1,1 ± 3,3 > 0,1 1,14 ± 2,23 - 2,2 ± 1,5 0,01 0,82 ± 1,40 - 3,1 ± 2,1 

P.98  0,1 6,61 ± 10,09 - 4,2 ± 3,3 > 0,1 11,50 ± 19,50 - 4,2 ± 3,5 0,01 3,93 ± 6,50 - 4,9 ± 1,7 

 Dépositions humides moyennes 
 Na+ Cl- nss-Cl- 
α 0,01 0,1 > 0,1 

mg.m-2.an-1 838 ± 261 1149 ± 427 440 ± 263 

%.an-1 - 1,5 ± 6,9 + 0,8 ± 4,1 - 2,1 ± 2,3 

 Pluviométrie 
α > 0,1 

mm 1090 ± 214 

%.an-1 + 2,2 ± 5,0 
 

* α : niveau de signification 

 
3.2.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 

 
3.2.1.2.1. Etude des concentrations et dépositions humides moyennes 

 
 

Les Figures V-3.7 et V-3.8 donnent une représentation spatiale des valeurs médianes de concentrations 

dans les pluies ainsi que les dépositions humides moyennes en ions Na+ et Cl-. Les taux de changement 

annuels y sont aussi mentionnés. 
 

Les ions Na+ et Cl- sont les éléments majeurs des précipitations en France et indicateurs de l’influence 

marine. Les concentrations sont donc les plus élevées dans le quart Nord-ouest et sur la façade 

atlantique, les concentrations étant minimales sur tout le pourtour Est de la France. 

 

Le Casset
0,06 mg/L
 - 2,1 %an-1

 - 28 %

La Hague
4,51 mg/L
- 2,6 %an-1

- 31 %

Morvan
0,22 mg/L
+ 3,8 %an-1

+ 31 %

La Crouzille
0,39 mg/L
+ 2,4 %an-1

+ 23 %

Peyrusse Vieille
 (1995-2003)
0,55 mg/L
ns
ns

Iraty
0,31 mg/L
+ 1,5 %an-1

+ 17 %

Brotonne
0,62 mg/L
 - 3,1 %an-1

 - 40 %

Revin
0,32 mg/L
+ 0,9 %an-1

+ 11 %

Donon
0,15 mg/L
  0 %an-1

  0 %

Bonnevaux
 (1990-1998)
0,10 mg/L
+ 14,3 %an-1

+ 53 %

Montandon
 (1998-2003)
0,10 mg/L
- 5,0 %an-1

- 25 %

 

Le Casset (679 mm)
65 ± 31 mg/m²/an
      + 11,3 %an-1

      + 60 %

La Hague (818 mm)
4645 ± 1857 mg/m²/an
ns
ns

Morvan (1176 mm)
353 ± 96 mg/m²/an
   ns
   ns

La Crouzille (883 mm)
507 ± 203 mg/m²/an
  ns
  ns

Peyrusse Vieille (819 mm)
 (1995-2003)
695 ± 211 mg/m²/an
- 4,2 %an-1

- 34 %

Iraty (1248 mm)
489 ± 251 mg/m²/an
+ 16,1 %an-1

+ 68%

Brotonne (756 mm)
815 ± 278 mg/m²/an
- 1,0 %an-1

- 12 %

Revin (1115 mm)
545 ± 197 mg/m²/an
+ 6,8 %an-1

+ 47 %
Donon (1561 mm)
342 ± 10 mg/m²/an
      ns
      ns

Bonnevaux (1715 mm)
 (1990-1998)
262 ± 107 mg/m²/an
- 5,2 %an-1

- 42 %

Montandon (1215 mm)
 (1998-2003)
161 ± 22 mg/m²/an
ns
ns

 

 
 
 

Concentration médiane en Na+
  (mg/L) et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  

 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
          ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-3.7 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions 
humides moyennes en ions Na+

 en France entre 1990 et 2003. 
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Le Casset
0,13 mg/L
 - 2,9 %an-1

 - 35 %

La Hague
7,82 mg/L
- 2,5 %an-1

- 31 %

Morvan
0,37 mg/L
+ 0,8 %an-1

+ 10 %

La Crouzille
0,62 mg/L
+ 1,9 %an-1

+ 18 %

Peyrusse Vieille
 (1995-2003)
0,88 mg/L
ns
ns

Iraty
0,46 mg/L
ns
ns

Brotonne
1,08 mg/L
 - 4,1 %an-1

 - 54 %

Revin
0,57 mg/L
- 1,8 %an-1

 - 24 %

Donon
0,27 mg/L
- 2,2 %an-1

- 29 %

Bonnevaux
 (1990-1998)
0,20 mg/L
+ 2,0 %an-1

+ 14 %

Montandon
 (1998-2003)
0,19 mg/L
- 5,0 %an-1

- 25 %

Le Casset (679 mm)
115 ± 49 mg/m²/an
      + 5,1 %an-1

      + 40 %

La Hague (818 mm)
6631 ± 2571 mg/m²/an
+ 13,3 %an-1

+ 38 %

Morvan (1176 mm)
625 ± 179 mg/m²/an
- 1,7 %an-1

- 21 %

La Crouzille (883 mm)
876 ± 332 mg/m²/an
 + 1,4 %an-1

 + 14 %

Peyrusse Vieille (819 mm)
(1995-2003)

1186 ± 366 mg/m²/an
- 4,9 %an-1

- 39 %

Iraty (1248 mm)
801 ± 415 mg/m²/an
+ 20,4 %an-1

+ 73 %

Brotonne (756 mm)
1460 ± 521 mg/m²/an
- 1,4 %an-1

- 18 %

Revin (1115 mm)
927 ± 314 mg/m²/an
+ 4,1 %an-1

+ 35 %
Donon (1561 mm)
606 ± 161 mg/m²/an
     ns
     ns

Bonnevaux (1715 mm)
 (1990-1998)
467 ± 185 mg/m²/an
- 4,3 %an-1

- 34 %

Montandon (1215 mm)
 (1998-2003)
276 ± 38 mg/m²/an
- 5,2 %an-1

- 26 %

 
 

Concentration médiane en Cl- (mg/L) et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  
 Taux de changement en %.an-1 
 Taux de changement en %.période-1 
          ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-3.8 : Tendances des concentrations médianes dans les précipitations et des dépositions humides 
moyennes en ions Cl- en France entre 1990 et 2003. 

 
 

Les dépôts humides en Na+ et Cl- sont les plus élevés dans le quart Nord-ouest et sur la façade 

atlantique et minimum dans l’Est de la France même si la pluviométrie est plus abondante. Le dépôt 

maximum en Na+ est de 4645 ± 1857 mg.m-2.an-1 à La Hague (station à moins de 300m de la mer) et 

minimum au Casset (station d’altitude) avec 65 ± 31 mg.m-2.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-16). De 

même, pour les ions Cl-, le dépôt maximum est de 6631 ± 2571 mg.m-2.an-1 à La Hague et minimum 

au Casset avec 115 ± 49 mg.m-2.an-1. 

 

3.2.1.2.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Concernant les concentrations moyennes en Na+ (Annexe 10, Tableau 10-6), les taux de 

changement annuels varient de - 2,4 %.an-1 à Brotonne à + 4,1 %.an-1 à Iraty. Pour les dépôts moyens 

en Na+, le taux de changement annuel (Annexe 10, Tableau 10-17) maximum est rencontré à Iraty 

avec + 16,1 %.an-1 et le minimum à Brotonne avec - 1,0 %.an-1. Les taux de changement sont 

statistiquement non significatifs pour la plupart des stations et aucune distribution spatiale cohérente 

des taux de changement annuels pour dépositions moyennes n’est observée. 

 

Concernant les concentrations moyennes en nss-Cl-, les taux de changement annuels (Annexe 10, 

Tableau 10-6) varient de - 4,2 %.an-1 à Brotonne à  + 6,1 %.an-1 au Casset. Pour les dépôts moyens, 

le taux de changement annuel (Annexe 10, Tableau 10-17) maximum est rencontré à Iraty avec                   

+ 15,6 %.an-1 et le minimum au Morvan avec - 2,1 %.an-1. Ici aussi, aucune distribution spatiale 

cohérente des taux de changement annuels des dépositions moyennes en ions Cl- et nss-Cl- n’est 

relevée. 
 

Dépositions Concentrations 
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Si l’on considère les tendances de la pluviométrie et des dépôts moyens de ces deux ions, nous 

observons une augmentation des dépôts dans les stations de Revin, La Hague, Iraty, La Crouzille et Le 

Casset principalement liée à l’augmentation de la pluviométrie. Par contre, nous constatons une 

augmentation de la pluviométrie et une diminution des dépôts à Bonnevaux et Brotonne. 

 

Pour les concentrations, les taux de changement les plus importants sont rencontrés dans les stations 

du littoral, stations les plus exposées aux embruns marins. Les stations de montagne (Bonnevaux, Iraty 

et Le Casset) présentent une tendance à l’augmentation des teneurs en Na+ et Cl-. A La Hague, les taux 

de changement pour le Na+ sont identiques à celui obtenu pour le Cl-. Le ratio entre Na+ et Cl- est 

proche de celui de l’eau de mer (Chapitre V-3.2.3). 

 

Les taux de changements pour les dépositions sont attribués principalement aux variations de la 

pluviométrie. 

 

La distribution et les tendances des ions Na+ (- 3,1 ± 4,3 %.an-1), Cl- (- 3,3 ± 2,5an-1) et Mg2+                      

(- 3,9 ± 2,7 %.an-1) sont semblables et caractérisent les masses d’air de secteur ouest. Ceci conforte 

bien l’hypothèse émise dans le Chapitre V-3.1.1.1.3, selon laquelle le territoire semblerait être de 

moins en moins sous l’influence océanique (Annexe 24). 

 

 

3.2.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Le test saisonnier de Kendall est appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) et mensuelles 

(Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). Les taux de changement de la 

limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes saisonnières sont aussi 

calculés. 

 

3.2.2.1. Les cycles saisonniers 
 

3.2.2.1.1. Les concentrations en ions Na+ et Cl- 
 

La Figure V-3.9 présente l’évolution temporelle des concentrations mensuelles moyennées sur les 

stations MERA entre 1990 et 2003. Les teneurs maximales sont rencontrées durant les périodes 

d’automne et hiver. Les fronts d’ouest venant de l’océan Atlantique sont plus fréquents (Estienne et 

Godard, 1970) en cette période. Ces masses d’air amènent une quantité non négligeable d’ions Na+ et 

Cl-. Cette variabilité inter-annuelle est similaire à celle des Mg2+. Les ions Na+, Cl- et Mg2+ sont 

caractéristiques des masses d’air de secteur ouest majoritaires en période hivernale. Les teneurs 

minimales sont observées durant la période estivale (flux de secteur sud majoritaires). Il existe une 

variabilité inter-site et inter-annuelle forte. 
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Evolution temporelle des concentrations mensuelles 

moyennées sur les stations MERA en Cl - et Na+ de 1990 à 
2003.
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Figure V-3.9 : Evolution temporelle des teneurs mensuelles en sodium et chlorures dans les précipitations 
en France entre 1990 et 2003 

 
 

3.2.2.1.2. Les dépositions humides ions Na+ et Cl- 
 

Il apparaît une variabilité inter-site et inter-annuelle forte. Les dépôts humides de ces deux ions sont 

minimums durant la période estivale (faible pluviométrie) et maximums durant les mois d’automne et 

d’hiver. La distinction entre les saisons est très nette pour toutes les stations du dispositif. 
 
 

3.2.2.2. Evènements particuliers 
 

Des épiphénomènes (Figure V-3.6) sont enregistrés en 1991, 1993, 1997 et 2003. Les dépositions en 

Na+ et Cl- sont minimales en 1991 dues à un déficit pluvieux important. Puis, de faibles teneurs sont 

enregistrées en 1993, 1997 et 2003. Ces faibles teneurs sont anti-corrélées avec celles en Ca2+ et K+ 

observées précédemment (Chapitre V-3.1.2.2). Les rétrotrajectoires des masses d’air durant le mois de 

janvier 1997 (Annexe 23) proviennent du secteur sud (méditerranéen) et d’Europe centrale              

(Annexe 8), masses d’air continentales pauvres en Na+ et Cl-. Le régime anticyclonique exceptionnel, 

de 2003, a été très persistant et particulièrement sec. Ces conditions climatiques semblent avoir 

engendré des apports venant des régions méditerranéennes plus importants et pauvres en ions Na+ et 

Cl-, donnant des dépositions humides plus faibles. 

 

3.2.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 
Le Tableau V-3.5, récapitule les concentrations et dépositions moyennes, moyennes sur toutes les 

stations MERA, les taux de changement moyens par saison pour les ions Na+ et nss-Cl-. 

 

Concernant les concentrations en Na+ dans les pluies, aucune distribution spatiale significative des 

taux de changement saisonniers n’est observée (Annexe 11, Tableau 11-19). Pour les concentrations 

en nss-Cl-, en hiver, les taux de changement sont négatifs dans toutes les stations. En été, les taux sont 

minimums et homogènes dans le quart Nord-ouest, Brotonne et La Hague (- 6,85 %.an-1 en moyenne) 

et de - 4,3 %.an-1 en moyenne dans le quart Nord-est. 

Na+ 

Cl- 
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En automne, les taux sont croissants dans les deux stations de haute altitude et minimums dans le quart 

Nord ouest (- 3,7 %.an-1). Il n’existe pas de distribution spatiale significative des taux de changement 

saisonniers pour les concentrations. 

 

Concernant les dépositions en Na+ (Annexe 11, Tableau 11-20), au printemps, les taux les plus élevés 

sont rencontrés dans les deux stations de haute altitude. En été, seules les deux stations du quart Nord-

ouest présentent des taux négatifs (- 1,8 %.an-1). On n’observe aucune distribution spatiale 

significative des taux de changement saisonniers pour les dépositions humide en Na+. Pour les 

dépositions en nss-Cl-, aucune distribution spatiale significative des taux de changement saisonniers 

n’est observée. Ces taux sont attribués aux variations saisonnières de la pluviométrie pour chacune des 

stations (Annexe 11, Tableau 11-4). 
 

Tableau V-3.5 : Concentrations et dépositions humides moyennes en Na+ et nss-Cl-, taux de changement 
moyens, taux de changement annuels minimum et maximum et écarts types obtenus par le test Seasonal-

Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Na+ nss-Cl- 

 Concentrations 
(mg.L-1) 

Dépositions 
(mg.m-2.an-1) 

Concentrations 
(mg.L-1) 

Dépositions 
(mg.m-2.an-1) 

Pluviométrie 
(mm) 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 20111 20111 

Moyenne 1,61 ± 3,03 289 ± 535 1,10 ± 1,71 218 ± 318 236 ± 81 

%.an-1 - 1,0 ± 3,0 + 3,7 ± 5,7 - 1,2 ± 5,2  + 3,6 ± 4,3 + 4,2 ± 5,7 
Min %.an-1 - 5,2 - 4,5 - 5,5 - 2,3 + 2,0 

Hiver 

Max %.an-1 + 0,7 + 12,7 - 0,5 + 8,8 + 10,2 
Moyenne 0,62 ± 0,12  108 ± 131 0,44 ± 0,51 82 ± 65  273 ± 108 

%.an-1 + 0,5 ± 3,7 + 3,2 ± 5,4 - 0,5 ± 3,9 + 2,1 ± 5,5 + 2,9 ± 3,7 
Min %.an-1 - 3,1 - 3,1 - 4,9 - 4,3 - 0,8 

Printemps 

Max %.an-1 + 7,4 + 9,4 + 9,2 + 11,1 + 10,1 
Moyenne 0,55 ± 0,99 90 ± 107 0,42 ± 0,62 73 ± 62 271 ± 94 

%.an-1 + 2,7 ± 8,9  + 0,8 ± 7,0 - 2,8 ± 3,8  - 0,7 ± 8,9  + 2,4 ± 4,7 
Min %.an-1 - 4,9 - 1,9 - 6,9 - 5,6 + 0,7 

Eté 

Max %.an-1 + 18,6 + 8,5 + 5,0 + 3,9 + 9,6 
Moyenne 1,14 ± 1,89  327 ± 551  0,92 ± 1,15 239 ± 293 392 ± 105 

%.an-1 - 1,1 ± 3,1 + 0,6 ± 5,4 - 2,4 ± 3,7  - 0,4 ± 5,8 + 2,6 ± 4,6 
Min %.an-1 - 2,8 - 0,7 -  3,8 - 4,2 - 1,3 

Automne 

Max %.an-1 + 5,1 + 10,1 + 3,4 + 11,1 + 7,5 
 

Le Tableau V-3.5 montre que les concentrations en Na+ les plus élevées sont rencontrées en hiver et 

les dépositions maximales sont observées à l’automne. Les concentrations et dépositions minimales 

sont rencontrées en été. 

 

Concernant les taux de changement annuels moyens pour les concentrations dans les pluies en Na+, 

les taux de changement varient de - 1,1  ± 3,1 %.an-1 (automne) à + 2,77  ± 8,9 %.an-1 (été). Les teneurs 

en Na+ sont maximales en hiver et à l’automne, période où les flux océaniques sont prépondérants et 

apportent des quantités non négligeables en sodium. Il semblerait que le territoire soit de moins en 

moins soumis aux flux d’ouest (Annexe 24) d’où un taux décroissant fort durant cette période, avec 

des quantités apportées de moins en moins importantes. 
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Une des causes du déclin des concentrations en ions Na+ en hiver semblerait venir de cette hypothèse 

émise au Chapitre V-3.1.1.1.3. 
 

Pour les dépositions humides en ions Na+, les taux varient de + 0,6  ± 5,4 %.an-1 (automne) à                

+ 3,7  ± 5,7 %.an-1 (hiver). Le taux minimal est observé en automne pour les concentrations et les 

dépositions. Une augmentation des dépôts est observée et semble liée à l’augmentation de la 

pluviométrie. Les concentrations augmentent au printemps et en été. Par contre, en automne et en 

hiver, il y a diminution des concentrations en ions Na+. C’est durant ces périodes que les taux de 

changement sont les plus faibles. 

 

Les concentrations les plus élevées en ions nss-Cl- sont observées en hiver et les dépositions 

maximales sont observées à l’automne, observations similaires à celles faites pour les ions Na+. 

 

Les taux de changement des concentrations en nss-Cl- semblent présager que la fraction anthropique 

des Cl- diminue de façon plus conséquente que sa part marine. Les émissions anthropiques de Cl- étant 

maximales en été (Cl-/Na+ > 2), l’impact des politiques de réduction de ces émissions anthropiques est 

plus fort durant cette saison. Le taux décroissant en hiver traduit le fait que les flux d’ouest sont de 

moins en moins fréquents (Annexe 24). 

 
 

3.2.3. Le ratio Cl-/ Na+ 
 

Le ratio Cl-/ Na+ est proche de 1,17 pour l’eau de mer (Riley et al., 1971). Au niveau national, ce ratio 

est en moyenne égal à 1,70 dû à l’apport d’ions Cl- par les activités humaines (incinérations, 

décomposition de composés organochlorés, HCl gaz émis par les industries de papiers) et par les 

éruptions volcaniques (Johnson et al., 1987). Le ratio Cl-/ Na+ moyenné sur la période 1990-2003 est 

de 1,80 à La Hague (1,90 sur la période 1978-2003), 1,88 au Morvan, 1,95 au Donon, 2,00 à 

Bonnevaux et 2,20 au Casset. Plus on s’éloigne de la côte ouest, plus le ratio est élevé, ceci traduisant 

plus d’apports anthropiques en ions Cl- et moins d’influence océanique. Des valeurs proche de 1,10-

1,20 sont obtenues à la station de La Hague durant la période automnale et hivernale. De plus nous 

observons des taux de changement identiques pour ces deux ions dans cette station. Durant les mois 

d’été 1991, dans la plupart des stations nous observons un ratio important (Cl-/Na+ = 4 à 6 au Morvan, 

Donon, Iraty et au Casset). Ceci conforte l’hypothèse de l’éruption volcanique du Pinatubo durant l’été 

1991 (Chapitre V-1.2.2.2.1) ayant émis des quantités importantes de SO2 et HCl dans la haute 

atmosphère. Globalement nous avons, 

 

▫ Cl-/Na+ > 2 en été : flux océaniques d’ouest minoritaires + émissions anthropiques plus 

importantes (HCl), 
 

▫ Cl-/Na+ = 1,6 - 1,8 en hiver : flux océaniques d’ouest majoritaires. 
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3.2.4. A l’échelle continentale (Annexes 13 et 14) 
 

L’examen des teneurs en Na+ et Cl- mesurées dans d’autres pays montre que les faibles concentrations 

sont rencontrées dans les régions à faible influence marine, stations isolées géographiquement et 

orographiquement des mers et océans n’engendrant pas ou peu d’apports marins (0,04-0,08 mg/L en 

Suisse, 0,16 mg/L en République Tchèque). Les teneurs françaises en ions Na+ (1,15 mg/L) sont 

semblables à celles rencontrées en Angleterre par Raper et al. (1996) avec 1,08 mg/L (similarité 

géographique, bordure océanique importante). Les fortes teneurs en Na+ sont rencontrées dans des 

régions à forte influence marine (Japon avec 3,70 mg/L, Amsterdam Island, etc...). 

 

Les concentrations moyennes en ions Cl- (2,06 mg/L) en France sont semblables à celles rencontrées 

en Belgique (Rajsic et al., 1991) et dans l’Est de la France (Sanusi et al., 1996). Les concentrations les 

plus faibles sont rencontrées dans des régions isolées géographiquement et orographiquement des 

apports marins et des régions fortement industrialisées alors que les concentrations les plus élevées 

sont rencontrées dans des régions sous forte influence océanique ou fortement industrialisée                

(14,4 mg/L à Amsterdam Island, 4,30 mg/L en Angleterre, 6,47 mg/L au Japon, …), nous avons donc 

plus d’apports en ions Cl- d’origine anthropique (émissions de gaz HCl). 

  

Le taux de changement pour les concentrations en ions Cl- observé en France (- 32% sur la période 

1990-2003) est similaire à celui obtenu par Balestrini et al. (2001) en Italie du Nord avec - 32% sur la 

période 1994-1999. Miller et al. (2000) ont obtenu - 46% pour l’ion Cl- en Angleterre entre 1989 et 

1998 et - 47% pour Na+ (- 40% en France entre 1990 et 2003). 

 

Concernant les dépositions en ions Na+, un dépôt moyen de 838 mg.m-2.an-1 (Pl : 1090 mm) a été 

obtenu en France sur la période 1990-2003. Ce dépôt moyen est légèrement inférieur de celui donné 

par Ulrich et al. (2002) en France (990 mg.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Herckes et al. (2002) 

donnent une valeur de dépôt de 460 mg.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, 

ce dépôt humide est supérieur à celui obtenu pour le Donon en 2000 avec 306,79 mg.m-2.an-1 et une 

pluviosité de 1698 mm. Les dépôt observés en France sont supérieurs aux dépôts moyens observés en 

Italie du Nord (327 mg.m-2.an-1), en République Tchèque (140 mg.m-2.an-1), en Suisse (78 mg.m-2.an-1,      

Pl = 990 mm) et en Allemagne (380 mg.m-2.an-1, Pl = 1068 mm). Ces régions continentales sont 

isolées des apports marins par des barrières montagneuses. Des valeurs de dépôts humides supérieurs 

sont obtenues en Angleterre du Nord (2610 mg.m-2.an-1, Pl = 1338 mm), qui est une région soumise à 

un régime océanique important. 

 

Concernant les taux de changement pour les dépositions en ions Na+, le test de Mann-Kendall établit 

un taux de - 19% entre 1990 et 2003. Zimmermann et al. (2003) ont obtenu, - 41% en Allemagne entre 

1992 et 2000, alors que Gauger et al. (2003) donnent un taux de 0% sur la période 1987-1995. Miller 

et al. (2000) donnent - 51% dans le Nord de l’Angleterre sur la période 1989-1998. 
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En France, un dépôt moyen en Cl- de 1149 mg.m-2.an-1 (Pl : 1090 mm) et de 480 mg.m-2.an-1 pour les 

ions nss-Cl-. Le dépôt moyen en ions Cl- est inférieur à celui donné par Ulrich et al. (2002) en France      

(1700 mg.m-2.an-1) sur la période 1993-1998. Herckes et al. (2002) donnent une valeur de dépôt de          

700 mg.m-2.an-1 (Pl = 1265 mm) pour une station des Vosges en 2000, dépôt humide supérieur à celui 

obtenu pour le Donon en 2000 avec 510,34 mg.m-2.an-1 et une pluviométrie de 1698 mm. Le dépôt 

observé en France est supérieur aux dépôts moyens observés en dans le Nord de l’Italie                   

(696 mg.m-2.an-1), en République Tchèque (450 mg.m-2.an-1), en Suisse (153 mg.m-2.an-1,                    

Pl = 990 mm), en Finlande (234 mg.m-2.an-1, Pl = 517 mm), en Allemagne (510 mg.m-2.an-1,                 

Pl = 1068 mm) et en Autriche (950 mg.m-2.an-1). Ces régions continentales sont isolées des apports 

marins. Des valeurs de dépôts humides supérieurs sont obtenues dans le Nord de l’Angleterre       

(4730 mg.m-2.an-1, Pl = 1338 mm). 

 

Concernant les taux de changement des dépositions en ions Cl-, le taux observé en France (+ 10%) est 

semblable à celui obtenu en Allemagne (+ 7% entre 1992 et 2000). Pour les ions nss-Cl-, une 

augmentation de + 48% est observée en France (1990-2003). En Allemagne, Gauger et al. (2003) 

obtiennent un taux de - 71% entre 1987 et 1995. 
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44..  EEvvoolluutt iioonn  ddee  ll ’’ aacciiddii ttéé  ddeess  pprr éécciippii ttaatt iioonnss  eenn  FFrr aannccee  ssuurr   llaa  ppéérr iiooddee                        
11999900--22000033  

 

 
 

4.1. Evolution des concentrations dans les précipitations et dépositions humides 
en ions H+  
 

4.1.1. Etude des données annuelles 
 

4.1.1.1. A l’échelle Nationale 
 

4.1.1.1.1. Evolution des concentrations et dépositions moyennes annuelles 
 

La Figure V-4.1 représente l’évolution temporelle des pH journaliers ainsi que les dépositions humides 

moyennes en H+ à l’échelle nationale (moyenne de toutes les stations). Le pH moyen des 

précipitations (Annexe 10, Tableau 10-5) en France sur la période 1990-2003 est de 5,07 ± 0,1, la 

médiane (Annexe 10, Tableau 10-10) est de 5,34 ± 0,16 et le P.98 (Annexe 10, Tableau 10-13) de  

6,55 ± 0,25. Il est aussi intéressant de se focaliser sur le P.5, qui est de 4,61 ± 0,31, afin de suivre les 

évènements très acides et leur évolution. La concentration moyenne en H+, calculée à partir du pH, est 

de 0,009 ± 0,003 mg/L (Annexe 10, Tableau 10-5) et le dépôt moyen (Annexe 10, Tableau 10-16) est 

de  9,02 ± 2,0 mg.m-2.an-1. 
 

Evolution temporelle des dépôts humides en ions H + 

moyens annuels en France de 1990 à 2003

0

2

4

6

8

10

12

14

16

1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003

D
ép

ôt
s 

en
 m

g/
m

²/a
n

0

200

400

600

800

1000

1200

1400

P
l (

m
m

)
 

 

Figure V-4.1 : Evolution temporelle obtenue des pH (a) de chaque évènements pluvieux recueillis et dépôts 
moyens annuels en ions H+ (b) dans les stations MERA entre 1990 et 2003. 

 
 

Depuis 1996 (Figure V-4.1a), les médianes proches des moyennes impliquent une répartition 

homogène des valeurs autour de la moyenne. Quand la distribution est plus allongée vers les grandes 

valeurs, la moyenne est supérieure à la médiane (années 1997, 2000 et 2003). La différence entre la 

valeur moyenne et la valeur médiane enregistrée en 1991 et 2003 s’explique par le fait que des valeurs 

extrêmes de pH ont été mesurées. En 1996, la médiane est égale à la moyenne, impliquant une 

distribution symétrique des données et la quasi absence de « outliers ». Il n’y a donc pas eu un 

événement acide ponctuel mais des pH acides ont été mesurés durant toute l’année et sur la quasi 

totalité du territoire. Depuis 1996, une stabilité de la médiane est observée ainsi qu’un écart moyen 

entre la moyenne et la médiane plus faible. L’écart moyen est d’environ 0,12 unité de pH avant 1996 

et de 0,06 unité de pH après 1996, ceci soulignant le fait qu’il y ait peu d’évènements ponctuels très 

acides et une homogénéisation des pH observés. 

(a) (b) 
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On peut aussi remarquer que les pluies sont plus acides depuis 1996, comme si cette année avait une 

influence à long terme sur les précipitations au sein du territoire. Il faut préciser que ce phénomène fut 

aussi observé dans d’autres pays comme la République Tchèque, la Hongrie, la Pologne… Aucune 

tendance sur la fréquence des valeurs élevées et extrêmes (« outliers » et « outliers lointains ») n’est 

relevée. 
 

Nous pouvons observer, sur la Figure V-4.1b, une augmentation progressive et significative des 

valeurs de dépôts en ions H+ en France sur la période 1990-2002 avec une diminution très forte en 

2003 liée à la pluviométrie. 

 
 

4.1.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels 
 

Les valeurs de pH moyens des précipitations en France sur la période 1990-2003 présentent une 

tendance décroissante (Annexe 10, Tableau 10-6) de - 0,025 ± 0,02 unitépH.an-1, les médianes 

(Annexe 10, Tableau 10-11) de - 0,02 ± 0,02  unitépH.an-1, les P.98 (Annexe 10, Tableau 10-14) de       

- 0,035 ± 0,03 unitépH.an-1 et les P.5 de - 0,010 ± 0,02  unitépH.an-1. Les concentrations en ions H+ 

présentent une tendance croissante de + 1,4 ± 1,3 %an-1. 

 

Sur la période 1990-2003, les dépôts moyens en H+ (Annexe 10, Tableau 10-17) présentent une 

tendance croissante de + 4,3 ± 2,9 %.an-1 et la pluviométrie augmente de + 2,2 ± 5,0 %.an-1. Cette 

augmentation est principalement liée à l’augmentation de la pluviométrie, les espèces sont donc 

lessivées de l’atmosphère en plus grande quantité. 

 

Le taux de changement calculé à partir des pH moyens est plus élevé que celui calculé à partir des 

médianes, cela signifie que le nombre d’évènements très acides décroît moins vite que le pH moyen. 

Les valeurs de P.5, représentant les pH très acides, diminuent faiblement par rapport aux valeurs des 

P.50, P.98 et pH moyens. De cette étude détaillée, il ressort aussi que le pH moyen a tendance à 

diminuer alors que le nombre d’échantillons très acides (pH < 4,0) ne présente pas de tendance 

significative à l’augmentation (Tableaux V-4.1 et V-4.2). Mais depuis 1996 le nombre d’évènements 

ayant des pH compris entre  4,0 et 5,0 a augmenté par rapport à la période 1990-1996. C’est le pH 

moyen qui augmente. 

 

Tableau V-4.1 : Nombre d’évènements moyen par an  par tranche de pH sur l’ensemble du dispositif 
MERA entre 1990 et 2003. 

 

Nbre d’événement  pH < 4,0 4,0 < pH < 4,5 4,5 < pH < 5,0 

1990-1996 0,75 4,5 11,4 

1996-2003 0,72 8,3 26,0 
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Tableau V-4.2 : Proportion (%) d’échantillons acides recueillis sur l’ensemble du dispositif MERA entre 
1990 et 2003. 

 

 pH < 4,0 4,0 < pH < 4,5 4,5 < pH < 5,0 
1990 1,1 2,9 10,6 
1991 1,4 6,8 14,5 
1992 0,1 5,4 13,6 
1993 0,6 4,0 9,8 
1994 0,5 2,9 7,5 
1995 0,8 5,2 12,1 
1996 2,1 16,2 31,3 
1997 0,3 6,0 24,1 
1998 0,6 10,9 25,8 
1999 0,7 10,6 27,9 
2000 0,2 6,6 26,0 
2001 0,7 7,2 24,8 
2002 1,6 10,0 29,7 
2003 0,9 7,0 23,4 

 

Le Tableau V-4.3 récapitule, sur le plan national, les caractéristiques des valeurs du pH moyen et les 

dépositions humides moyennes en ions H+, les taux de changement moyens, ainsi que les taux de 

changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99%. Concernant 

les concentrations moyennes en ions H+, nous ne les récapitulerons pas dans ce tableau (Annexe 10, 

Tableaux 10-5 à 10-9). 
 

Tableau V-4.3 : Récapitulatif des pH et dépositions humides nationales en H+, taux de changement 
moyens, taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% 
(Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 

stations MERA sur la période 1990-2003. 
 

 pH  Dépositions en H+ 

 * 
α unitépH unitpH.an-1 Min99% Max99% 

α mg.m-2.an-1 %.an-1 Min99% Max99% 

Moyenne 0,001 
5,07 

± 0,10 
- 0,025 
± 0,02 

- 0,03 
± 0,01 

+ 0,03 
± 0,01 

 0,001 9,02 
± 2,0 

+ 4,3 
± 2,9 

- 1,2 
± 2,5 

+ 8,3 
± 2,8 

Pluviométrie Médiane 0,1 5,34 
± 0,16 

- 0,020 
± 0,02 

  
α mm %.an-1 Min99% Max99% 

P.98 > 0,1 6,55 
± 0,25 

- 0,035 
± 0,03 

  > 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

P.5 > 0,1 4,61 
± 0,31 

- 0,010 
± 0,02 

 
 

 

 
 

4.1.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

4.1.1.2.1. Etude des concentrations et dépositions humides moyennes  
 

La Figure V-4.2  représente les valeurs de pH moyens et les dépositions humides moyennes en ions H+ 

en France sur la période 1990-2003. Leur valeur de taux de changement y est associée. 
 

▫ Les pH les plus acides sont rencontrés dans le quart Nord-est (Donon et Revin) exposé à l’influence 

des sources provenant d’Europe de l’Est et des pays du Nord-ouest de l’Europe (pH<5,0) (Annexe 5). 

Ces régions de l’Est sont en effet soumises à des flux continentaux et semi-continentaux, l’influence 

océanique n’étant pas totalement éliminée (Plaisance et al., 1996 ; Charron et al., 1999). 

L’urbanisation et les activités industrielles dans les pays situés au Nord (Royaume-Uni, Benelux, 

Allemagne) sont également à l’origine de cette acidité. 

* 
α : niveau de signification 
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Le Casset (679 mm)  
3,4 ± 1,6 mg/m²/an 
   ns 
   ns 

 

La Hague (818 mm)  
7,9 ± 4,3 mg/m²/an 
+ 3,4 %an-1 
+ 81 % 

Morvan (1176 mm) 
8,2 ± 3,1 mg/m²/an 
+ 5,6 %an-1 
+ 42 % 

La Crouzille (883 mm)  
4,9 ± 1,8 mg/m²/an 
 + 5,1 %an-1 
+ 38 % 

Peyrusse Vieille (819 mm) 
 (1995-2003) 
8,3 ± 1,7 mg/m²/an 
+ 2,0 %an-1 
+ 14 % 

 
Iraty (1248 mm) 
8,2 ± 3,9 mg/m²/an
+ 7,9 %an-1 
+ 51 % 
 

Brotonne (756 mm)  
8,3 ± 4,0 mg/m²/an  
+ 3,2 %an-1 
+ 81 % 
 

Revin (1115 mm) 
15,9 ± 3,0 mg/m²/an 
+ 6,9 %an-1 
+ 47 % 

Donon (1561 mm) 
20,2 ± 4,7 mg/m²/an 
 + 3,7 %an-1 
+ 33 % 

Bonnevaux (1715 mm)  
 (1990-1998) 
10,1 ± 4,5 mg/m²/an 
ns 
ns 

 

Montandon (1215 mm)  
 (1998-2003) 
11,7 ± 3,8 mg/m²/an  
- 3,5 %an-1 
- 20 % 
 

 
 

pH moyen et Déposition humide moyenne (mg/m²/an)  
 Taux de changement en unitépH.an-1 et %.an-1 
 Taux de changement en unitépH.période-1 et %.période-1 
        ns : statistiquement non significatif 
 

Figure V-4.2 : Tendances de l’acidité moyenne des précipitations et des dépositions humides moyennes en 
ions H+ en France entre 1990 et 2003. 

 

 
 

▫ Les plus faibles valeurs de pH sont attribuées aux régions les plus exposées aux zones fortement 

émettrices en précurseurs tels SO2 et NOx (Annexe 5). 

 

▫ Les sites exposés aux flux océaniques, sous influence des embruns marins (Charron et al., 1999) ont 

un pH moyen avoisinant 5,0. 

 

▫ Les stations d’altitude du sud (Le Casset, Iraty) et les régions agricoles présentent les pH les moins 

acides. L’ion Ca2+ (1), provenant essentiellement du carbonate de calcium CaCO3 (Loye-Pilot et 

Morelli, 1988), le carbonate de sodium Na2CO3, les poussières terrigènes alcalines provenant de 

l’érosion des roches marneuses et dolomites (CaCO3.MgCO3) (Fillion et al., 1995) et le gaz ammoniac 

(2) neutralisent l’acidité des précipitations.  
 

CaCO3 (s) ↔ Ca2+ + CO3
2-   (1) 

CO3
2- + 2H+ ↔ CO2 (g) + H2O 

NH3 (aq) + H+ ↔ NH4
+     (2) 

 

L’impact de ces poussières sur le pH des précipitations a déjà été observé en France par de nombreux 

auteurs (Loye-Pilot et Morelli, 1988 ; Maupetit et Delmas, 1994). 

 

▫ Les teneurs les plus élevées en Ca2+ et K+ correspondent aux valeurs de pH les plus élevées           

(Figure V-4.3). Ceci met en avant le pouvoir neutralisant de ces deux éléments (Loye-Pilot et Morelli, 

1988). 

pH  Dépositions 
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pH = 5,1 – 5,2 
Ca2+ = 0,30 – 0,60 mg/l 
K+ = 0,07 – 0,09 mg/l 
 

pH = 4,94 – 4,99 
Ca2+ = 0,30 – 0,50 mg/l 
K+ = 0,08 – 0,41 mg/l 
 

pH = 4,89 – 4,91 
Ca2+ = 0,20 mg/l 
K+ = 0,05 mg/l 
 

pH = 5,3 
Ca2+ = 0,80 mg/l 
K+ = 0,10 mg/l 
 

 
Figure V-4.3 : Correspondance valeur de pH / concentrations en ions alcalins 

 

▫ La répartition géographique des dépôts (Figure V-4.2) montre un flux de H+ plus important dans le 

quart Nord-est (16-20 mg.m-2.an-1), exposé à l’influence des sources provenant d’Europe de l’Est et 

des pays du Nord-ouest de l’Europe et soumis à une forte pluviométrie. La station d’altitude des Alpes  

(Le Casset) présente le dépôt moyen le plus faible (3,4 mg.m-2.an-1) du fait de son isolement 

géographique et topographique et de la faible pluviométrie (679 mm en moyenne par an). Les sites de 

la moitié Ouest (excepté la Crouzille) présentent un dépôt moyen de 8 mg.m-2.an-1, sites exposés aux 

flux océaniques, sous l’influence des embruns marins (Charron et al., 1999). 

 

4.1.1.2.2. Etude des taux de changement moyens annuels 
 
Concernant les valeurs de pH, si nous exceptons les stations dont la période ne s’étend pas de 1990 à 

2003, on obtient des taux de changement annuels (Annexe 10, Tableau 10-6) variant de                         

- 0,05 unitépH.an-1 à La Hague à + 0,01 unitépH.an-1 au Casset. La distribution spatiale des taux de 

changement pour le pH est donnée sur la Figure V-4.4. Il semble y avoir une distribution longitudinale 

des taux de changement annuels avec un gradient positif Est-Ouest. Les taux de changement positifs 

(Annexe 10, Tableau 10-6) sont observés à Montandon, période d’étude plus récente (1998-2003), et 

au Casset aux caractéristiques géologiques particulières et de plus en plus influencée par les flux 

méditerranéens engendrant des apports calciques neutralisants (+ 10,7 %an-1, Chapitre V-3.1.1.2.2). 

 

- 0,02 

- 0,03 

- 0,04 

± 0,01 

 

Figure V-4.4 : Distribution spatiale des taux de changement annuels (unitépH.an-1) pour les valeurs de pH 
en France 
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Les taux de changement calculés à partir des pH moyens annuels, des valeurs P50 et P.98 annuels 

diffèrent (Annexe 10, Tableaux 10-6, 10-11 et 10-14). En général, pour toutes les stations, on obtient 

la classification des taux de changement (T.C) suivante : T.C (P.50) < T.C (moyenne) < T.C (P.98), 

cela signifie que le nombre d’événement très acides (pH < 4,0) décroît alors que le nombre 

d’échantillons ayant un pH compris entre 4 et 5 augmente (Tableaux V-4.1 et V-4.2). 

 

Le pH diminue alors que les émissions de composés acidifiants diminuent. Cette observation semble 

être corrélée à la diminution en cations basiques et NH4
+. Une explication supplémentaire de cette 

observation doit probablement provenir des aérosols acides (non mesurés) et à leurs tendances. 

 

Pour les dépôts moyens en H+, le taux de changement annuel (Annexe 10, Tableau 10-17) maximum 

est rencontré à Iraty avec + 7,9 %.an-1, le taux minimum à Brotonne avec + 3,2 %.an-1 et un taux non 

significatif au Casset. Ces taux sont attribués principalement aux variations de la pluviométrie pour 

chacune des stations. Iraty est une station soumise aux flux d’Espagne. Seule la station de Montandon 

présente un taux négatif du fait du caractère récent des mesures (1998-2003) et d’une diminution de la 

pluviométrie. Aucune distribution spatiale cohérente des taux de changement n’est observée. Seules 

les stations du quart Nord-ouest (façade océanique) présentent un taux de changement annuel de         

+ 3,3%.an-1. Si les tendances de la pluviométrie et des dépôts moyens en ions H+ sont pris en compte, 

nous observons une diminution de la pluviométrie et une augmentation des dépôts à Peyrusse-Vieille. 

Une augmentation des dépôts est observée dans les stations de Donon, Revin, Morvan, Bonnevaux, La 

Hague, Brotonne et Iraty liée à l’augmentation de la pluviométrie. 

  

4.1.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1). De plus, les taux de 

changement de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes 

saisonnières ont été calculés. 

 

4.1.2.1. Les cycles saisonniers 
 

4.1.2.1.1. Les valeurs de pH 
 

Il ressort (Figure V-4.5) de cette évolution que le facteur acidité est maximum au printemps. Ceci 

coïncide avec une concentration maximale d’espèces acides dans l’atmosphère. En effet, du fait des 

conditions de températures et hygrométriques favorables, l’oxydation du SO2 en acide sulfurique et 

l’oxydation des NOx en acide nitrique est maximale durant cette période (Calvert et Stockwell (1984)). 

Puis, durant cette période l’anticyclone atlantique crée une inflexion vers le Nord des trajectoires des 

masses d’air de l’ouest en Europe. 
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Ces masses d’air passent au-dessus du Royaume-Uni, se chargent en précurseurs et arrivent sur le 

territoire français engendrant des pluies acides (Fillion et al., 1999). 

  

La Figure V-4.5 représente l’évolution temporelle des pH moyens mensuels moyennés sur les treize 

stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Evolution temporelle des pH mensuels moyennés en Fr ance de 
1990 à 2003.
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Figure V-4.5 : Evolution temporelle des pH moyens mensuels en France (1990-2003) 
 

 
 

4.1.2.1.2. Les dépositions humides en ions H+  
 
Les dépôts humides étant dépendant de la pluviométrie, il est difficile de distinguer une saisonnalité 

significative. La saisonnalité (Tableau V-4.4) est attribuée aux variations saisonnières de pluviométrie. 

Les dépositions sont maximales sur la période avril-janvier (excepté août) avec un maximum durant la 

période pluvieuse en automne (novembre-décembre). Ces valeurs plus élevées de dépôts sont une 

combinaison de la présence maximale d’espèces acides dans l’atmosphère au printemps et de la 

pluviométrie plus importante en automne. 

 
 
 

4.1.2.2. Evènements particuliers 
 

D’après les résultats présentés dans le Tableau V-4.2 et sur la Figure V-4.3, un certain nombre 

d’événements peuvent être identifiés. En été 1991, un pH légèrement plus faible est observé par 

rapport aux autres périodes. Cette observation est à mettre en parallèle avec les mesures de 

concentrations élevées en SO2, provenant probablement des éruptions volcaniques de l’été 1991 

(Chapitre V-1.2.2.2.1.) et la faible pluviométrie.  

 

▫ L’année 1996 a aussi été particulièrement acide. Ceci est commun à toutes les stations du dispositif. 

Il a été vu dans la partie concernant les composés soufrés, qu’un pic des concentrations en SO2 

apparaissait durant l’hiver 1995-1996 (Chapitre V-1.2.2.2.1). Cette acidité s’est étalée sur toute 

l’année et surtout sur tout le territoire, occasionnant des dépositions en H+ importants. 
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▫ Les valeurs élevées de pH durant le printemps 1997 correspondent à des valeurs de concentrations en 

SO4
2-, NO3

-, et NH4
+ minimales (Chapitres V-1.3.1.2, V-2.3.1.1.2 et V-2.3.2.1.2) et des concentrations 

en particules alcalines (Ca2+ et K+) élevées (Chapitre V-3.1.2.2). L’année 1997 a été marquée par de 

faibles émissions de NOx et SO2 et d’un été très pluvieux. Les masses d’air proviennent 

majoritairement du secteur Sud (teneurs en Ca2+ et K+ élevées), donc, issues de régions peu polluées. 
 

▫ Durant l’été 2003, les pH moyens sont plus élevés. De fortes températures, des vents faibles 

(mauvaise dilution) et un grand déficit pluvieux ont été enregistrés. Ces conditions climatiques ont 

probablement engendré une plus forte volatilisation d’ammoniac dans les régions agricoles et une 

présence plus importante de poussières alcalines, terrigènes dans l’atmosphère (soulèvements de terre, 

labours, feux …) due à une érosion des sols plus facile du fait de la sécheresse (concentrations en Ca2+ 

et K+ élevées durant cette période, Chapitre V-3.1.2.2). Cet déficit pluvieux occasionnant un dépôt en 

ions H+ minimal.  

 

4.1.2.3. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 
 

Le Tableau V-4.4 récapitule les pH moyens, les dépositions moyennes nationales et les taux de 

changement moyens par saison pour les ions H+.  

 
Tableau V-4.4 : pH et dépositions humides moyennes en H+, taux de changement annuels moyens, taux de 
changement annuels minimum et maximum et écarts types obtenus par le test Seasonal-Kendall à partir 

des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

 pH Dépositions H+ Pluviométrie 
Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 5,27 ± 0,18  1,74 ± 0,91 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

unitépH.an-1 et %.an-1 - 0,018 ± 0,030 + 6,9 ± 5,1 + 4,2 ± 5,7 
Min  - 0,043 + 2,9 + 2,0 

Hiver 

Max - 0,007 + 14,8 + 10,2 
Moyenne 5,14 ± 0,18 2,28 ± 1,0 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

unitépH.an-1 et %.an-1 + 0,022 ± 0,043  - 2,9 ± 3,8 + 2,9 ± 3,7 
Min - 0,014 - 4,6 - 0,8 

Printemps 

Max + 0,045 + 4,2 + 10,1 
Moyenne 5,18 ± 0,18 2,48 ± 1,14 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

unitépH.an-1 et %.an-1 - 0,014 ± 0,040  + 3,3 ± 6,9 + 2,4 ± 4,7 
Min - 0,077 - 2,6 + 0,7 

Eté 

Max + 0,023 + 11,3 + 9,6 
Moyenne 5,22 ± 0,21 3,13 ± 1,65 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

unitépH.an-1 et %.an-1 - 0,035 ± 0,010 + 5,7 ± 5,8 + 2,6 ± 4,6 
Min - 0,061 + 3,8 - 1,3 

Automne 

Max - 0,012 + 11,5 + 7,5 

 

Les pH les plus acides sont rencontrés au printemps, coïncidant avec la présence maximale des 

espèces acides présentes dans l’atmosphère, et les pH les moins acides sont mesurés en hiver. Les 

dépositions maximales sont rencontrées à l’automne, mais, il est difficile de faire une distinction nette 

entre les saisons. 
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Concernant les taux de changement annuels moyens pour les pH, le seul taux croissant est observé au 

printemps (+ 0,022  ± 0,043 unitépH.an-1) et le taux minimal en automne (- 0,035  ± 0,010 unitépH.an-1). 

Pour les dépositions, le seul taux décroissant est observé au printemps (- 2,9 ± 3,8 %.an-1) et le taux 

maximal est observé en hiver (+ 6,9 ± 5,1 %.an-1). Le taux croissant observé au printemps (Tableau  

V-4.5) est à mettre en parallèle avec le taux maximum croissant des ions nss-Ca2+ (agent neutralisant 

préférentiel, Chapitre V-3.1.3). Le taux observé à l’automne doit probablement être mis en parallèle 

avec le taux décroissant maximum obtenu pour les ions NH4
+ et un taux décroissant concernant les 

ions nss-Ca2+. 

 

De plus, aucune distribution spatiale significative des taux de changement saisonniers (Annexe 11, 

Tableaux 11-5 et 11-6) n’est observée pour les valeurs de pH et de dépositions humides en H+. Ces 

taux sont attribués principalement aux variations saisonnières de la pluviométrie pour chacune des 

stations (Annexe 11, Tableau 11-4). 
 

 

Tableau V-4.5 : Récapitulatif des taux de changement moyens annuels (unitépH.an-1 et %.an-1) obtenus 
par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 stations MERA sur la période 1990-2003. 

 

 pH nss-SO4
2- NO3

- NH4
+ nss-Ca2+ nss-Mg2+ 

Hiver - 0,018 ± 0,030 - 4,5 ± 2,2 - 3,6 ± 2,9 - 6,2 ± 1,0 - 4,7 ± 3,2 - 3,6 ± 5,0 

Printemps + 0,022 ± 0,043 - 2,4 ± 3,4 + 0,2 ± 5,0 - 5,5 ± 1,0 + 7,0 ± 7,8 + 0,5 ± 5,0 

Eté - 0,014 ± 0,040 - 1,8 ± 2,9 + 1,5± 4,2 - 4,8 ± 2,9 + 0,9 ± 9,6 - 1,3 ± 5,8 

Automne - 0,035 ± 0,010 - 2,2 ± 1,5 - 1,2 ± 2,8 - 6,7 ± 1,4 - 0,8 ± 4,0 - 2,2 ± 4,8 

 

 

4.1.3. A l’échelle continentale (Annexes 13 et 14) 
 

La comparaison à d’autres mesures, réalisées en d’autres pays se heurte au problème de densité de 

sites et de la durée d’étude. Pour rappel, sur le plan national, englobant toutes les stations, le pH 

moyen s’établit à 5,07. 

 

Cette valeur de pH est inférieure à celles données dans différentes études exception faite des valeurs 

de pH obtenues par Avila et al. en 1999 dans le Nord-est de l’Espagne (6,40), par Négrel et al. (1998) 

dans une station de la région centre en France (5,22), en Turquie (6,30) par Topçu et al. (2002) et par 

le NABEL pour les stations suisses dont l’altitude est inférieure à 1000m (5,13). Ces différentes 

stations sont situées dans des régions montagneuses (roches marneuses, dolomites) et donc sous 

l’influence d’apports terrigènes plus élevés (neutralisation). Marín et al. (2001) a établi une tendance 

décroissante de - 0,022 unitépH.an-1 dans les stations EMEP françaises entre 1986 et 1997. Grâce à 

cette étude menée sur la période 1990-2003, un taux de changement de - 0,025 unitépH.an-1 a été 

obtenu. Notre résultat, confirmé par celui de Marín et al. (2001) montre le caractère particulier de 

l’évolution de l’acidité des précipitations en France par rapport aux autres pays.  
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Pour les dépositions, sur le plan national il s’établit un dépôt moyen de 9,20 mg.m-2.an-1 et un taux de 

changement moyen annuel de + 4,3%.an-1 soit une augmentation de 48% sur la période 1990-2003. 

Herckes et  al. (2002) donnent une valeur de dépôt moyen de 18,0 mg.m-2.an-1 pour une station des 

Vosges en 2000, valeur proche de celle que nous obtenons au Donon (20,46 mg.m-2.an-1) en 2000. 

Ulrich et al. (2002) établissent un dépôt moyen en France de 10,2 mg.m-2.an-1 sur la période 1993-

1998. En Italie du Nord, Balestrini et al. (2001) obtiennent un dépôt de 11,7 mg.m-2.an-1 sur la période 

1991-1999, et en Finlande, Vuorenmaa (2004) avance un dépôt de 7,6 mg.m-2.an-1 (Pl = 517 mm) entre 

1991 et 2000. Entre 1989 et 1998, Seto et al. trouvent un dépôt moyen de 33 mg.m-2.an-1 au Japon, 

région fortement soumise aux apports acides et à pluviométrie importante. En ce qui concerne les taux 

de changement, les diverses études relatent des taux décroissants, - 3,0%an-1 et - 2,98%an-1 au Japon 

(Seto et al., 2002, 2004) sur la période 1989-1998, et, Gauger et al. (2003) obtiennent - 44% en 

Allemagne entre 1987 et 1995. Ces résultats sont inverses de ceux obtenus en France. 
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4.2. Le Potentiel Acidifiant 
 
À partir des années 1970, les dépôts atmosphériques en soufre ont été désignés comme responsables 

du dépérissement de certaines forêts en Allemagne et en Scandinavie. Le lien avec les émissions 

venant des activités industrielles a été rapidement fait. Il est maintenant établi que les oxydes de 

soufre, les oxydes d’azote, l’ammoniac et le chlorure d’hydrogène rejetés dans l’environnement par les 

activités humaines jouent un rôle dans l’acidification des sols et eaux naturelles. 

 

Ces substances, transportées dans l’atmosphère sur de longues distances, forment une pollution diffuse 

et transfrontière. Le lien entre rejets anthropiques et acidification des sols et des eaux se fait en 

plusieurs étapes, décrites au Chapitre I. 

 

Simultanément à l’acidification qui a alors lieu, des réactions chimiques associent le sulfate, le nitrate 

et les ions chlorure avec les cations basiques (calcium, magnésium, potassium…). Tant qu’il y a des 

cations dans le milieu, ils limitent l’acidification. L’acidification est donc un apport d’acides dans une 

eau ou un sol, mais qui n’est pas proportionnelle à la quantité d’acide déposée. Elle est fortement 

conditionnée par la capacité de l’eau ou du sol à neutraliser les acides. Cette capacité à neutraliser les 

acides est composée d’un ou plusieurs systèmes tampons qui - en neutralisant les apports acides - 

empêchent le pH de diminuer (Dambrine et al., 1998). Les apports atmosphériques de substances 

acidifiantes sur un écosystème ont pour effet d’induire une perte du pouvoir tampon des eaux de 

surface. A terme, une baisse significative du pH des eaux et une perte d’alcalinité sont observées 

(Dambrine et al., 1993; Février et al., 1999). L’acidification d’un écosystème implique que la part 

acidifiante soit supérieure à la part neutralisante. Elle a des conséquences pour le milieu naturel. Les 

dommages environnementaux provoqués par les précipitations résultent principalement de son 

caractère acide mais les ions ont aussi des effets spécifiques sur les bâtiments, la végétation, les sols et 

les eaux de surface. 

 

Le dépôt acide (AD) est défini comme AD =  [H+]  + [NH4
+] - [NO3

-]. Cette définition indique que le 

pH des precipitations n’est pas nécessairement une mesure correcte de l’effet acidifiant de la 

precipitation. Par conséquent, il est inadéquat d’évaluer les effets des retombées humides sur les 

écosystèmes par simple mesure des ions H+ dans les précipitations. 

 
 

 

4.2.1. Définition d’un Potentiel Acidifiant 
 

Diverses approches ont été employées pour définir le caractère chimique ou « le potentiel 

Acidifiant (AP) » des précipitations. Nous définissons le Potentiel Acidifiant comme la quantité d’ions 

H+ délivrée à un système aquatique ou terrestre. 
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La détermination d’un Potentiel Acidifiant est importante afin de caractériser et estimer l’impact des 

précipitations et des dépôts acides sur certains écosystèmes mais aussi afin de quantifier l’impact des 

politiques de réduction des émissions sur les écosystèmes, soit, évaluer les améliorations de 

l'environnement et la pertinence des programmes de contrôles pour s'assurer que les programmes de 

contrôle des pluies acides français et européen protègent réellement les écosystèmes. Ce potentiel sera 

particulièrement utile comme paramètre d’entrée à des modèles de simulation, de diagnostics mais 

aussi à des modèles prédictifs utilisant des scénarii divers de réduction d’émissions de SO2 par 

exemple. De plus, il est possible de voir, « au travers » de cet indice, l’évolution de la part acidifiante 

(PA) et celle de la part neutralisante (PN) séparément.  

 

4.2.2. Le Potentiel Acidifiant dans la littérature 
 

Reuss (1975) a proposé que l’équation (1) pourrait être plus appropriée que de simples mesures 

directes des ions H+ pour caractériser l’impact des précipitations sur certains écosystèmes. Les effets 

de l’acidification des sols sont plus convenablement considérés si nous prenons en compte l’excès en 

acide, noté e : 

 

(1) e = 2 [SO4
2-] + [NO3

-] + [Cl-] + [HCO3
-] –2 [Ca2+] – 2 [Mg2+] – [Na+] – [K+] – [NH4

+] 
 

Cette équation, basée sur l’électroneutralité considère la totalité des ions majeurs présents dans les 

précipitations. Les concentrations sont exprimées en eq.L-1. HCO3
- est généralement négligeable dans 

le dépôt atmosphérique moyen si nous exceptons les zones méditerranéennes fortement influencées 

par les dépôts sahariens. 

 

Dans la littérature, l’équation (2) décrit l’effet acidifiant de la précipitation considérée, tenant compte 

des ions majeurs excepté les composés azotés. Brydges et al. (1989) ont défini le Potentiel Acidifiant 

comme, 
 

(2)  AP1 = [SO4
2-] – [Ca2+ +  Mg2+]   

 

Reuss et Johnson (1986) ont montré que la production nette d’ions H+ dans le cycle naturel de l’azote 

était nulle si nous considérons qu’il n’y a aucun apport de NO3
- par lessivage et de source d’azote 

atmosphérique. Le bilan de l’effet acidifiant de HNO3, (NH4)2SO4 et NH4NO3 est nul. De plus, le 

couple Cl-/Na+ est neutre et les ions potassium sont considérés comme négligeables du fait de leurs 

faibles concentrations au sein des précipitations. Les composés azotés sont captés par le système 

sol/végétation alors la quantité d’ions H+
 dans la précipitation qui doit finalement être neutralisée est 

définie par AP1 (Figure V-4.6). NH4
+ participe certes à la neutralisation dans la précipitation mais va 

contribuer à l’acidification dans le sol. 
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Les réactions chimiques (lors du dépôt) dans les écosystèmes reconstituent l’équilibre des ions H+. La 

Figure V-4.6 représente les diverses interactions entre les écosystèmes afin d’aboutir à la notion de 

Potentiel Acidifiant. Dans cette situation, l’effet d’acidification de la précipitation est provoqué par la 

présence de l’ion sulfate non équilibré avec les deux principaux ions alcalins Ca2+ et Mg2+, cations 

considérés comme les plus importants neutralisant les ions SO4
2-. Dans les régions sous influence 

marine, une fraction substantielle du SO4
2- mesuré est due à la présence d’aérosols marins. Il est dans 

les habitudes d’employer un Potentiel Acidifiant corrigé de la fraction marine (nss-AP1) donné par 

Brydges et al. (1989) : 

 

nss-AP1 = [nss-SO4
2-]  – [nss-Ca2+ +  nss-Mg2+]   (3) 

 

                Part acidifiante         Part neutralisante  

        (PA)           (PN) 

 

 

Majoritairement et quasi unanimement cette formulation est utilisée dans la littérature scientifique. 

Pour chaque station du dispositif MERA le Potentiel Acidifiant corrigé (nss-AP1) et non corrigé (AP1) 

de la fraction marine, selon la formulation de Brydges et al. (1989), vont être déterminés afin de faire 

une comparaison avec les valeurs trouvées dans la littérature. Les résultats ainsi obtenus sont 

récapitulés en Annexe 25 (Tableaux 25-1 et 25-2) et sur la Figure V-4.7 où sont représentés 

uniquement les potentiels corrigés de la fraction marine obtenus à partir des données de concentrations 

et dépositions. 

 

 

4.2.2.1. A l’échelle Nationale 
 

Sur la période 1990-2003, une valeur moyenne du potentiel acidifiant corrigé de la fraction marine 

(nss-AP1) de + 3,26 ± 14,52 µeq.L-1 (Annexe 25, Tableau 25-1) est obtenue et de                                 

+ 8,35 ± 21,55 meq.m².an-1 concernant les dépositions (Annexe 25, Tableau 25-2). Le taux de 

changement annuel national est de - 0,84 ± 0,92 µeq.L-1.an-1 (Annexe 25, Tableau 25-4), la capacité de 

neutralisation des stations du dispositif MERA devient de plus en plus grande sur la période              

1990-2003. A partir des valeurs de dépôts humides, on obtient un taux annuel de                                    

- 0,36 ± 0,30 meq.m-2.an-1 (Annexe 25, Tableau 25-4) sur la période 1990-2003. La part acidifiante 

présente un taux annuel moyen de - 1,56 ± 1,27 µeq.L-1.an-1 et de - 0,39 ± 0,50 meq.m-2.an-1               

(Annexe 25, Tableau 25-4). La part neutralisante présente un taux annuel moyen de                              

- 1,02 ± 1,46 µeq.L-1.an-1 et de - 0,06 ± 0,54 meq.m-2.an-1
 (Annexe 25, Tableau 25-4). Le ratio moyen 

entre la part neutralisante et acidifiante en France est de 1,04 ± 0,51 sur la période 1990-2003  

(Annexe 25, Tableau 25-3) donc les parts neutralisante et acidifiante sont en équilibre. Le ratio moyen 

entre le potentiel nss-AP1 et les concentrations en ions nss-SO4
2- est de 0,08 ± 0,44 soit 8%. 
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   EMISSIONS :            SOx, NOx, NH3 
       Poussières alcalines 
       Composés marins   
 
 
 
 
 
        ATMOSPHERE:   Dépositions humides 
 

 
  SO4
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+, NO3

- PO4
3-, K+ Na+, Cl- 
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des dépôts humides    AD = H+ + NH4

+ -  NO3
- 
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2- - ( Ca2+ + Mg2+)         Neutre 
 

 
 
         ECOSYSTEME TERRESTRE  
 
 
                   SO4

2- Ca2+ Mg2+ NO3
- NH4

+ 
 
 
 
          VEGETATION  
                                                                                       
 
 H+ 
 Bicarbonate 
 
 
 
 

 
 
 

Potentiel Acidifiant net [SO4
2- - (Ca2+ + Mg2+)]précipitation  +   [NO3

-] lessivage 

 
Figure V-4.6 : Représentation du Potentiel Acidifiant et des diverses interactions agissant au sein des 

écosystèmes (Brydges et al., 1989). 
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4.2.2.2. A l’échelle Régionale 
 

4.2.2.2.1. Potentiels Acidifiants moyens régionaux en France 
 

L’examen du Tableau 25-1 en Annexe 25 et la Figure V-4.7 montre que les valeurs maximales du 

potentiel acidifiant sont rencontrées dans la moitié Nord en France, à Brotonne (+ 15,91 µeq.L-1), au 

Donon (+ 12,71 µeq.L-1) et à Revin (+ 12,63 µeq.L-1) alors que le potentiel minimum est observé à la 

station du Casset (- 23,73 µeq.L-1), dans l’extrême Sud-est du territoire (Tableau 25-1). 

 

Au sein du territoire, la distribution des potentiels semble homogène. Les régions du Nord sont 

exposées à l’influence des sources provenant d’Europe de l’Est et des pays du Nord-ouest de 

l’Europe : Royaume-Uni, Benelux, Allemagne, Pays du nord … (Chapitres V-1, V-2 et Annexe 5). 

Ces régions sont soumises à des flux continentaux et semi-continentaux donc elles peuvent être 

exposées aux émissions polluantes émanant d’Europe centrale (Plaisance et al., 1996 ; Charron et al., 

1999). L’urbanisation et les activités industrielles dans les pays situés au Nord (Angleterre, Belgique, 

Allemagne) sont également à l’origine de ces valeurs élevées de potentiels. Pour la station d’altitude 

du Casset, présentant le potentiel acidifiant le plus faible, l’ion Ca2+ (Chapitre V-3.1) provenant 

essentiellement du carbonate de calcium CaCO3 (Loye-Pilot et Morelli, 1988), le carbonate de sodium 

Na2CO3, les poussières terrigènes alcalines provenant de l’érosion des roches marneuses et dolomites 

(CaCO3.MgCO3) (Fillion et al., 1995) forment une part neutralisante supérieure à la part acidifiante. 

De plus, cette région est peu exposée aux flux de composés acidifiants anthropiques provenant de 

régions émettrices et elle est sous l’influence Méditerranéenne (apports calciques). 
 

Il en ressort globalement un gradient Sud-Nord positif des potentiels acidifiants. La capacité de 

neutralisation suit ce gradient : faible capacité de neutralisation pour les stations du Nord et de plus en 

plus grande lorsqu’on se dirige vers le bassin Méditerranéen. 
 

 

 

 

 

 

  

Donon 
+ 12,71 ± 4,45 µeq.L-1 
+ 23,15 ± 15,99 meq.m-2.an-1 

 

 
+ 4,43 ± 6.58 µeq.L-1 

+ 11,89 ± 7,67 meq.m-².an-1 

Morvan 

La Crouzille 
+ 4,18 ± 7,83 µeq.L-1 
+ 10,74 ± 8,39 meq.m-2.an-1 

 

Peyrusse Vieille (1995-2003) 
+ 5,31 ± 3,57 µeq.L-1 

+ 15,27 ± 4,60 meq.m-2.an-1 

 
Iraty 
- 2,72 ± 10,19 µeq.L-1 
+ 35,26 ± 17,60 meq.m-2.an-1 

 

+ 15,91 ± 4,95 µeq.L-1 
+ 6,05 ± 3,47 meq.m-2.an-1 
Brotonne 

Revin 
+ 12,63 ± 5,58 µeq.L-1 
+ 16,17 ± 8,93 meq.m-2.an-1 

 

Bonnevaux (1990-1998) 
- 0,92 ± 5,32 µeq.L-1 
- 2,35 ± 8,05 meq.m-2.an-1 

 

Montandon (1998-2003) 
+ 3,19 ± 3,48 µeq.L-1 
- 2,92 ± 5,13 meq.m-2.an-1 

 

Le Casset 
- 23,73 ± 23,36 µeq.L-1 
     - 30,02 ± 29,89 meq.m-2.an-1 

 

La Hague 
+ 4,01 ± 8,24 µeq.L-1 
+ 0,48 ± 9,23 meq.m-2.an-1 

 

 

 

 

  

Donon 

 

 

 Morvan 

La Crouzille 
 

Peyrusse Vieille  

 
Iraty 

 

 
Brotonne Revin 

 

Bonnevaux 

 

Montandon 

 

Le Casset 

 

La Hague 
 

+ 13 à + 16 µeq.L-1 

+ 3 à + 5 µeq.L-1 

- 24 µeq.L-1 

- 1 à - 3 µeq.L-1 

 

Figure V-4.7 : Distribution spatiale des valeurs nss-AP1 déterminés selon la formulation de Brydges et al. 
(1989) sur la période 1990-2003 calculées à partir des concentrations et dépositions, corrigées de la 

fraction marine, pour chaque station du dispositif MERA. 
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Concernant les potentiels obtenus à partir des données de déposition, aucune distribution significative 

cohérente n’est observée. Les valeurs varient de - 30,02 meq.m-2.an-1 pour la station du Casset à               

+ 35,26 meq.m-2.an-1 pour la station d’Iraty (Figure V-4.7, Annexe 25-2). 

 

Si on s’intéresse aux ratios entre la part neutralisante (PN) et acidifiante (PA) récapitulés en Annexe 

25 (Tableau 25-3), nous constatons que la station du Donon présente un ratio très faible (0,18) alors 

que la station du Casset présente un ratio égal à 2,13. Les deux ratios les plus élevés sont trouvés pour 

les stations de haute altitude, Le Casset et Iraty (ratio de 1,23) dans le Sud de la France. Plus 

globalement les ratios de la moitié Nord du territoire sont inférieurs à 1 alors que ceux des stations de 

la moitié Sud sont supérieurs à 1. 

 

4.2.2.2.2. Evolution temporelle du Potentiel Acidifiant 
 
 

La Figure V-4.8 représente l’évolution temporelle des valeurs du AP1 calculées sur la période 1990-

2003 au Donon. Ces observations sont communes à la plupart des stations du dispositif MERA. 
 

Concernant les potentiels calculés à partir des concentrations, une diminution nette de la part 

acidifiante est observée. La part neutralisante diminue de façon progressive mais de façon moins 

distincte par rapport à la part acidifiante car, celle ci est plus dépendante des conditions climatiques et 

météorologiques (origine des masses d’air en particulier). Le potentiel acidifiant diminue 

progressivement et les valeurs plus ou moins élevées des parts acidifiante, neutralisante et du potentiel 

acidifiant sont à mettre en parallèle avec les épiphénomènes (1992, 1996, 1997 et 2003) observés et 

traités au cours des chapitres V-1 à V-3. 

Evolution temporelle du nss-AP 1 au Donon entre 1990 et 
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Figures V-4.8 : Evolution temporelle des valeurs du nss-AP1 moyen annuel au Donon sur la période 1990-
2003 calculées à partir des concentrations (a) et des dépositions (b). 

 
 

En ce qui concerne les potentiels calculés à partir des dépositions, nous constatons une diminution 

moins nette mais progressive des parts acidifiante (PA), neutralisante (PN) et du potentiel acidifiant 

car ces valeurs sont dépendantes de la pluviométrie qui est un paramètre très variable au cours du 

temps et ne présentant pas de tendance significative. L’évolution temporelle des valeurs de potentiels 

calculés à partir des valeurs de dépôts humides est à mettre en parallèle avec celle des dépositions en 

ions majeurs (Chapitre V). 

nss-(Ca2++ Mg2+) nss-SO4
2- 

nss-AP1 

(a) (b) 
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4.2.2.1.3. Les tendances observées  
 
La détection et l’estimation des tendances au sein de la série chronologique des potentiels acidifiants 

calculés ont été effectuées grâce au test de Mann-Kendall couplé à la méthode de Sen afin d’estimer le 

taux de changement annuel. Les résultats ainsi obtenus sont récapitulés en Annexe 25 (Tableau 25-4). 

 

Les taux de changement annuels obtenus ne présentent aucune distribution spatiale significative et 

cohérente. En ce qui concerne les taux de changement des potentiels acidifiants calculés à partir des 

concentrations corrigées de la fraction marine, nous observons que deux stations, Morvan et La 

Hague, présentent une tendance croissante alors qu’une diminution plus ou moins significative est 

observée dans les autres stations. Ainsi, le taux de changement annuel (Annexe 25, Tableau 25-4) 

varie de - 3,09 µeq.L-1.an-1 au Casset à + 0,58 µeq.L-1.an-1 pour la station de La Hague. Les deux taux 

négatifs les plus élevés sont obtenus pour les stations de haute altitude (Iraty, Le Casset). 

  

La part acidifiante  présente des taux de changement annuels (Annexe 25, Tableau 25-4) variant de              

- 3,14 µeq.L-1.an-1 (Iraty) à + 0,35 µeq.L-1.an-1 (Montandon). Les concentrations en sulfates non marins 

dans les précipitations (Chapitre V-1) augmentent de + 2,4%.an-1 à Montandon entre 1998 et 2003 et 

diminuent de - 3,5%.an-1 à Iraty sur la période 1990-2003 et présente un taux de réduction des plus 

important sur la période. La part neutralisante présente des taux de changement annuels variant de        

- 3,44 µeq.L-1.an-1 (Brotonne) à + 2,11 µeq.L-1.an-1 (Le Casset). 

 

Seule la station du Casset présente un taux croissant, ceci devant être mis en parallèle avec les 

concentrations dans les précipitations en ions nss-Ca2+ (Chapitre V-3) qui augmentent de + 10,7%.an-1 

entre 1990 et 2003 et de + 5,0%.an-1 pour nss-Mg2+. Les taux obtenus pour la part acidifiante dans 

chacune des stations sont supérieurs à ceux obtenus pour la part neutralisante. 

 

Concernant les taux de changement des potentiels acidifiants, les taux de changement annuels  

(Annexe 25, Tableau 25-4) varient de - 1,02 meq.m-2.an-1 à Revin à + 0,18 meq.m-2.an-1 à Iraty. Les 

taux de changement sont positifs dans les stations du quart Nord-ouest alors qu’ils sont négatifs dans 

toutes les autres stations du dispositif. La part acidifiante (Annexe 25, Tableau 25-4) présente des 

taux de changement annuels variant de - 1,38 meq.m-2.an-1 (Revin) à + 0,06 meq.m-2.an-1 (Brotonne) et 

la part neutralisante présente des taux de changement annuels variant de - 1,31 meq.m-2.an-1 

(Bonnevaux) à + 0,77 meq.m-2.an-1 (Le Casset). Ces tendances sont cohérentes avec celles obtenues 

pour les dépositions en sulfates et ions alcalins (Chapitres V-1 et V-3).  
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4.2.2.3. A l’échelle continentale 
 

Une comparaison des divers potentiels acidifiants trouvés dans la littérature et calculés selon la 

méthode de Brydges et al., avec ceux obtenus lors de notre étude, a été réalisée. Les résultats sont 

récapitulés dans le Tableau V-4.6. 

 

Il apparaît que la valeur moyenne du potentiel acidifiant obtenue lors de cette étude est semblable à 

celle obtenue par Gimeno et al. (2001) en Espagne, en ce qui concerne les potentiels calculés à partir 

des données de concentrations dans les précipitations. 

 

Tableau V-4.6 : Tableau récapitulatif des potentiels acidifiants obtenus dans divers pays selon la méthode 
définie par Brydges et al. (1989). 

 

Potentiels en µeq.L-1 Potentiels en meq.m-2.an-1 

*nb 
st Pays Auteurs AP1 

moyen 
nss-AP1 
moyen 

Tendance 
(µeq.L-1.an-1) 

AP1 
moyen 

nss-AP1 
moyen 

Tendance 
(meq.m-2. an-1) 

4 Espagne 
 (1991-1994) 

Gimeno et al., 2001 - 4,47 + 4,81 aucune    

19 Finlande  
(1991-2000) 

Vuorenmaa et al., 2004     
+ 13,6  

± 3 
- 0,98 

18 Canada  
(1985) 

Brydges et al., 1989 
+ 20,5  
± 15 

+ 18,01  
± 5 

 
+ 22,8  
± 11 

+ 23,04  
± 18 

 

5 Est Canada 
(1981-1993) 

Summers et al., 1995   
- 0,71  
± 0,5 

  
- 0,73  
± 0,5 

5 Est Canada 
(1987-1993) 

Summers et al., 1995      
+ 0,14  
± 0,5 

11 France  
(1990-2003) Cette étude, 2005 

- 3,41  
± 23,4 

+ 3,26  
± 14,5 

- 0,84  
± 0,92 

- 11,51  
± 25,5 

+ 8,35  
± 21,5 

- 0,36  
± 0,30 

 

* nb st : nombre de stations. 
 

Concernant les potentiels obtenus à partir des données de dépositions, les résultats sont très peu 

semblables. Le test de Mann-Kendall indique un taux de changement moyen annuel en France de                  

- 0,84 ± 0,92 µeq.L-1.an-1 sur la période 1990-2003 et dans l’Est Canadien, Summers et al. (1995) ont 

obtenu - 0,71 ± 0,5 µeq.L-1.an-1 sur la période 1981-1993. 

 

Concernant les taux de changement obtenus à partir des dépositions humides, Vuorenmaa et al. (2004) 

ont obtenu un taux de - 0,98 meq.m-2.an-1 entre 1991 et 2000 en Finlande et Summers et al. (1995) 

obtiennent - 0,70 ± 0,5 meq.m-2.an-1 sur la période 1981-1993 dans l’Est Canadien. Sur le plan 

national, en France, un taux annuel moyen de - 0,36 ± 0,30 meq.m-2.an-1 a été calculé sur la période 

1990-2003. 

 

Gimeno et al. (2001) ont mené une étude montrant l’impact des politiques de réductions des émissions 

de SO2 sur l’effet des pluies acides sur les écosystèmes. Cette étude a été menée dans des stations 

EMEP en Europe et dans 40 stations de l’Est des Etats-Unis sur la période 1993-1997. Ils n’observent 

aucune tendance statistiquement significative pour les valeurs du Potentiel Acidifiant, calculées selon 

la méthode de Brydges et al., non corrigées de la fraction marine (AP1). 
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Les valeurs des potentiels obtenues par Gimeno et al. sont récapitulées dans les Tableaux V-4.7 et V-

4.8 afin de les comparer avec ceux obtenus en France pour les 11 stations MERA (Cette étude, 2005). 

Afin de pouvoir faire cette comparaison, nous avons travaillé dans les mêmes unités (mmol.L-1) et sur 

la période 1993-1997.  

 

Au travers du Tableau V-4.8, nous pouvons voir que les valeurs des potentiels acidifiants sont très 

différentes d’un pays à l’autre. Il faut tenir compte de la densité des stations prises en compte dans le 

calcul de ces potentiels acidifiants moyens. En France, un potentiel acidifiant moyen de                        

- 0,012 ± 0,012 mmol.L-1 a été obtenu. Cette valeur est intermédiaire avec celles obtenues en 

Angleterre (- 0,006 ± 0,012 mmol.L-1), en Autriche (- 0,027 ± 0,018 mmol.L-1) et en Espagne par 

Gimeno et al. (2001). 

 

Tableau IV-4.7 : Potentiels Acidifiants obtenus selon la formulation de Brydges et al., non corrigés de la fraction 
marine (AP1) dans différents pays par Gimeno et al. (2001) et en France (Cette étude, 2005) entre 1993 et 1997. 

 

 Allemagne Angleterre Autriche Espagne Est USA Finlande 
Nombre de stations 7 5 3 4 40 3 

Moyenne (mmol.L-1) 
Ecart type 

+ 0,004 
±  0,001 

- 0,006 
±  0,012 

- 0,027 
±  0,018 

- 0,046 
±  0,027 

+ 0,019 
±  0,005 

+ 0,004  
±  0 

 Italie Norvège Suède Suisse France (Cette étude) 
Nombre de stations 1 6 4 1 

Moyenne (mmol.L-1) 
Ecart type 

+ 0,006 + 0,002 
± 0,001 

+ 0,006 
± 0,002 

+ 0,002 
11 

- 0,012 
± 0,012 

 

En Europe de l’Ouest, il apparaît clairement un gradient positif Sud-Nord des potentiels acidifiants et 

donc un gradient positif Nord-Sud de la capacité de neutralisation des précipitations. Au cours du 

Chapitre V et par les Annexes 6 à 8, il a été montré que les émissions et les teneurs en SO2 sont plus 

importantes dans le Nord de l’Europe (Benelux, Royaume-Uni, Mer du Nord) et que les 

concentrations en sulfates dans les précipitations suivent la même distribution. Les émissions et 

concentrations en ions alcalins, et en particuliers Ca2+, présentent un gradient Nord-Sud positif et des 

teneurs élevées sont enregistrées dans les régions méditerranéennes, sous apports calciques d’origine 

Saharienne importants. L’Annexe 13 montre que les teneurs en SO4
2- sont importantes dans les régions 

telles que l’Angleterre et le Benelux alors celles en ions Ca2+ et Mg2+ sont plus importantes dans les 

régions du Sud de l’Europe (Annexe 8). De faibles teneurs en Ca2+ sont observées au Canada, en 

particulier, expliquant le potentiel élevé observé par Brydges et al. en 1985. Cette distribution des 

émissions et des teneurs dans les précipitations explique le gradient observé pour les potentiels et donc 

pour la capacité de neutralisation. 

 

Le Tableau V-4.8 récapitule les potentiels acidifiants moyens (en mmol.L-1) calculés pour chacune des 

stations du dispositif MERA entre 1993 et 1997 (Cette étude, 2005) afin de les comparer avec ceux 

obtenus par Gimeno et al. (2001). 
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Tableau V-4.8 : Potentiels Acidifiants obtenus selon la formulation de Brydges et al., non corrigés de la 
fraction marine (AP1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1993-1997. 

 

Moyennes en mmol.L-1 pour les stations MERA 
Auteurs Période 

Donon Revin Morvan Montandon Bonnevaux La Hague 

Cette étude, 2005 1993-1997 - 0,002 - 0,004 - 0,007 - 0,005 - 0,008 - 0,044 

Gimeno et al., 2001 
1993-1997 

 
  + 0,001   - 0,045 

Auteurs Période Brotonne Iraty P.Vieille La Crouzille Le Casset  

Cette étude, 2005 1993-1997 - 0,008 - 0,014 - 0,011 - 0,009 - 0,019  

Gimeno et al., 2001 1993-1997  - 0,029     

 

Il apparaît clairement (Tableau V-4.8) une cohérence des valeurs entre ces deux études. De plus, 

Gimeno et al. (2001) ont étudié les taux de changement annuels moyens en Europe et dans l’Est des 

Etats-Unis. Ils ont obtenu, en Europe un taux moyen de - 0,0036 mmol.L-1.an-1 et de                              

- 0,006 mmol.L-1.an-1 dans l’Est des Etats-Unis. A titre de comparaison, lors de cette étude, le taux de 

changement moyen obtenu sur la période 1990-2003 est de - 0,0029 mmol.L-1.an-1, taux proche de 

celui obtenu en Europe par Gimeno et al. (2001). 

 
 

4.2.3. Nouvelle détermination d’un Potentiel Acidifiant 
 

Dans les régions sous influence océanique, comme c’est le cas en France, une fraction substantielle du 

calcium, magnésium, potassium, chlore ainsi que des ions sulfates mesurés dans les précipitations 

possède une origine marine. Il apparaîtra donc nécessaire de soustraire les parts de chacun de ces ions 

provenant des aérosols marins. Nous réécrivons l’équation (1) en équation (3) corrigée de la fraction 

marine (nss-e). On obtient donc en eq.L-1, tout en raisonnant en terme de flux, 
 

(3)        nss-e = [nss-SO4
2-] + [NO3

-] + [nss-Cl-] – [nss-Ca2+] – [nss-Mg2+] – [nss-K+] – [NH4
+] 

 

En équivalent et si l’on considère que le ratio Na+/Cl- est un peu différent de celui de l’eau de mer car 

parfois Cl- a une origine anthropique (apports d’ions Cl- par les activités humaines : incinérations, 

décomposition de composés organochlorés, HCl gaz émis par les industries de papiers) et par les 

éruptions volcaniques (Johnson et al., 1987)) alors, l’équation (3) corrigée de la fraction marine 

devient (4) :  

 

(4) nss-AP = [nss-SO4
2- + NO3

- + nss-Cl-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+ + NH4
+] 

 
 

Si l’on considère ce que les précipitations apporteront finalement au sol en terme de potentiel 

acidifiant, l’équation (5) est obtenue car NH4
+ participe certes à la neutralisation dans la précipitation 

mais va contribuer à l’acidification du sol. L’azote réduit sous forme d’ammoniac peut être nitrifié, 

c’est-à-dire oxydé et transformé en NO2
- ou NO3

-. Cette réaction libère deux protons, ce qui a un effet 

acidifiant non négligeable pour le sol. 
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L’équation (5) est obtenue en raisonnant en terme de flux :  

 
 
 
 (5)      nss-AP2 = [nss-SO4

2- + NO3
- + nss-Cl-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+] 

 
 

 Part acidifiante                   Part neutralisante  
    (PA)          (PN) 
 
 

4.2.3.1. A l’échelle Nationale 
 

En moyennant les valeurs des 11 stations sur la période 1990-2003, la valeur moyenne du potentiel 

acidifiant  corrigé de la fraction marine est de + 25,70 ± 9,01µeq.L-1 (Annexe 25, Tableau 25-1) 

calculé à partir des concentrations et de + 40,40 ± 21,30 meq.m-².an-1 à partir des dépositions (Annexe 

25, Tableau 25-2). 

 

Le taux de changement annuel national (Annexe 25, Tableau 25-5) est de - 0,85 ± 0,99 µeq.L-1.an-1, la 

capacité de neutralisation des stations du dispositif MERA devient de plus en plus grande sur la 

période 1990-2003. A partir des valeurs de dépôts humides, un taux de changement annuel              

(Annexe 25, Tableau 25-5) de - 0,31 ± 1,38 meq.m-2.an-1. Ces résultats sont semblables à ceux obtenus 

en première partie de chapitre. La part acidifiante  présente un taux de changement annuel moyen de    

- 0,94 ± 1,14 µeq.L-1.an-1 et de - 0,26 ± 1,40meq.m-2.an-1 (Annexe 25, Tableau 25-4). La part 

neutralisante présente un taux moyen de - 0,22 ± 1,03 µeq.L-1.an-1 et de - 0,06 ± 0,52 meq.m-2.an-1 sur 

la période 1990-2003 (Annexe 25, Tableau 25-4). Le ratio moyen entre la part acidifiante et 

neutralisante en France est de 0,57 ± 0,28 sur la période 1990-2003 (Annexe 25, Tableau 25-3) et le 

ratio moyen entre le potentiel nss-AP2 et les concentrations en ions nss-SO4
2- est de 0,78. 

 

4.2.3.2. A l’échelle Régionale 
 

4.2.3.2.1. Potentiels Acidifiants régionaux en France 
 
A partir de l’équation (5), le potentiel acidifiant a été définit pour chacune des stations du dispositif 

MERA à partir des données moyennes annuelles de concentrations et dépositions sur la période 1990-

2003. Ces résultats sont récapitulés en Annexe 25 (Tableaux 25-1 et 25-2) et sur la Figure V-4.9. Les 

valeurs maximales du potentiel acidifiant sont rencontrées dans la moitié Nord de la France, à Revin   

(+ 60,54 µeq.L-1), au Donon (+ 45,01 µeq.L-1) et à Brotonne (+ 34,91 µeq.L-1) alors que le potentiel 

minimum est observé au Casset (- 7,33 µeq.L-1). Au sein du territoire et dans la moitié Ouest, la 

distribution des potentiels est assez homogène variant de + 19,02 µeq.L-1 à  + 20,94 µeq.L-1. 
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Donon 
+ 45,01 ± 6,83 µeq.L-1 
+ 74,08 ± 29,95 meq.m-2.an-1 

 

 
+ 20,81 ± 7,29 µeq.L-1 
+ 44,80 ± 16,01 meq.m-2.an-1 
Morvan 

La Crouzille 
+ 19,02 ± 10,14 µeq.L-1 
+ 38,17 ± 15,98 meq.m-2.an-1 

Peyrusse Vieille (1995-2003) 
+ 20,44 ± 4,84 µeq.L-1 
+ 45,50 ± 5,79 meq.m-2.an-1 

 

Iraty 
+ 13,46 ± 16,49 µeq.L-1 
+ 75,92 ± 32,04 meq.m-2.an-1 

+ 34,91 ± 8,77 µeq.L-1 
+ 36,76 ± 9,30 meq.m-2.an-1 
Brotonne 

Revin 
+ 60,54 ± 7,73 µeq.L-1 
+ 55,01 ± 23,12 meq.m-2.an-1 

 

Bonnevaux (1990-1998) 
+ 24,77 ± 7,72 µeq.L-1 
+ 18,83 ± 9,40 meq.m-2.an-1 

Montandon (1998-2003) 
+ 30,59 ± 6,34 µeq.L-1 
+ 28,24 ± 8,32 meq.m-2.an-1 

Le Casset 
- 7,33 ± 22,50 µeq.L-1 
     - 15,11 ± 28,37  meq.m-2.an-1 

La Hague 
+ 20,94 ± 15,94 µeq.L-1 
+ 42,14 ± 15,24 meq.m-2.an-1 
 

  
 

Figure V-4.9 : Distribution spatiale des valeurs du Potentiel Acidifiant nss-AP2 sur la période 1990-2003 
calculées à partir des concentrations et dépositions, corrigées de la fraction marine, pour chacune des 

stations MERA. 

 

Les plus fortes valeurs sont attribuées aux régions fortement émettrices de SO2 et présentant des 

émissions en NOx plus modérées (Chapitres V-1, V-2 et Annexe 6). Les concentrations en composés 

acidifiants dans les précipitations sont maximales dans le quart Nord-est et minimales au Casset sur la 

période 1990-2003 (Chapitres V-1 et V-2) et inversement. La concentration en composés neutralisants 

dans les précipitations est maximale à la station du Casset et minimales dans le quart Nord-est. Les 

stations du sud de la France sont clairement plus exposées aux apports calciques d’origine saharienne. 

Sur la Figure V-4.9, un gradient Sud-Nord positif du potentiel acidifiant est observé, ce gradient est en 

accord avec celui que nous avons obtenu concernant les teneurs en ions calcium et potassium 

(Chapitre V-3). La capacité de neutralisation suit ce gradient : faible capacité de neutralisation pour les 

stations du Nord et de plus en plus grande lorsqu’on se dirige vers le bassin Méditerranéen. 

 

Cette distribution des potentiels est cohérente avec celle mise en avant dans l’étude des pH, des 

concentrations en composés acidifiants et alcalins au cours du Chapitre V. Concernant les potentiels 

obtenus à partir des données de dépositions, aucune distribution significative et cohérente n’est 

observée. Les valeurs varient de - 15,11 ± 28,37 meq.m-2.an-1 pour la station de haute altitude du 

Casset à + 75,92 ± 32,04 meq.m-2.an-1 pour la station d’Iraty (Annexe 25, Tableau 25-2). Afin de 

confirmer la présence du gradient Sud-Nord, une étude des potentiels acidifiants nss-AP2 a été 

effectuée à partir des données recueillies, au sein des stations RENECOFOR (hors couvert végétal) 

entre 1993 et 2003 (Figure V-4.10). Il apparaît un gradient, particulièrement « prononcé » dans l’Est 

de la France, semblable à celui observé à partir des données MERA. 

+ 

- 
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Figure V-4.10 : Distribution spatiale des valeurs du Potentiel Acidifiant nss-AP2 sur la période 1993-2003 
calculées à partir des concentrations, corrigées de la fraction marine, pour les stations RENECOFOR, 

hors couvert végétal. 

 

Si l’on s’intéresse aux ratios entre la part neutralisante (PN) et acidifiante (PA) récapitulés en Annexe 

25 (Tableau 25-3), il apparaît que les stations de la moitié Nord présentent un ratio inférieur à 1 

(environ 0,32) alors que la station du Casset présente un ratio supérieur à 1 (ratio égal à 1,33). Les 

deux ratios les plus élevés sont trouvés pour les stations de haute altitude, Le Casset et Iraty (ratio de 

0,72) dans le sud de la France. De même, si nous calculons le ratio entre nss-SO4
2- et le potentiel 

acidifiant nss-AP2 pour chaque station du dispositif MERA, ce ratio est supérieur à 1 dans les stations 

de la moitié Nord. En effet, un ratio de 1,31 est obtenu au Donon, de 1,16 à Revin et de 1,11 à 

Brotonne alors que le ratio minimum se rencontre dans les stations de haute altitude du Sud de la 

France. 

 
 

4.2.3.2.2. Evolution temporelle du Potentiel Acidifiant 
 

Sur la Figure V-4.11 est représentée l’évolution temporelle des valeurs du Potentiel Acidifiant 

corrigées de la fraction marine sur la période 1990-2003 au Donon. On observe une diminution nette 

de la part acidifiante alors que la part neutralisante diminue de façon moins distincte car celle ci est 

plus dépendante des conditions climatiques. De même, nous observons une diminution progressive des 

potentiels calculés à partir des dépôts humides. L’évolution temporelle des potentiels acidifiants est à 

mettre en parallèle avec celle des concentrations et dépositions en ions majeurs (Chapitre V). 
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Evolution temporelle du Potentiel Acidifiant annuel  au 
Donon sur la période 1990-2003.
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Figure V-4.11 : Evolution temporelle des valeurs du Potentiel Acidifiant nss-AP2 annuel à partir à partir 
des concentrations (a) et des dépositions (b) au Donon sur la période 1990-2003. 

 
 

 
4.2.3.2.3. Tendances observées 

 
La détection et l’estimation des tendances pour les potentiels acidifiants calculés ont été effectuées 

grâce au test de Mann-Kendall couplé à la méthode de Sen, afin d’estimer les taux de changement 

annuels. Les résultats obtenus sont récapitulés en Annexe 25 (Tableau 25-5). Aucune distribution 

spatiale significative et cohérente n’est observée pour les taux de changement annuels. En ce qui 

concerne les taux de changement des potentiels acidifiants calculés à partir des concentrations 

corrigées de la fraction marine, seule la station de Montandon présente une tendance croissante alors 

qu’une diminution plus ou moins significative est obtenue dans toutes les autres stations du dispositif. 

  

A partir des données de concentrations, les taux de changement annuels (Annexe 25, Tableau 25-5) 

varient de - 2,89 µeq.L-1.an-1 au Casset à + 0,91 µeq.L-1.an-1 à Montandon sur la période 1998-2003. 

Les deux taux négatifs les plus forts sont trouvés pour les stations de haute altitude (Iraty et Le 

Casset). La part acidifiante (PA) présente des taux de changement annuels (Tableau 25-5) variant de                          

- 2,98 µeq.L-1.an-1 (La Hague) à + 1,54 µeq.L-1.an-1 (Montandon). A Montandon, les concentrations 

dans les précipitations en nss-SO4
2- (Chapitre V-1) augmentent de 2,4 %.an-1 entre 1998 et 2003 et       

+ 8,7 %.an-1 pour les ions NO3
- (Chapitre V-2) sur cette même période. A La Hague, les 

concentrations en nss-SO4
2- diminuent de - 3,1%.an-1 entre 1990 et 2003 et les ions NO3

- diminuent de   

- 2,7 %.an-1. 

 

La part neutralisante (PN) présente des taux de changement annuels variant de - 2,04 µeq.L-1.an-1      

(La Hague) à + 2,29 µeq.L-1
.an-1 (Le Casset). Au Casset, les concentrations dans les précipitations en 

nss-Ca2+ (Chapitre V-3) augmentent de + 10,7%.an-1, + 1,4%.an-1 pour nss-K+ et + 5,0%.an-1 pour        

nss-Mg2+entre 1990 et 2003. A l’inverse, La Hague présente les taux de réduction les plus importants 

pour les ions nss-Ca2+ et nss-K+. Les taux obtenus pour la part acidifiante dans chacune des stations 

sont supérieurs à ceux obtenus pour la part neutralisante. 

 

Part acidifiante 

Part neutralisante 

nss-AP2 

(a) (b) 
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A partir des données de dépositions humides (Annexe 25, Tableau 25-5), les taux de changement 

annuels varient de - 1,71 meq.m-2.an-1 à Bonnevaux à + 3,35 meq.m-2.an-1 à La Hague. La part 

acidifiante présente des taux de changement annuels (Annexe 25, Tableau 25-5) variant de                   

- 2,09 meq.m-2.an-1 (Bonnevaux) à  + 2,91 meq.m-2
.an-1 (La Hague). A Bonnevaux, les dépositions en  

nss-SO4
2- (Chapitre V-3) diminuent de 6,2%.an-1 entre 1990 et 1998 et de - 4,5%.an-1 pour NO3

- 

(Chapitre V-2). Ces taux négatifs sont les plus importants observés alors que ceux observés à La 

Hague sont non significatif statistiquement (NO3
-) et faible (- 0,8%.an-1 pour nss-SO4

2-). La part 

neutralisante présente des taux de changement annuels variant de - 1,13 meq.m-2.an-1 (Bonnevaux) à         

+ 0,86 meq.m-2.an-1 (Le Casset). Au Casset, les dépôts de nss-Ca2+ augmentent de 15,9%.an-1,                  

+ 9,5%.an-1 pour nss-K+ et + 9,5%.an-1 pour nss-Mg2+ entre 1990 et 2003 (Chapitre V-3).  

 
 

4.2.3.2.4. Cycles saisonniers du Potentiel Acidifiant 
 

Les potentiels acidifiants maximums sont observés au printemps et durant la période estivale. Ceci 

doit être mis en parallèle avec l’évolution temporelle des teneurs en ions sulfates, nitrates et des 

composés alcalins dans les précipitations. En effet, au cours du Chapitre V-3, il a été montré que les 

teneurs en Ca2+ et K+ sont maximales en été. Durant cette période anticyclonique, les flux de secteur 

sud, provenant de méditerranée (Nord Afrique) sont prépondérants (Estienne et Godard, 1970). Ces 

flux apportent des quantités majeures de calcium provenant de poussières sahariennes ou d’érosion 

éolienne. Les concentrations maximales en ions sulfates et nitrates sont observées (Chapitre V-1) au 

printemps et durant la période estivale. Dès lors, il est évident que le potentiel acidifiant soit maximal 

au printemps et durant la période estivale. 

 
 

4.2.4. Discussion 
 
Au travers de cette étude, nous avons redéfini une formule de calcul du potentiel acidifiant pour 

chacune des stations du dispositif MERA afin de caractériser au mieux les retombées en zones rurales 

en France. La première formulation, dite de Brydges et al., considère l’équilibre en les ions nss-SO4
2- 

acidifiants et les ions nss-Ca2+ et nss-Mg2+ neutralisants, alors que celle déterminée dans notre étude, 

pour caractériser au mieux les retombées humides, considère les apports en ions NO3
- et nss-Cl- 

comme acidifiants et les ions nss-K+ dans la part neutralisante (nss-AP2). 

 

Les résultats obtenus sont cohérents et très semblables avec l’une et l’autre de ces deux formulations. 

Puis après avoir déterminé ces potentiels acidifiants, grâce au test statistique de Mann Kendall couplé 

à la méthode de Sen, il a été possible de détecter et d’estimer les tendances au sein de la série de 

données. 
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La première des interrogations que l’on doit se poser, est de savoir laquelle des deux formulations il 

faut considérer pour caractériser au mieux les précipitations en France. À l’heure actuelle, le soufre est 

en passe de perdre sa position de principal acidifiant car la part relative attribuée aux composés azotés 

est en augmentation. En effet, le ratio [NO3
-]/[nss-SO4

2-] dans les précipitations est utilisé pour évaluer 

la contribution relative de l’acide sulfurique et nitrique dans l’acidité des précipitations (Takahashi et 

al., 2000 ; Galloway et al., 1982). Une augmentation significative du ratio indique que la contribution 

relative des nitrates, par rapport aux sulfates, dans les précipitations augmente de 51 % sur la période 

1990-2003 en France (Chapitre V-2). De ce fait, il faut considérer l’apport en ions nitrates afin de 

déterminer au mieux le potentiel acidifiant. 

 

De plus, une part des ions Cl- a une origine anthropique et donc, ne pas considérer la fraction non 

marine des ions Cl- engendre une erreur, même si celle-ci est infime. Il faut donc utiliser la seconde 

formulation (nss-AP2) afin de caractériser au mieux les retombées atmosphériques en France. La 

Figure V-4.12 montre que la corrélation entre ces deux formulations est élevée (R² = 0,97). 

 
 

Relation linéaire entre les Potentiels Acidifiants nss-AP 1 et 
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Figure V-4.12 : Relation linéaire entre les potentiels acidifiants calculés selon les deux méthodes définies 

dans cette étude sur la période 1990-2003 en France. 

 

 

► Ce n’est pas l’acidité en tant que telle mais bien le Potentiel Acidifiant et les interactions entre 

composés qu’il y a lieu de prendre en compte in fine pour mesurer l’impact de la pollution 

transfrontière. 

 

► Les résultats sont concluants pour le soufre dont la réduction des émissions semble avoir été suivie 

par une réduction de l’acidification d’écosystèmes à travers l’Europe. Toutefois, est-ce à cause de la 

persistance d’émissions de composés azotés ou à cause du pouvoir de rétention des sols que les 

problèmes d’acidification n’ont pas disparu ? Les modèles prédisent que ce problème persistera 

probablement dans certaines zones au oins pendant la ou les décennies à venir. 
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55..  RRééccaappii ttuullaatt ii ff   ddeess  tteennddaanncceess  nnaatt iioonnaalleess  eett   ddeess  pprr iinncciippaalleess  ccoonncclluussiioonnss  
 
Dans cette partie, les conclusions importantes seront mentionnées, ainsi que sous forme de tableaux,  

les valeurs de concentrations, dépositions humides, taux de changement moyens, taux de changement 

annuels moyens de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min99%,             

Max 99%) et les écarts types obtenus par les test de Mann-Kendall et Seasonal Kendall sur la période 

1990-2003. 

 
5.1. Evolution des concentrations en composés soufrés dans l’air ambiant 
 

▫ Forte corrélation entre les teneurs en SO2 et sulfates particulaires dans l’air ambiant (en moyenne 

nationale, R² = 0,75 ± 0,12).  

▫ Concentrations les plus élevées : Nord – Nord-ouest. 

▫ Concentration la plus faible : station d’altitude des Alpes. 

▫ Concentrations homogènes à l’intérieur du territoire. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des concentrations en SO2. 

▫ Gradient positif « Sud-Nord » des concentrations en sulfates particulaires. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des taux de changement annuels. 

▫ Gradient positif « Ouest-Est » des taux de réduction pour le SO2. 

▫ Aucune distribution spatiale des taux de réduction pour les sulfates particulaires. 

▫ Au niveau national, nous avons : 

 SO2 Sulfates particulaires 

  
α µgS.m-3 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α µgS.m-3 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,001 1,50 
± 1,3 

- 6,4 
± 2,8 

- 8,5 
± 2,4 

- 2,8 
± 1,2 

- 83 
± 21 

0,001 
0,87 
± 0,4 

- 4,4 
± 2,3 

- 6,3 
± 1,9 

+ 0,5 
± 3,9 

- 57 
± 20 

Médiane 0,001 1,11 
± 1,1 

- 6,1 
± 2,8 

  
- 79 
± 21 

0,01 
0,76 
± 0,3 

- 5,2 
± 1,8 

  
- 63 
± 14 

P.98 0,001 6,99 
± 6,8 

- 7,8 
± 2,3 

  
- 92 
± 18 

0,001 
3,42 
± 2,6 

- 6,8 
± 1,1 

  
- 81 
± 12 

 

▫ Les niveaux moyens augmentent. 

▫ Les valeurs maximales diminuent, les pics de SO2 et sulfates particulaires deviennent inexistants. 

▫ Teneurs en SO2 élevées en automne-hiver. 

▫ Teneurs en sulfates particulaires maximales au printemps. 

▫ Pour le SO2, taux de changement saisonnier maximal en automne-hiver. 

▫ Pour les sulfates particulaires, taux maximal au printemps. 

▫ Les concentrations en SO2 dans l’air ambiant diminuent plus fortement que les émissions de SO2                    

(- 3,3 %an-1). La combinaison des fortes réductions des émissions de SO2 dans les pays limitrophes, 

les pays de l’Est (transport à longue distance) et en France en sont la principale explication. 
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▫ Diminution des P.98 fortement attribuée aux réductions en émissions de SO2 alors que les valeurs 

médianes et moyennes sont moins sensibles aux changements d’émissions. 

▫ Réductions liées en particulier aux réductions d’émissions de SO2 dans les deux secteurs 

« Transformation d’énergie » et « Industries manufacturières ». 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont :  

 

 

 

5.2. Evolution des concentrations et dépositions humides en composés soufrés 
 

▫ Concentrations les plus élevées : stations proches du littoral. 

▫ Dépositions les plus élevées : stations proches du littoral et moitié Nord. 

▫ Concentration et déposition la plus faible : station d’altitude des Alpes. 

▫ Concentrations en SO4
2- homogènes à l’intérieur du territoire. 

▫ Gradient positif « Est-Ouest » et « altitudinal » des concentrations. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des dépositions. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des taux de changement annuels. 

▫ Le nombre d’évènements ayant des teneurs extrêmes diminue. 

▫ Depuis 1997, seuil de la concentration moyenne : 0,40-0,44 mgS/L (niveau moyen constant). 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens pour les concentrations sont : 
 

Concentrations en SO4
2- Concentrations en nss-SO4

2- 
  

α mgS.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

α mgS.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,001 0,50 
± 0,10 

- 3,0 
± 1,6 

- 4,8 
± 1,0 

- 1,7 
± 3,7 

- 40 
± 20 

0,01 0,43 
± 0,10 

- 3,3 
± 0,6 

- 4,5 
± 1,0 

- 1,4 
± 2,6 

- 44 
± 6 

Médiane 0,001 0,46 
± 0,12 

- 3,4 
± 1,8 

  
- 45 
± 20 

0,01 0,39 
± 0,11 

- 3,1 
± 0,6 

  
- 41 
± 9 

P.98 0,01 2,20 
± 0,50 

- 4,5 
± 1,8 

  
- 59 
± 18 

0,01 1,94 
± 0,40 

- 4,7 
± 0,7 

  
- 62 
± 12 

 

 SO2 Sulfates particulaires 
Période d’étude 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 42610 41966 

µgS.m-3 1,41 ± 0,94 0,72 ± 0,29 
%.an-1 - 5,8 ± 3,9  (α = 0,01) - 3,7 ± 2,9 (α > 0,1) 

Min 99% - 8,7 ± 0,8 - 7,5 ± 1,2 
Hiver 

Max 99% + 2,9 ± 3,6 + 5,6 ± 3,1 
µgS.m-3 1,12 ± 0,84 1,00 ± 0,26 
%.an-1 - 5,3 ± 3,2  (α = 0,01) - 4,6 ± 3,6  (α = 0,01) 

Min 99% - 9,1 ± 1,4 - 7,6 ± 1,4 
Printemps 

Max 99% + 0,7 ± 5,0 + 0,8 ± 4,4 
µgS.m-3 1,19 ± 0,93 0,86 ± 0,21 
%.an-1 - 4,5 ± 3,2  (α = 0,05) - 3,8 ± 1,4  (α = 0,05) 

Min 99% - 8,7 ± 1,7 - 5,9 ± 1,1 
Eté 

Max 99% + 4,2 ± 4,1 + 2,9 ± 4,1 
µgS.m-3 1,83 ± 1,26 0,60 ± 0,21 
%.an-1 - 5,7 ± 2,7  (α = 0,01) - 2,4 ± 2,3  (α = 0,01) 

Min 99% - 9,7 ± 0,9 - 6,7 ± 1,3 
Automne 

Max 99% - 0,6 ± 3,7 + 4,0 ± 4,7 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens pour les dépositions sont : 

Dépositions humides moyennes 
 SO4

2- nss-SO4
2- Pluviométrie 

α > 0,1 > 0,1 α > 0,1 

mgS.m-2.an-1 450 ± 100 431 ± 101 mm 1090 ± 214 

%.an-1 - 2,2 ± 2,2 - 2,4 ± 1,2 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 

Min 99% - 4,2 ± 1,3 - 4,6 ± 1,6 Min 99% - 1,3 ± 2,0 

Max 99% + 6,7 ± 2,5 + 3,3 ± 3,0 Max 99% + 7,8 ± 3,2 

%.période-1 - 29 ± 18 - 31 ± 19 %.période-1 + 22 ± 23 

▫ Les réductions reflètent la diminution des émissions de SO2 en particulier dans les deux secteurs 

« Transformation d’énergie » et « Industries manufacturières ». 

▫ Diminution des P.98 fortement attribuée aux réductions en émissions de SO2 alors que les valeurs 

médianes et moyennes sont moins sensibles aux changements d’émissions. 

▫ SO4
2- : composé acidifiant, ses concentrations sont associées aux faibles pH, bonne corrélation (R² = 0,70) 

entre les valeurs de pH et les concentrations en ions sulfates. 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

nss-SO4
2-  

Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,51 ± 0,18 mgS.L-1 78 ± 36 mgS.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 4,5 ± 2,2  (α = 0,05) - 2,7 ± 3,6  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 7,5 ± 0,8 - 6,8 ± 1,3 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 1,0 ± 1,4 + 5,9 ± 1,9 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,62 ± 0,12 mgS.L-1 127 ± 42 mgS.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 - 2,4 ± 3,4  (α = 0,05) - 2,0 ± 3,7  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 6,4 ± 1,1 - 6,1 ± 1,2 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 1,7 ± 2,0 + 5,4 ± 3,1 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,56 ± 0,15 mgS.L-1 118 ± 33 mgS.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 - 1,8 ± 2,9  (α = 0,05) - 1,9 ± 3,1  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 6,0 ± 1,6 - 6,7 ± 1,1 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 2,8 ± 2,7 + 7,3 ± 2,0 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,32 ± 0,10 mgS.L-1 89 ± 33 mgS.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 2,2 ± 1,5  (α = 0,05) - 1,3 ± 3,9  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 5,9 ± 1,3 - 6,1 ± 1,3 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 1,4 ± 1,7 + 4,9 ± 3,5 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations et dépositions en nss-SO4
2- plus élevées au printemps. 

▫ Taux de changement saisonnier maximal en hiver pour les dépositions et concentrations. 
 

 

5.3. Evolution des concentrations et dépositions humides en composés azotés 
 

5.3.1. Les ions NO3
- 

 
▫ Concentrations et dépositions les plus élevées : Nord et Nord-est. 

▫ Concentration et déposition la plus faible : station d’altitude des Alpes. 

▫ Concentrations en NO3
- homogènes dans le centre et le Sud-ouest. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des dépositions. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des taux de changement annuels. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens sont : 

 Concentrations en NO3
- Dépositions en NO3

- 

 * 
α mgN.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mgN.m-2.an-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,05 0,29 
± 0,10 

- 1,3 
± 2,4 

- 2,9 
± 1,2 

+ 1,9 
± 4,8 

- 17 
± 20 

> 0,1 267 
± 49 

0 
± 2,8 

- 3,1 
± 1,9 

+ 8,8 
± 1,7 

0 
± 25 

Pluviométrie 
Médiane > 0,1 0,27 

± 0,03 
- 0,7 
± 1,2 

  
- 15 
± 10 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98 0,05 1,59 
± 0,50 

- 3,6 
± 2,0 

  
- 47 
± 20 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

▫ Depuis 1998, nous approchons une « valeur seuil » de la concentration moyenne : 0,25 mgN/L et de 

0,30 mgN/L pour les P.50. 

▫ La réduction des concentrations en NO3
- est due principalement à la réduction des émissions de NOx 

dans le « Transport routier ». 

▫ Les valeurs et les taux de changement, des moyennes et P.98 sont plus sensibles aux émissions de 

NOx et à leurs réductions par rapport aux P.50. 

▫ L’importance relative des NO3
- dans les précipitations augmente de 51 % en moyenne sur la période 

1990-2003. 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

NO3
-  

Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,36 ± 0,10 mgN.L-1 53 ± 25 mgN.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 3,6 ± 2,9  (α > 0,1) + 0,7 ± 4,9  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 7,3 ± 1,1 - 5,7 ± 1,9 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 4,8 ± 2,2 + 8,2 ± 1,7 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,41 ± 0,09 mgN.L-1 85 ± 31 mgN.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 + 0,2 ± 5,0  (α > 0,1) + 0,2 ± 3,7  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 5,0 ± 1,3 - 4,7 ± 1,9 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 4,8 ± 2,1 + 6,8 ± 1,9 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,39 ± 0,19 mgN.L-1 68 ± 21 mgN.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 + 1,5 ± 4,2  (α > 0,1) + 1,8 ± 5,3  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 4,8 ± 1,8 - 5,9 ± 1,7 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 5,2 ± 1,6 + 7,3 ± 2,4 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,22 ± 0,06 mgN.L-1 71 ± 26 mgN.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 1,2 ± 2,8  (α > 0,1) + 2,7 ± 4,8  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 4,7 ± 2,1 - 4,6 ± 1,6 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 5,0 ± 1,7 + 6,4 ± 2,8 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations et dépositions en NO3
- plus élevées au printemps. 

▫ Pour les concentrations, taux maximal observé en été et taux minimal en hiver. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé en automne et minimal au printemps. 

▫ NO3
- : composé acidifiant et ses fortes concentrations sont associées aux faibles valeurs de pH. 

 

 

5.3.2. Les ions NH4
+ 

 

▫ Concentration et déposition la plus forte : régions agricoles (Nord et ouest). 

▫ Concentration et déposition la plus faible : station d’altitude des Alpes. 

▫ Concentrations en NH4
+ homogènes dans le centre et le Sud-ouest. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens sont : 

 Concentrations en NH4
+ Dépositions en NH4

+ 

 * 
α mgN.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mgN.m-2.an-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,001 0,50 
± 0,20 

- 5,4 
± 5,2 

- 7,2 
± 1,4 

- 1,1 
± 1,8 

- 71 
± 28 

0,001 479 
± 201 

- 4,0 
± 4,1 

- 6,9 
± 1,8 

+ 3,2 
± 2,3 

- 51 
± 25 

Pluviométrie 
Médiane 0,01 0,49 

± 0,29 
- 5,7 
± 2,1 

  
- 75 
± 12 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98 0,01 2,26 
± 0,70 

- 5,6 
± 3,2 

  
- 73 
± 22 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

▫ Distribution spatiale cohérente des concentrations et taux de changement annuels en France. 

▫ NH4
+ communément corrélé aux ions SO4

2- et NO3
-. 

▫ Depuis 1997, seuil de la concentration moyenne : 0,35 mgN/L. 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

NH4
+  

Concentrations Dépositions 
Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,62 ± 0,21 mgN.L-1 92 ± 47 mgN.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 6,2 ± 1,0  (α = 0,01) - 5,3 ± 3,2  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 8,6 ± 0,7 - 7,9 ± 1,0 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% - 0,8 ± 1,9 + 6,8 ± 3,1 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,75 ± 0,19 mgN.L-1 155 ± 71 mgN.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 - 5,5 ± 1,0  (α = 0,01) - 2,8 ± 4,9  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 7,8 ± 0,6 - 7,3 ± 1,7 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 1,5 ± 2,5 + 4,4 ± 3,6 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,72 ± 0,29 mgN.L-1 142 ± 42 mgN.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 - 4,8 ± 2,9  (α = 0,05) - 2,9 ± 4,4  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 8,4 ± 1,1 - 7,9 ± 1,2 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 2,3 ± 2,5 + 6,1 ± 2,2 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,36 ± 0,12 mgN.L-1 91 ± 36 mgN.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 6,7 ± 1,4  (α = 0,01) - 4,7 ± 3,5  (α = 0,05) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 8,9 ± 1,0 - 8,7 ± 1,6 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 0,5 ± 2,9 + 4,5 ± 4,0 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations et dépositions en NH4
+ plus élevées au printemps et en été. 

▫ Pour les concentrations, taux maximal observé en automne et taux minimal en été. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé en hiver et minimal au printemps. 
 
 
 
 

5.4. Evolution des concentrations et dépositions humides des composés naturels 
 

5.4.1. Les ions Ca2+ 
 

▫ Concentrations maximales au Sud et minimales dans le Nord-est : gradient positif  N-S. 

▫ Dépositions maximales dans stations de haute altitude (Sud) et minimales dans le Nord : gradient 

positif  N-S. 

▫ Pas de distribution significative des taux de changement annuels pour les concentrations et dépositions. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens des concentrations sont : 

 Concentrations en Ca2+ Concentrations en nss-Ca2+ 

 * 
α mg.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mg.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne > 0,1 0,40 
± 0,10 

- 1,5 
± 3,1 

- 3,6 
± 1,5 

+ 7,8 
± 4,7 

- 23 
± 29 

> 0,1 0,37 
± 0,10 

- 1,9 
± 2,7 

- 3,9 
± 1,4 

+ 8,1 
± 5,9 

- 24 
± 39 

Médiane > 0,1 0,26 
± 0,11 

- 2,4 
± 1,8 

  
- 30 
± 11 

> 0,1 0,23 
± 0,10 

- 1,0 
± 1,9 

  
- 12 
± 9 

P.98 > 0,1 3,38 
± 1,70 

b ns   ns > 0,1 2,99 
± 1,60 

+ 1,0 
± 2,9 

  
+ 14 
± 19 

 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens des dépositions sont : 

  Dépositions humides moyennes 
 Ca2+ nss-Ca2+ Pluviométrie 

* 
α > 0,1 > 0,1 α > 0,1 

mg.m-2.an-1 349 ± 94 346 ± 94 mm 1090 ± 214 
%.an-1 + 1,9 ± 4,1 + 2,9 ± 1,5 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 

Min 99% - 3,1 ± 2,4 - 2,2 ± 1,8 Min 99% - 1,3 ± 2,0 

Max 99% + 10,8 ± 3,9 + 7,9 ± 2,6 Max 99% + 7,8 ± 3,2 

%.période-1 + 27 ± 26 + 27 ± 30 %.période-1 + 22 ± 23 
 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

nss-Ca2+  
Concentrations Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,44 ± 0,23 mg.L-1 57 ± 27 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 4,7 ± 3,2  (α = 0,05) - 1,0 ± 4,5  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 8,2 ± 0,2 - 7,0 ± 1,5 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 7,3 ± 5,5 + 8,9 ± 3,1 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,57 ± 0,23 mg.L-1 115 ± 57 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 + 7,0 ± 7,8  (α > 0,1) + 6,8 ± 8,6  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 5,0 ± 2,7 - 3,4 ± 5,2 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 9,3 ± 5,2 + 12,2 ± 4,9 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,54 ± 0,23 mg.L-1 113 ± 52 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 + 0,9 ± 9,6  (α > 0,1) - 0,3 ± 5,2  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 6,0 ± 2,4 - 6,7 ± 1,6 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 6,2 ± 3,7 + 8,0 ± 1,2 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,26 ± 0,12 mg.L-1 70 ± 46 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 0,8 ± 4,0  (α > 0,1) + 1,3 ± 5,5  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 7,1 ± 1,9 - 5,9 ± 1,8 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 7,0 ± 2,9 + 9,2 ± 2,2 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations et dépositions en nss-Ca2+ plus élevées au printemps. 

▫ Pour les concentrations et dépositions, taux maximal observé au printemps et taux minimal en hiver. 

▫ Ca2+ caractérisent les masses d’air de secteur sud majoritaires en été. 

▫ Diminution en Ca2+ : réduction des émissions de nss-Ca2+ par combustion des plantes (charbon). 

 
 

5.4.2. Les ions Mg2+ 
 

▫ Concentrations maximales dans l’Ouest et minimales dans l’Est : gradient positif E-O. 

▫ Dépositions maximales à l’Ouest (littoral Atlantique) et minimales dans l’Est : gradient positif E-O. 

▫ Pas de distribution significative des taux de changement annuels pour les concentrations et dépositions. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens sont : 

 Concentrations en Mg2+ Concentrations en nss-Mg2+ 

 * 
α mg.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mg.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne  0,01 0,19 
± 0,10 

- 3,9 
± 2,7 

- 6,3 
± 1,5 

- 1,0 
± 6,2 

- 52 
± 26 

0,001 0,06 
± 0,03 

- 4,6 
± 2,2 

- 7,4 
± 2,0 

- 2,6 
± 6,8 

- 63 
± 28 

Médiane 0,05 0,12 
± 0,17 

- 2,8 
± 1,5 

  
- 33 
± 18 

0,001 0,45 
± 0,20 

- 3,5 
± 2,2 

  
- 43 
± 22 

P.98 0,01 1,02 
± 1,30 

- 5,0 
± 2,1 

  
- 64 
± 22 

0,001 2,99 
± 1,60 

- 5,4 
± 1,2 

  
- 69 
± 12 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens des dépositions sont : 

  Dépositions humides moyennes 
 Mg2+ nss-Mg2+ Pluviométrie 

* 
α > 0,1 = 0,01 α > 0,1 

mg.m-2.an-1 139 ± 45 61 ± 25 mm 1090 ± 214 
%.an-1 - 2,4 ± 4,6 - 4,2 ± 2,7 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 

Min 99% - 5,5 ± 1,9 - 6,3 ± 1,7 Min 99% - 1,3 ± 2,0 

Max 99% + 7,0 ± 2,3 + 7,4 ± 4,2 Max 99% + 7,8 ± 3,2 

%.période-1 - 31 ± 30 - 55 ± 30 %.période-1 + 22 ± 23 
 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

nss-Mg2+  
Concentrations Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,09 ± 0,06 mg.L-1 14 ± 12 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 3,6 ± 5,0  (α = 0,01) - 4,7 ± 3,8  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 8,9 ± 0,8 - 8,3 ± 1,0 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 1,4 ± 4,2 + 6,3 ± 4,4 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,06 ± 0,01 mg.L-1 13 ± 10 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 + 0,5 ± 5,0  (α > 0,1) + 4,1 ± 5,8  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 5,8 ± 2,8 - 5,2 ± 2,6 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 7,8 ± 4,6 + 9,3 ± 3,4 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,06 ± 0,04 mg.L-1 13 ± 4 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 - 1,3 ± 5,8  (α = 0,05) - 2,9 ± 4,7  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 7,6± 1,6 - 8,0 ± 1,4 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 4,3 ± 4,5 + 8,0 ± 3,2 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,06 ± 0,03 mg.L-1 17 ± 10 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 - 2,2 ± 4,8  (α > 0,1) - 3,3 ± 4,3  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 7,4 ± 2,6 - 7,9 ± 1,5 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 5,1 ± 4,9 + 6,9 ± 3,8 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations en nss-Mg2+ plus élevées en hiver et dépositions maximales à l’automne. 

▫ Pour les concentrations et dépositions, taux maximal observé au printemps et taux minimal en hiver. 

▫ Mg2+ caractérisent les masses d’air de secteur Ouest majoritaires en hiver. 

 

 

5.4.3. Les ions K+ 
 

▫ Concentrations maximales au Sud et minimales dans le Nord-est : gradient positif  N-S. 

▫ Dépositions maximales à l’Ouest et minimales au Nord. 

▫ Pas de distribution significative des taux de changement annuels pour les concentrations et dépositions. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens sont : 

 Concentrations en K+ Concentrations en nss-K + 

 * 
α mg.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mg.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne  0,01 0,11 
± 0,10 

- 3,3 
± 4,1 

- 6,2 
± 2,1 

+ 5,9 
± 5,9 

- 42 
± 46 

0,01 0,09 
± 0,04 

- 3,3 
± 4,1 

- 6,2 
± 2,1 

+ 5,9 
± 5,9 

- 42 
± 46 

Médiane > 0,1 0,06 
± 0,05 

- 1,1 
± 8,2 

  
- 20 
± 51 

> 0,1 0,05 
± 0,04 

- 1,1 
± 8,2 

  
- 20 
± 51 

P.98 > 0,1 0,76 
± 0,5 

- 2,9 
± 5,2 

  
- 35 
± 41 

> 0,1 0,69 
± 0,20 

- 2,9 
± 5,2 

  
- 35 
± 41 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens des dépositions sont : 

  Dépositions humides moyennes 
K + et nss-K + Pluviométrie 

* 
α > 0,1 α > 0,1 

mg.m-2.an-1 81 ± 17 et 75 ± 13 mm 1090 ± 214 
%.an-1 - 1,7 ± 8,0 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 

Min 99% - 4,9 ± 1,8 Min 99% - 1,3 ± 2,0 

Max 99% + 9,3 ± 7,5 Max 99% + 7,8 ± 3,2 

%.période-1 - 22 ± 50 %.période-1 + 22 ± 23 
 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

nss-K+  
Concentrations Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 0,10 ± 0,09 mg.L-1 17 ± 16 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%.an-1 - 2,3 ± 4,2  (α = 0,01) - 1,0 ± 6,4  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 8,1 ± 1,5 - 7,2 ± 2,4 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 7,8 ± 5,3 + 7,0 ± 3,0 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,10 ± 0,06 mg.L-1 18 ± 5 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%.an-1 + 2,1 ± 4,8  (α > 0,1) + 4,2 ± 4,9  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 4,4 ± 2,5 - 3,9 ± 2,5 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 9,4 ± 1,6 + 11,0 ± 2,8 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,11 ± 0,10 mg.L-1 16 ± 5 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%.an-1 + 9,0 ± 11,5  (α = 0,05) + 4,1 ± 6,5  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 4,7± 3,6 - 5,7 ± 2,4 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 13,7 ± 13,2 + 11,0 ± 5,5 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,06 ± 0,04 mg.L-1 17 ± 10 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%.an-1 + 2,8 ± 12,7  (α > 0,1) + 1,8 ± 6,2  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 6,8 ± 2,3 - 7,2 ± 2,0 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 10,0 ± 6,5 + 10,3 ± 3,2 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Concentrations en nss-K+ plus élevées en été et dépositions maximales au printemps. 

▫ Pour les concentrations, taux maximal observé en été et taux minimal en hiver. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé au printemps et taux minimal en hiver. 

▫ K+ caractérisent les masses d’air de secteur sud majoritaires en été. 

 

► Le  territoire semble de moins en moins soumis aux régimes océaniques (flux d’ouest). 

► La station du Casset semble de plus en plus influencée par les masses d’air de secteur sud/sud-est. 

 
 

5.4.4. Les ions Na+ et Cl- 
 

▫ Na+ et Cl- : indicateurs de l’influence marine. 
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▫ Concentrations maximales dans le Nord-ouest et minimales dans l’Est : gradient positif  E-O. 

▫ Dépositions maximales dans l’Ouest et minimales dans l’Est : gradient longitudinal. 

▫ Pour les concentrations : taux de changement importants dans les stations du littoral. 

▫ Pour les dépositions : aucune distribution significative. 

▫ La distribution et les tendances des concentrations en ions Na+ et Cl- sont similaires à celles 

observées pour les ions Mg2+. 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens pour Na+ sont : 

 Concentrations en Na+ Dépositions en Na+ 

 * 
α mg.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mg.m-2.an-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,05 1,15 
± 0,70 

- 3,1 
± 4,3 

- 6,6 
± 1,6 

+ 9,4 
± 4,2 

- 40 
± 32 

0,01 838 
± 261 

- 1,5 
± 6,9 

- 5,2 
± 2,0 

+ 12,4 
± 4,3 

- 19 
± 30 

Pluviométrie 
Médiane > 0,1 0,67 

± 1,29 
- 1,1 
± 3,3 

  
- 10 
± 32 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98  0,1 6,61 
± 10,09 

- 4,2 
± 3,3 

  
- 55 
± 29 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens pour les concentrations en Cl- sont : 

 Concentrations en Cl- Concentrations en nss-Cl- 

 * 
α mg.L-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

α mg.L-1 %.an-1 Min 
99% 

Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,01 2,06 
± 1,40 

- 3,3 
± 3,5 

- 6,9 
± 1,4 

+ 8,1 
± 6,2 

- 32 
± 20 

0,01 0,87 
± 1,30 

- 4,2 
± 2,1 

- 6,5 
± 1,4 

- 1,0 
± 4,0 

- 55 
± 22 

Médiane > 0,1 1,14 
± 2,23 

- 2,2 
± 1,5 

  
- 29 
± 14 

0,01 0,82 
± 1,40 

- 3,1 
± 2,1 

  
- 51 
± 21 

P.98 > 0,1 11,50 
± 19,50 

- 4,2 
± 3,5 

  
- 54 
± 30 

0,01 3,93 
± 6,50 

- 4,9 
± 1,7 

  
- 63 
± 17 

 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens pour les dépositions en Cl- sont : 

  Dépositions humides moyennes 
 Cl- nss-Cl- Pluviométrie 

* α 0,1 > 0,1 α > 0,1 

mg.m-2.an-1 1149 ± 427 440 ± 263 mm 1090 ± 214 

%.an-1 + 0,8 ± 4,1 - 2,1 ± 2,3 %.an-1 + 2,2 ± 5,0 

Min 99% - 5,4 ± 2,0 - 8,5 ± 3,1 Min 99% - 1,3 ± 2,0 

Max 99% + 10,4 ± 7,8 + 9,3 ± 9,9 Max 99% + 7,8 ± 3,2 

%.période-1 + 10 ± 22 - 21 ± 23 %.période-1 + 22 ± 23 
 

 

▫ Ces diminutions sont couplées aux conditions climatiques. 

▫ Diminution des émissions anthropiques de Cl- (incinérations, décomposition de composés 

organochlorés, HCl gaz émis par les industries de papiers) et par les éruptions volcaniques. 

▫ Les ions Na+, Cl- et Mg2+ sont caractéristiques des masses d’air de secteur ouest majoritaires en 

période hivernale. 

▫ Le  territoire semble de moins en moins soumis aux régimes océaniques (flux d’ouest). 

▫ Concentrations et dépositions en Na+ plus élevées en hiver. 

▫ Concentrations en nss-Cl- plus élevées en hiver. 
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▫ Dépositions en nss-Cl- plus élevées à l’automne. 

▫ Pour les concentrations, taux maximal observé en été et taux minimal en automne. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé en hiver et taux minimal en automne. 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers pour les ions Na+ moyens sont : 

Na+  
Concentrations Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 1,61 ± 3,03 mg.L-1 289 ± 535 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%an-1 - 1,0 ± 3,0  (α > 0,1) + 3,7 ± 5,7  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 5,8 ± 1,2 - 5,9 ± 2,2 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 6,7 ± 1,7 + 11,2 ± 2,2 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,62 ± 0,12 mg.L-1 108 ± 131 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%an-1 + 0,5 ± 3,7  (α > 0,1) + 3,2 ± 5,4  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 5,3 ± 1,7 - 4,7 ± 2,6 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 7,5 ± 1,5 + 9,0 ± 2,7 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,55 ± 0,99 mg.L-1 90 ± 107 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%an-1 + 2,7 ± 8,9  (α = 0,05) + 0,8 ± 7,0  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 3,9 ± 5,1 - 7,1 ± 1,6 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 8,0 ± 6,0 + 8,9 ± 1,9 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 1,14 ± 1,89 mg.L-1 327 ± 551 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%an-1 - 1,1 ± 3,1  (α > 0,1) + 0,6 ± 5,4  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 5,9 ± 1,4 - 6,6 ± 1,5 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 6,2 ± 1,3 + 9,0 ± 2,6 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers pour les ions Cl- moyens sont : 

nss-Cl-  
Concentrations Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 1,10 ± 1,71 mg.L-1 218 ± 318 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

%an-1 - 1,2 ± 5,2  (α > 0,1) + 3,6 ± 4,3  (α > 0,1) + 4,2 ± 5,7  (α = 0,05) 
Min 99% - 7,2 ± 1,2 - 6,3 ± 1,3 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 4,9 ± 2,8 + 10,7 ± 2,4 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 0,44 ± 0,51 mg.L-1 82 ± 65 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

%an-1 - 0,5 ± 3,9  (α > 0,1) + 2,1 ± 5,5  (α > 0,1) + 2,9 ± 3,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 6,1 ± 1,7 - 5,9 ± 2,3 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 7,6 ± 3,8 + 9,3 ± 4,2 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 0,42 ± 0,62 mg.L-1 73 ± 62 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

%an-1 - 2,8 ± 3,8  (α > 0,1) - 0,7 ± 8,9  (α > 0,1) + 2,4 ± 4,7  (α > 0,1) 
Min 99% - 7,3 ± 2,4 - 7,5 ± 1,4 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 3,1 ± 3,8 + 6,7 ± 3,3 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 0,92 ± 1,15 mg.L-1 239 ± 293 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

%an-1 - 2,4 ± 3,7  (α > 0,1) - 0,4 ± 5,8  (α > 0,1) + 2,6 ± 4,6  (α = 0,05) 
Min 99% - 6,4 ± 1,5 - 6,7 ± 1,8 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 6,4 ± 1,7 + 10,8 ± 3,8 + 8,7 ± 3,8 
 

▫ Pour les concentrations, taux maximal observé au printemps et taux minimal en été. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé en hiver et taux minimal en été. 

▫ Plus on s’éloigne de la côte ouest, plus le ratio Cl-/ Na+ est élevé, ceci traduisant plus d’apports 

anthropiques en ions Cl- et moins d’influence océanique. 
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5.5. Evolution de l’acidité des précipitations 
 

5.5.1. Evolution des concentrations dans les précipitations et dépositions 
humides en ions H+ 
 

▫ pH les plus acides : quart Nord-est. 

▫ Dépositions en H+ maximales : quart Nord-est. 

▫ Sites exposés aux flux océaniques : pH ~ 5,0. 

▫ pH les moins acides : régions agricoles (ouest) et stations d’altitude du sud. 

▫ Dépositions en H+ minimales : station d’altitude des Alpes. 

▫ Gradient positif « Nord-Sud » des valeurs de pH. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des dépositions. 

▫ Distribution « Est-Ouest » des taux de changement annuels. 

▫ Aucune distribution spatiale significative des taux de changement annuels des dépositions. 

▫ Au niveau national, les taux de changement annuels moyens sont : 

 pH Dépositions en H+ 

 * 
α unitépH 

unitpH.
an-1 

Min 
99% 

Max 
99% 

unitpH. 
période-1 α mg.m-2.an-1 %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

Moyenne 0,001 5,07 
± 0,10 

- 0,025 
± 0,02 

- 0,03 
± 0,01 

+ 0,03 
± 0,01 

- 0,30 
± 0,20 

 0,001 9,02 
± 2,0 

+ 4,3 
± 2,9 

- 1,2 
± 2,5 

+ 8,3 
± 2,8 

+ 48 
± 30 

Pluviométrie 
Médiane 0,1 5,34 

± 0,16 
- 0,02 
± 0,02 

  
- 10,24 
± 0,21 α mm %.an-1 Min 

99% 
Max 
99% %.période-1 

P.98 > 0,1 6,55 
± 0,25 

- 0,035 
± 0,03 

  
- 0,48 
± 0,21 

> 0,1 1090 
± 214 

+ 2,2 
± 5,0 

- 1,3 
± 2,0 

+ 7,8 
± 3,2 

+ 22 
± 23 

 

▫ Seule la station du Casset présente un taux de changement positif : station de plus en plus influencée 

par les flux méditerranéens engendrant des apports calciques neutralisants. 

▫ Le pH moyen a tendance à diminuer alors que le nombre d’échantillons très acides ne présente pas de 

tendance significative à l’augmentation. 

▫ Le nombre d’échantillons présentant un pH compris entre 4,0 et 5,0 augmentent. 

▫ L’événement 1996 semble avoir une influence à long terme. 

▫ pH maximums en hiver. 

▫ Dépositions H+ maximales à l’automne. 

▫ Pour les pH, taux maximal observé au printemps et taux minimal à l’automne. 

▫ Pour les dépositions, taux maximal observé en hiver et minimal au printemps. 

▫ Le pH diminue alors que les émissions de composés acidifiants diminuent. Cette observation semble 

être corrélée à la diminution en cations basiques et NH4
+. Une explication supplémentaire de cette 

observation doit probablement provenir des aérosols acides (non mesurés) et à leurs tendances. 
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▫ Au niveau national, les taux de changement saisonniers moyens sont : 

H+  
pH Dépositions 

Pluviométrie 

Période d’étude 1990-2003 1990-2003 1990-2003 
Nb de données 20111 20111 20111 

Moyenne 5,27 ± 0,18  1,74 ± 0,91 mg.m-2.an-1 236 ± 81 mm 

unitépH.an-1 et %an-1 - 0,018 ± 0,030 + 6,9 ± 5,1 + 4,2 ± 5,7 
Min 99% - 0,10 ± 0,03 - 4,0 ± 4,1 - 4,7 ± 1,8 

Hiver 

Max 99% + 0,04 ± 0,02 + 12,1 ± 3,7 + 11,3 ± 1,4 
Moyenne 5,14 ± 0,18 2,28 ± 1,0 mg.m-2.an-1 273 ± 108 mm 

unitépH.an-1 et %an-1 + 0,022 ± 0,043  - 2,9 ± 3,8 + 2,9 ± 3,7 
Min 99% - 0,04 ± 0,02 - 7,3 ± 1,1 - 3,8 ± 1,4 

Printemps 

Max 99% + 0,07 ± 0,02 + 8,5 ± 2,8 + 8,5 ± 3,2 
Moyenne 5,18 ± 0,18 2,48 ± 1,14 mg.m-2.an-1 271 ± 94 mm 

unitépH.an-1 et %an-1 - 0,014 ± 0,040  + 3,3 ± 6,9 + 2,4 ± 4,7 
Min 99% - 0,07 ± 0,04 - 4,9 ± 3,4 - 5,0 ± 0,8 

Eté 

Max 99% + 0,04 ± 0,03 + 11,7 ± 5,8 + 4,4 ± 1,8 
Moyenne 5,22 ± 0,21 3,13 ± 1,65 mg.m-2.an-1 392 ± 105 mm 

unitépH.an-1 et %an-1 - 0,035 ± 0,010 + 5,7 ± 5,8 + 2,6 ± 4,6 
Min 99% - 0,09 ± 0,04 - 3,9 ± 2,0 - 4,4 ± 1,5 

Automne 

Max 99% + 0,01 ± 0,02 + 11,3 ± 2,6 + 8,7 ± 3,8 
 

 

5.5.2. Le Potentiel Acidifiant 
 
▫ nss-AP2 minimum : - 7,33 ± 22,50 µeq.L-1 et - 15,11 ± 28,37 meq.m-2.an-1 au Casset. 

▫ nss-AP2 maximum : + 60,54 ± 7,73 µeq.L-1 (Donon) et + 75,92 ± 32,04 meq.m-2.an-1 (Iraty). 

▫ nss-AP2 moyen national : + 25,70 ± 9,01µeq.L-1 et + 40,40 ± 21,30 meq.m-².an-1. 

▫ Gradient positif Sud-Nord des potentiels acidifiants en France et en Europe de l’Ouest. 

▫ Faible capacité de neutralisation dans la moitié Nord. 

▫ Capacité de neutralisation associée à la région méditerranéenne. 

▫ Taux de changement annuels moyens : - 0,85 ± 0,99 µeq.L-1.an-1 et - 0,31 ± 1,38 meq.m-2.an-1. 

▫ Pour la part acidifiante : - 0,94 ± 1,14 µeq.L-1.an-1 et - 0,26 ± 1,40 meq.m-2.an-1. 

▫ Pour la part neutralisante : - 0,22 ± 1,03 µeq.L-1.an-1 et - 0,06 ± 0,52 meq.m-2.an-1. 

▫ La capacité de neutralisation des stations MERA devient de plus en plus grande. 

▫ Le ratio moyen entre la part acidifiante et neutralisante en France est de 0,57 ± 0,28 et le ratio moyen 

entre le potentiel nss-AP2 et les concentrations en ions nss-SO4
2- est de 0,78. 
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11..  EEvvoolluutt iioonn  ddeess  pprr ééccuurr sseeuurr ss  dd’’ oozzoonnee  eenn  FFrr aannccee  ssuurr   llaa  ppéérr iiooddee  11999900--22000033  
 
1.1. Les émissions de Composés Organiques Volatils Non Méthaniques 
 

1.1.1. Les émissions nationales 
 
Les émissions françaises en 2003 se chiffrent à 1400 kt de Composés Organiques Volatils Non 

Méthaniques (COVNM) fournies par le CITEPA. Les données fournies, de 1980 à 2003, nous ont 

permis de calculer les tendances et taux de changement (Annexe 9, Tableau 9-1) des émissions de 

COVNM. Il apparaît une tendance décroissante significative seulement à partir du début des années 

1990. Sur la période 1980-1990, le taux de changement est nul et il est de - 2,4%an-1 (α = 0,001) entre 

1990 et 2003, ceci correspondant à une réduction de 42% des émissions de COVNM sur cette période. 

 

Une part importante des COVNM provient du phénomène d’évaporation au cours de la fabrication et 

de la mise en œuvre de produits contenant des solvants. Les baisses les plus sensibles sur la période 

1990-2003 (Annexe 9, Tableau 9-2) concernent les secteurs « Transformation d’énergie » (54%) et 

« Transport routier » (70%), passant de 1051 kt en 1990 à 333 kt en 2003 pour ce dernier secteur. Elles 

traduisent les progrès obtenus dans le stockage et la distribution des hydrocarbures ainsi que 

l’amélioration apportée à l’équipement des véhicules routiers depuis 1993 : les pots catalytiques 

installés sur les véhicules essence ou diesel sont un moyen de réduire les quantités de COV dans les 

gaz d’échappement. Les émissions dues au transport routier ne cessent de diminuer et sont mêmes 

inférieures à celles de l’industrie manufacturière (respectivement 25% et 29% des émissions totales 

chacun). La contribution des autres sources est relativement stable au cours du temps. De nouveaux 

progrès substantiels sont attendus dans les années à venir, ce qui favorisera l’atteinte des objectifs 

fixés pour 2010 dans le protocole de Göteborg et la directive sur les plafonds d’émissions nationaux 

(Annexe 9, Tableau 9-3) qui imposent globalement une réduction de 21% des émissions par rapport au 

niveau actuel, soit 1100 kt en 2010.  

 

1.1.2. Les émissions en zone EMEP 
 

Il a été possible calculer les tendances et taux de changement des émissions de COVNM pour la zone 

EMEP grâce aux données des émissions obtenues auprès de l’EMEP. Ces résultats sont récapitulés en 

Annexe 9 (Tableaux 9-4 et 9-5). Sur la période 1980-1990, les COVNM augmentent de 5% alors que 

les émissions décroissent significativement de 31% (α = 0,001) entre 1990 et 2003. Les tendances 

rencontrées en zone EMEP sont semblables à celles observées en France sur la même période, ceci 

étant dû à une politique gouvernementale aux même lignes directrices sur la réduction des émissions 

de polluants suivis par les divers états membres de la zone européenne depuis le début des années 

1980. 
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Les tendances décroissantes observées dans la zone EMEP sont compatibles avec les objectifs prévus 

pour 2010 dans le cadre du protocole de Göteborg (Annexe 9, Tableau 9-3). Le taux de réduction des 

COVNM en France est de 42% (Annexe 4) et se situe dans la moyenne de la zone EMEP. 

L’Allemagne, les Pays-Bas, la République Tchèque, la Suisse et le Royaume-Uni présentent les taux 

de réduction les plus importants (> 48%). Cette zone géographique correspond aux pays les plus 

« gros émetteurs » et dont les politiques gouvernementales mises en place depuis une dizaine d’années 

se manifestent plus fortement. A l’inverse le Portugal, la Norvège et la Grèce voient leurs émissions 

augmenter sur cette même période.  

 

 
1.2. Les émissions d’oxydes d’azote 
 
Les tendances des émissions de NOx ont été traitées au cours du Chapitre V-2.1.1.1, s’y référer afin 

d’en connaître les résultats. 
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22..  EEvvoolluutt iioonn  ddeess  ccoonncceennttrr aatt iioonnss  eenn  oozzoonnee  ddaannss  ll ’’ aaii rr   aammbbiiaanntt     
 
Selon Kourtidis et al. (1997), les niveaux de fond naturels en ozone sont générés chimiquement dans 

la troposphère à partir des émissions bio-géogéniques et par échanges strato-troposphériques. Les 

niveaux de fond à l’échelle régionale sont les niveaux à grande échelle (1000*1000 Km²) produits par 

mélange des masses d’air provenant de l’intérieur et de l’extérieur de l’aire ainsi définie. 

 

 
2.1. Etude des données annuelles 
 
Dans cette étude, le test de Mann-Kendall a été appliqué aux données annuelles d’ozone (moyennes, 

P50, P98, Maxima horaires et Nombre de valeurs > 65µg/m3) afin d’obtenir les taux de changement 

annuels (%.an-1) et sur la période (%.période-1). Aucun taux de changement de la limite inférieure et 

supérieure de l’intervalle de confiance à 99% des moyennes annuelles n’a pu être obtenu du fait de 

périodes d’études inférieures à 10 ans. 

 
2.1.1. A l’échelle Nationale 

 

Afin de faire une comparaison avec les tendances calculées dans d’autres pays et pour voir à l’échelle 

nationale l’évolution des niveaux moyens en ozone, une moyenne des mesures effectuées au sein des 

neuf stations du dispositif a été effectuée.  

 

2.1.1.1. Evolution des concentrations moyennes annuelles 
 

La concentration moyenne (Annexe 10, Tableau 10-3) en ozone dans l’air ambiant sur la période 

1995-2003 est de 68,1 ± 4,3 µg/m3, la médiane de 66,2 ± 3,2 µgS.m-3 (Annexe 10, Tableau 10-3) et le 

P.98 de 127 ± 10 µgS.m-3 (Annexe 10, Tableau 10-3). 

 

La Figure V-6.1 représente l’évolution temporelle entre 1995 et 2003 des teneurs horaires à l’échelle 

nationale.  

 
 

Figure V-6.1 : Evolution temporelle des concentrations horaires en ozone moyennées sur les stations 
MERA entre 1995 et 2003. 
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Aucune tendance claire n’apparaît par simple lecture de ce graphique. Les médianes proches des 

moyennes impliquent une répartition homogène des valeurs autour de la moyenne (années 1999, 2000, 

2001 et 2002). La différence entre la valeur moyenne annuelle (75,2 µg.m-3) et médiane (70,7 µg.m-3) 

enregistrée en 2003 s’explique par les fortes teneurs mesurées durant la période estivale (254 µg.m-3 a 

été relevée au Donon en août 2003). Le caractère exceptionnel de ce phénomène est commun à tous 

les sites du territoire.  

 

Les nombres de dépassements des seuils 65, 120, 180 et 240 µg/m3 des valeurs horaires, fixés dans les 

directives européennes 92/72/CE et 2002/3/CE, sont ramenés à une « station type », représentative des 

neuf stations, afin d’éviter le problème de densité de sites dans notre comparaison. Les principales 

caractéristiques statistiques de l’ozone en France sur la période 1995-2003 sont mentionnées sur la 

Figure V-6.2 et les maxima horaires ainsi que le nombre moyen de dépassements de la valeur horaire 

180 µg/m3 sont mentionnés sur la Figure V-6.3. 

 

Ozone dans les stations rurales en France sur la pé riode 1995-2003
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Figure V-6.2: Données annuelles moyennées sur les 9 stations pour l'ozone de 1995 à 2003. 
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Figure V-6.3 : Maxima horaire et nombre de dépassements moyen de la valeur horaire 180 µg/m3 en 
France sur la période 1995-2003. 

1995 : Représentativité faible 
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2.1.1.2. Etude des taux de changements moyens annuels  
 

Les concentrations moyennes en ozone sur la période 1995-2003 présentent une tendance croissante 

de + 0,6 ± 1,4%.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-3), soit une augmentation de + 4,5 ± 6% (Annexe 10, 

Tableau 10-4). Les médianes présentent une tendance statistiquement croissante de + 0,5 ± 2,8%.an-1 

(Annexe 10, Tableau 10-3) et les valeurs de P.98 présentent un taux de changement annuel de               

- 1,0 ± 2,4%.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-3). Un taux de + 0,9 ± 2,3% an-1 est obtenu pour les valeurs 

des maxima horaires, et, une tendance croissante de + 3,1 ± 3,5%.an-1 pour le nombre de dépassements 

du seuil 65 µg/m3 (Directive 92/72/CE, moyenne journalière). Il semblerait donc que les niveaux 

moyens ainsi que les maxima en France augmentent. L’évolution des maxima et du nombre de 

dépassement des seuils sont dépendant de la météorologie, facteur prépondérant dans le 

déclenchement des pics d’ozone (Elichegaray et al., 2002). Cette augmentation est visible sur les 

figures donnant l’évolution temporelle des concentrations moyennes mensuelles pour deux stations du 

dispositif (Annexe 20). 

 

Suite à l’examen des résultats présentés en Annexes 10-3, 10-4 et 20, il se dégage les remarques 

suivantes : 

 

▫ La concentration moyenne nationale et les taux de changement sont fortement influencés par 

les résultats des stations de haute altitude. 
 

▫ Les tendances décroissantes des P.98 (Annexe 10, Tableau 10-3) ne semblent pas très 

corrélées aux caractéristiques des stations. La diminution des P.98 (- 1,0 ± 2,4%.an-1) peut être attribué 

aux réductions des émissions en NOx et COVNM en Europe.  
 

▫  Il est reconnu que les médianes sont moins sensibles aux variations des émissions de 

précurseurs par rapport aux P.98 (De Leeuw, 2000). 
 

▫ La légère augmentation des valeurs médianes et moyennes pourrait en partie être expliquée 

par une diminution de la présence de NO, engendrant un faible effet de destruction de l’ozone, 

conséquence de la réduction des émissions de NOx (Ordóňez et al., 2005). 
 

▫ Certaines années retiennent notre attention sur la période 1995-2003. En effet, suite à cette 

étude, les années 2000 et 2003 présentent des caractéristiques particulières dans toutes les stations du 

dispositif. 
 

▫ Les séries chronologiques sont relativement récentes et les tendances observées sont 

dominées par les variations météorologiques. 

 

Le Tableau V-6.1 récapitule les concentrations nationales, moyennées sur 9 sites MERA, en ozone et 

les taux de changement moyens. 
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Tableau V-6.1 : Récapitulatif des concentrations nationales en ozone (µg.m-3), taux de changement moyens 
(%.an-1 et %.période-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles 

des stations MERA sur la période 1995-2003. 
 

 Ozone 

 b 
α µg.m-3 %.an-1 %.période-1 

Moyenne > 0,1 68,1 ± 4,3 + 0,6 ± 1,3 + 4,5 ± 7,2 

Médiane > 0,1 66,2 ± 3,2 + 0,5 ± 2,8 + 4,0 ± 12,1 

P.98 > 0,1 127 ± 10 - 1,0 ± 2,4 - 8,0 ± 10,2 

Maxima horaires > 0,1  + 0,9 ± 2,3 + 7,0 ± 9,4 
a Nb val > 65 µg.m-3 > 0,1  + 3,1 ± 3,5 + 20,0 ± 24,2 

 

a Nb val : nombre valeurs, b α : niveau de signification 

 

 

2.1.1.3. Evénements particuliers 
 

2.1.1.3.1. L’année 2000 en France 
 
Les valeurs des concentrations horaires en ozone ont présenté les caractéristiques suivantes : 
 

- Une moyenne minimale avec 64,7 µg/m3, 

- Une médiane minimale avec 63,0 µg/m3, 

- Un percentile 98 minimum avec 113,1 µg/m3, 

- Un nombre de dépassements du seuil 120 µg/m3 minimum (19,8), 

- Un nombre de dépassements du seuil 180 µg/m3 minimum (0,1), 

- Le plus petit maximum horaire enregistré au Donon avec 181 µg/m3, 

 

D’après le bulletin Météo-France, l’été 2000 a été particulièrement maussade, avec une nébulosité 

importante, des pluies nombreuses (lavage de la colonne atmosphérique) et un faible ensoleillement 

pour la saison. Un régime dépressionnaire pluvieux, présent cette année là, s’est manifesté 

principalement dans le sud du territoire. Comme le montre l’Annexe 21, l’indice NAO est positif et 

l’Annexe 22 montre que la pluviométrie est supérieure aux normales dans le sud de la France. Un 

cumul annuel de 882 mm a été enregistré à Peyrusse Vieille et de 1652 mm à Iraty. De plus, les 

températures étaient légèrement inférieures aux normales saisonnières dans les stations du sud. 

L’anticyclone des Açores est resté au sud de l’Espagne amenant de fortes précipitations en France et 

dans le sud de l’Angleterre. 

 

Les teneurs en COVNM précurseurs et NOx en 2000 ont été minimales. Moins de précurseurs et des 

conditions météorologiques non favorables à l’activation de réactions photochimiques, essentiellement 

par défaut d’ensoleillement et de fortes températures, ont engendré des teneurs en ozone plus faibles. 
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2.1.1.3.2. L’année 2003 en France 
 

Les valeurs des concentrations horaires en ozone ont présenté les caractéristiques suivantes : 
 

- Une concentration moyenne maximale avec 75,2 µg/m3, 

- Une médiane maximale avec 70,7 µg/m3, 

- Un percentiles 98 maximum avec 144,9 µg/m3, 

- Un nombre de dépassements du seuil 65 µg/m3 maximum (214,6), 

- Un nombre de dépassements du seuil 120 µg/m3 maximum (87,6), 

- Un nombre de dépassements du seuil 180  µg/m3 maximum (23,9), 

- Un nombre de dépassements du seuil 240 µg/m3 maximum (0,2), 

- Le maximum horaire enregistré au Donon avec 254 µg/m3, 

 

L’été 2003 a été caractérisé par une période anticyclonique chaude et « caniculaire » durant tout l’été. 

Nous notons un fort déficit pluvieux (pas de lavage de la colonne atmosphérique) et des températures 

élevées en journée comme durant les nuits. La période anticyclonique a persisté du mois de mai au 

mois de septembre. L’Annexe 22 montre que la température moyenne annuelle est bien supérieure à 

celle rencontrée les années précédentes. Les températures durant les mois d’été étaient bien 

supérieures aux normales saisonnières (températures élevées même de nuit) et le rayonnement solaire 

moyen annuel est supérieur aux années précédentes. Les mois d’été ont été secs, un déficit pluvieux a 

été enregistré au sein de toutes les stations : un cumul annuel de 735 mm enregistré à Peyrusse Vieille 

et 550 mm au Morvan. Les vents étaient faibles et, de ce fait, la dispersion atmosphérique est faible et 

les polluants précurseurs qui sont émis stagnent dans l’atmosphère. Donc toutes les conditions 

météorologiques favorables étaient réunies pour engendrer des concentrations en ozone élevées et des 

dépassements de seuil fréquents. De plus, les fortes températures ont engendré des émissions plus 

intenses en isoprène (précurseur biogénique majeur de l’ozone en zone rurale). Ceci sera développé 

dans la partie concernant les relations existantes entre Ozone, COVNM, composés carbonylés et NOx 

(Chapitre II-V-3). La différence entre la valeur moyenne et la valeur médiane s’explique par le fait des 

teneurs très élevées qui ont été mesurées.  
 

L’été 2003 ne constitue pas un  record , par contre, la durée et l’étendue de l’épisode de pollution par 

l’ozone comparées aux périodes de pollution rencontrées au cours des douze dernières années, sont 

exceptionnelles (source ADEME/ASPA). La valeur de 296 µg.m-3 a été relevée à Eupen en Belgique et 

254 µg.m-3 a été relevée au Donon en août 2003. La canicule de l’été 2003 a été accompagnée par des 

records de concentrations en ozone en Europe centrale. Au niveau national en 2003, la concentration 

annuelle en ozone est 11% plus élevée que les teneurs moyennes rencontrées sur la période 1995-

2002. Ces caractéristiques ont déjà été observées durant l’année 1998 mais le phénomène a été de 

moins grande importance (concentration moyenne de 70,8 µg/m3). L’été 1998 a été caractérisé par un 

régime anticyclonique et par un épisode de pollution photochimique de dimension Nord européenne 

mais ce phénomène a été beaucoup moins persistant dans le temps par rapport à 2003. 
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2.1.2. A l’échelle Régionale (Annexe 10) 
 

En Annexe 19 est représentée l’évolution des données annuelles pour chacune des stations du 

dispositif MERA. Elle concerne les médianes, les maxima horaires, les Percentiles 98 ainsi que le 

nombre de dépassements du seuil 65 µg/m3, fixé par la Directive 92/72/CE. D’autre part, la            

Figure 20-2, en Annexe 20, donne l’évolution temporelle des concentrations médianes en ozone et la 

Figure V-6.4 représente les tendances des  concentrations médianes en ozone dans les différentes 

stations du dispositif MERA entre 1995 et 2003 avec l’altitude des stations mentionnée entre 

parenthèses. 
 

Les concentrations annuelles moyennes minimales (Annexe 10, Tableau 10-3) sont observées dans la 

station de Brotonne (station de plaine) dans le quart Nord-ouest, avec une concentration moyenne de                  

51,7 ± 3,4 µg/m3 (médiane : 51,2), alors que les valeurs maximales sont observées dans les deux 

stations d’altitude, Iraty (1300m) et Le Casset (1750m) avec une concentration moyenne de                  

90,3 ± 3,2 µg/m3 (médiane : 86,5) et de 90,1 ± 7,7 µg/m3 (médiane : 85,6) respectivement. Le niveau 

moyen en ozone augmente en moyenne de + 0,65%.an-1 dans les stations du quart Nord-est et de + 1,5 

à + 2,0%.an-1 dans les stations d’altitude alors que celui-ci tend à diminuer de - 1 à - 1,5%.an-1 dans les 

autres stations du dispositif. Il existe un gradient altitudinal des taux de changement annuels moyens. 

L’évolution temporelle des niveaux de concentrations moyennes pour les deux stations d’altitude se 

différencie particulièrement des autres stations du dispositif. Il apparaît une différenciation entre les 

stations de plaine (Brotonne, Revin) et de moyenne montagne (Donon, Bonnevaux) avec les stations 

d’altitude (Iraty, Le Casset) détaillée dans les paragraphes suivants. Cette distinction entre les stations 

est de plus en plus marquée au cours des années (Annexe 20, Figure 20-2). 
 

 

 

Le Casset (1750m) 
      1997-2003 
85,6 µg/m 3 
+ 7,1 %an-1 
+ 27 % 

Morvan (620m)  
63,5 µg/m 3 
- 1,5 %an-1 
- 8 % 

Peyrusse Vieille (200m) 
  1995-2003 
62,3 µg/m 3 
- 0,9 %an-1 
- 7 % 

Iraty (1300m) 
  1998-2003 
86,5 µg/m 3 
+ 1,0 %an-1 
+ 4 % 

Brotonne (115m) 
     1999-2003 
51,2 µg/m 3 
- 0,8 %an-1 
- 6 % 

Revin (390m) 
  1996-2003 
  58,4 µg/m 3 
  + 1,0 %an-1 
  + 7 % Donon (775m) 

   1995-2003 
72,0 ± 3,2 µgS/m 3 
+ 1,0 %an-1 
+ 7 % 

Bonnevaux (838m)  
 1995-1998 
 61,0 µg/m 3 
 ns 
 ns 

Montandon (836m) 
 1998-2003 
57,0 µgS/m 3 
- 1,5 %an-1 
- 8 % 
 

 
 
 

Concentration médiane en ozone sur la période d’étude. 
   Taux de changement en % an-1 
   Taux de changement en % période-1 
                   ns : tendance statistiquement non significative. 

 

Figure V-6.4 : Tendances des  concentrations médianes en ozone dans les différentes stations du dispositif 
MERA entre 1995 et 2003. 
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2.1.2.1. Les stations d’altitude (>1000m) 
 
Les deux stations d’altitude, Le Casset (1750 m) et Iraty (1300 m), se différencient des autres stations 

du dispositif avec des teneurs moyennes plus élevées et des taux de changement croissants élevés. 

Dans ces stations, les concentrations mesurées sont quasi constantes sur une période de 24 heures tant 

en été qu’en hiver. Sachant qu’en altitude la convection orographique interdit la formation d’une 

couche stable au voisinage de la surface, la concentration d’ozone varie donc peu au cours de la 

journée, et est représentative de l’atmosphère libre. 

 

Sur la période 1997-2003, la concentration moyenne dans les stations d’altitude est de                              

90,2 ± 0,1 µg/m3. Le test de Mann-Kendall établit une augmentation des concentrations moyennes de 

+ 2,0 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-3) pour le Casset et de + 1,5 %.an-1 pour Iraty. Les 

concentrations médianes augmentent de + 7,1 %.an-1 pour Le Casset et de + 1,0 %.an-1 pour Iraty. De 

plus, des tendances croissantes sont observées concernant les valeurs des maxima journaliers             

(+ 3,3 %.an-1 en moyenne) et du nombre de dépassements du seuil 65 µg/m3 (+ 6,8 %.an-1 en 

moyenne). A noter qu’au Casset le taux de changement calculé à partir des médianes est de                 

+ 7,1 %.an-1, sur la période 1997-200, alors que celui obtenu à partir des concentrations moyennes 

annuelles est de + 2,0 %.an-1, ceci démontrant une  l’élévation du niveau moyen. 

 

Ces observations montrent qu’il existe une typologie des stations d’altitude pour l’ozone dont les 

caractéristiques sont les suivantes : 

 

- Niveaux moyens annuels élevés (70-80 µg/m3), 

- Concentrations maximales la nuit, 

- Valeurs médianes annuelles élevées, 

- Nombre de dépassements du seuil 65 µg/m3 maximum, 

- Nombre de dépassements du seuil 180 µg/m3 minimum, 

- Distinction été/hiver peu marquée, 

 

Les maxima horaires et les Percentiles 98 ne présentent pas de distinction particulière pour ces deux 

sites. Plusieurs explications sont possibles pour expliquer ces niveaux moyens élevés en ozone : 

 
▫ En altitude, l’air pur favorise le maintien de l’ozone dont les niveaux moyens sont plus forts 

qu’en agglomération. Si l’ozone est « fabriqué » dans les vallées avec les gaz d’échappement et les 

rejets industriels, il remonte à la faveur du phénomène d’inversion des températures : le soleil 

réchauffe d’abord les flancs supérieurs des montagnes, si bien que le matin il fait plus froid en fond de 

vallée qu’en altitude. En altitude, l’ozone stagne pour former des « couches réservoir ».  
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▫ Les concentrations en ozone dépendent fortement de la dynamique de la couche limite et de 

la production photochimique. A ces altitudes, le rayonnement solaire est particulièrement efficace. En 

effet, le rayonnement UV moyen annuel (Annexe 22) à la station du Casset est de 130-170 mW/m² 

alors qu’il est de 98-110 mW/m² au Morvan et de 90-120 mW/m² à Peyrusse Vieille. De plus, la 

hauteur de la couche de mélange est maximale en journée en altitude et induit une dilution et une 

homogénéisation de l’ozone d’où des concentrations moyennes plus faibles en journée. Puis, la 

hauteur de la couche de mélange diminue et provoque un confinement, d’où des concentrations plus 

élevées la nuit. 

 

▫ Les sites en altitude sont moins influencés par la destruction de l’ozone par les oxydes 

d’azote. En effet, les concentrations en NO, émis principalement par les transports routiers, sont 

faibles en montagne. Par ailleurs il y a des émissions de COV biogéniques, émis par la végétation, qui 

peuvent accroître la production d’ozone. 

 

▫ Les concentrations plus élevées la nuit, peuvent s’expliquer par la chimie de nuit du radical 

NO3
•. Comme il a été vu en première partie de ce rapport, de nuit la concentration en radicaux OH• 

décroît rapidement et la chimie en phase gazeuse est régie via le radical NO3
•. Dans la partie V-3, on 

montrera que la chimie de l’isoprène et des monoterpènes, composés émis par les feuillus, avec le 

radical NO3
• engendre la formation d’ozone la nuit (Rosset et al., 2000). Dans les stations d’altitude, il 

peut y avoir des concentrations élevées en isoprène de nuit par remontée des masses d’air  et donc 

formation d’ozone. 

 

 ▫ La dégradation de l’acétone (Chapitre V-II-3), présent en quantité importante de jour comme 

de nuit en zone rurale engendre la formation de radicaux OH• et HO2
•. Or ces radicaux font partie du 

principal cycle de production d’ozone troposphérique (Folkins et al., 2000; Brühl et al., 2000). La 

constante de vitesse globale de dégradation de l’acétone augmente avec l’altitude alors que la 

constante de disparition de l’acétone par réaction avec OH• diminue. Ceci pouvant expliquer les 

concentrations plus importantes dans les stations d’altitude de jour comme de nuit. 

 

▫ Il est vraisemblable qu’une partie de l’ozone provienne de la stratosphère par intrusion au 

sein de la troposphère (Baumgartner et al., 1996). Ce processus a été spécifié ultérieurement. 

 

▫ L’effet de Fœhn : ce phénomène engendre une légère augmentation de l’ozone                

(Figure V-6.5) en été dans les vallées alpines (Steinbacher et al., 2004). La région de Milan et de la 

vallée du Pô sont des régions densément peuplées et fortement industrialisées caractérisées par des 

concentrations en polluants anthropiques et ozone des plus élevées en Europe (Prévôt et al., 1997). En 

été l’air advecte de la vallée du Pô vers les Alpes. Ceci peut expliquer les fortes teneurs en ozone 

rencontrées au Casset provenant de la région de la vallée du Pô par l’effet de Fœhn. 
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C o ncent rat io n en O 3  selo n les d irect io ns d e vent  au 
C asset  ent re le 0 1 mars 2 0 0 2  et  le 3 0  sep t emb re 

2 0 0 2 .

99,8

100,0

100,2

100,4

100,6

100,8

0
10 20

30
40

50

60

70

80

90

100

110

120

130

140
150

160170
180

190200
210

220

230

240

250

260

270

280

290

300

310

320
330

340 350

 
 

Figure V-6.5 : Concentrations en ozone au Casset selon les directions de vent. 
 

 
 

2.1.2.2. Les stations de moyenne altitude et de plaine (<1000m) 
 

Les concentrations diurnes en ozone affichent typiquement un pic en milieu d’après midi et des 

minima nocturnes. Le profil journalier, dit « en cloche », est le résultat des processus de convection 

verticale entre les couches d’inversion de température. Dans un très grand nombre de cas, le profil 

diurne « en cloche » de l’ozone peut s’interpréter exclusivement en terme de dynamique de la couche 

de mélange. La nuit, la première couche d’inversion est stable et peu épaisse (quelque dizaine de 

mètres) ; l’ozone emprisonné peut être rapidement consommé par divers processus biologiques ou 

physico-chimiques.  Au cours de la journée, l’établissement progressif des processus de convection 

contribue au mélange des couches supérieures et à leur contenu ; la concentration en surface de 

l’ozone au cours de la journée augmente. En été, l’accroissement des mouvements convectifs ajouté à 

une production photochimique plus intense se traduit par une plus grande amplitude des variations 

diurnes de concentrations. 

 

En plaine en revanche, par vent faible, nous observons systématiquement un profil en cloche qui doit 

être compris essentiellement comme une modulation en négatif du niveau de fond par les pièges 

d’ozone au sol. L’augmentation de la concentration au cours de la journée traduit le recyclage au sol 

du contenu de la couche intermédiaire, du fait de l’établissement de la convection diurne. L’existence 

d’un vent fort contribue à mélanger l’atmosphère et à empêcher la formation d’une inversion nocturne 

à faible altitude : le profil se rapproche de celui d’un sommet, avec en cours de journée une 

concentration maximale voisine de la concentration moyenne en ozone dans la région. La station du 

Donon présente un profil intermédiaire entre ceux dites d’altitude et ceux des stations dites de plaine 

ou moyenne montagne. En hiver, les niveaux des concentrations sont quasi constants. En été, le profil 

de variation des concentrations relevées au Donon est celui des stations dites de plaine. 
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Sur la période 1995-2003, la concentration moyenne dans les sept stations de moyenne altitude et de 

plaine est de 62,0 ± 7,2 µg/m3 (Annexe 10, Tableau 10-3). Avec le test de Mann-Kendall, nous 

obtenons un taux moyen de - 0,48 %.an-1 à partir des concentrations moyennes, de + 0,45 %.an-1 à 

partir des valeurs médianes et de + 0,56 %.an-1 à partir des P.98 (Annexe 10, Tableau 10-3). Il faut 

néanmoins noter que dans les stations du quart Nord-est, le niveau moyen en ozone augmente de          

+ 0,65%.an-1. Cette zone est exposée aux masses d’air continentales chargées en précurseurs d’ozone 

(Charron et al., 2000) issues des zones urbaines et industrielles du Nord (Royaume-Uni, Benelux et 

Allemagne). Par contre le niveau moyen tend à diminuer de - 1 à - 1,5%.an-1 dans les autres stations du 

dispositif MERA (Annexe 10, Tableau 10-3). 

 

Des tendances croissantes sont observées concernant les valeurs des maxima (+ 1,25 %.an-1) et seules 

les stations de Brotonne et de Revin enregistrent une tendance décroissante des maxima. Au Morvan, 

une tendance nulle des maxima est obtenue. De même que pour les maxima, les taux de changement 

du nombre de dépassement du seuil 65 µg/m3 (moyenne journalière) sont négatifs pour les stations de 

Brotonne et du Morvan alors qu’ils sont positifs dans les autres stations du dispositif avec un taux 

moyen  de + 1,37 %.an-1.  

 

 

2.1.3. A l’échelle continentale 
 

2.1.3.1. Tendances observées dans diverses stations rurales 
 

La comparaison des résultats (Tableau V-6.2) trouvés dans notre étude avec des données d’autres pays 

se heurte au problème de la densité de sites très différent d’un pays à l’autre. Ceci peut diminuer le 

taux de fiabilité de nos comparaisons. De même, la durée de l’étude est rarement la même donc, pour 

palier ce problème, nous comparerons entre eux les taux de changement annuels (%.an-1). 

 

Dans notre étude, nous avons montré que les niveaux moyens en ozone présentaient sur le plan 

national un taux de changement annuel de + 0,6 ± 1,3 %.an-1 sur la période 1995-2003 avec une 

différenciation suivant l’altitude et la zone géographique. La situation en France est en accord avec les 

tendances observées dans d’autres pays sur une période similaire à la notre. C’est notamment le cas 

pour les sites du  Canada,  d’Allemagne, d’Irlande (Mace Head) de Pologne et de Suisse. En Suisse, 

Brönnimann et al. (2002) observent une augmentation légère mais significative des concentrations 

moyennes en ozone pendant les années 90 alors que les émissions de NOx et COV ont diminué 

fortement. De Leeuw et al. (2000) ont obtenu, par le test de Mann-Kendall au niveau de l’Union 

Européenne, un taux de + 7% pour les valeurs médianes et de - 5% pour les valeurs de P.98 sur la 

période 1994-1998. Au niveau français, ce sont des taux de + 4% pour les valeurs médianes et de - 8% 

pour les valeurs de P.98 qui ont été déterminés sur la période 1995-2003. 
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Tableau V-6.2: Taux de changement (%.an-1) et écarts types pour les concentrations en O3 dans l’air ambiant 
observés dans d’autres zones rurales ((x) : nombre de stations et altitude) 

 
 

Pays Auteurs Période d’étude Tendances (%.an-1) 
Afrique du Sud (1) Oltmans et al. (1994) 1983-1995 + 0,53 ± 0,34 
Allemagne (Nord) Arends et al. (1997) 1978-1991 + 0,9 ± 0,3 

Allemagne (12) Zimmermann et al. (2003) 1992-2000 + 0,9 
Angleterre (5) Gardner et al. (2000) 1994-1998 - 2,8 

Australie (1) 104m Oltmans et al. (1994) 1982-1995 + 0,18 ± 0,14 
Canada (1) 178m Vingarzan et al. (2004) 1991-2000 + 0,94 ± 0,74 

Crète (1) Gerasopoulos et al. (2005) 1997-2004 - 3,1 
Danemark (1) Roemer et al. (1996) 1986-1992 + 4,7± 1,7 

Etats-Unis Logan et al. (1985) 1970-1981 + 0,9 ± 1,2 
Finlande (1) Roemer et al. (1996) 1986-1992 - 0,8 ± 1,8 

Irlande (Mace Head) De Leeuw et al. (2000) 1990-1996 + 0,2 
Irlande (Mace Head) Simmonds et al. (2004) 1987-2003 + 1,5 

Japon Logan et al. (1985) 1969-1982 + 1,3 ± 1,7 
Japon (1) 76m Oltmans et al. (1994) 1989-1997 + 2,6 ± 2,0 

Japon (17) Seto et al. (2002) 1989-1998 + 1,3 
Norvège (2) Roemer et al. (1996) 1986-1992 + 0,1 ± 1,0 
Pays-Bas (9) Roemer et al. (1996) 1991-1994 - 2,16 

Pologne Jaroslawski et al. (2006) 1995-2005 + 0,4 ± 0,4 
Rép. Tchèque Hunova et al. (2004) 1993-2001 + 5,0 

Suède (4) Roemer et al. (1996) 1986-1992 - 1,7 ± 1,4 
Suisse (1) 494m Brönnimann et al. (2002) 1992-1998 + 2,3 ± 1,5 
Suisse (1) 1030m Brönnimann et al. (2002) 1992-1998 + 2,8 ± 1,9 

Suisse (4) Brönnimann et al. (2002) 1991-1999 + 0,58 ± 0,3 
Suisse (<1000m) NABEL (2003) 1991-2002 + 0,41 

Suisse (>1000m) NABEL (2003) 1991-2002 - 0,36 
France (9) Cette étude (2006) 1995-2003 + 0,6 ± 1,3 

 
 

Une augmentation  des médianes a été observée dans des stations de haute altitude et dans certaines 

stations de plaine (Zanis et al., 1999 ; Brönnimann et al., 2000). Mais ces tendances ne sont pas 

significatives et différents processus peuvent en être la cause : chimie à grande échelle, transport, 

intrusions stratosphériques… 

 

 

 

2.1.3.2. Tendances observées dans d’autres stations d’altitude 
 
L’évolution des teneurs en ozone observée dans quelques autres stations d’altitude est représentée sur 

la Figure V-6.6. Ces données proviennent des stations suivantes : Pic du Midi (3000m, 1874-1909, 

1982-1984), Zagspitze (3000m, 1977-1980), Arosa (1860m, 1951-1953), Mont Ventoux (1900m, 

1938) et Pfander Mountain (1064m, 1940). Ce graphique est complété des données d’Iraty en rouge 

(1300m, 1998-2003) et du Casset en bleu (1750m, 1997-2003). Depuis la fin du XIXième siècle, une 

augmentation significative des teneurs en ozone dans les stations d’altitude est observée. Le taux de 

changement annuel est de l’ordre de + 1,0 %.an-1 jusqu’au début des années 80 et de + 1,5 à                 

+ 2,0 %.an-1 jusqu’à nos jours. 
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Evolution des teneurs en Ozone de 1874 à 2003 en st ations d'altitude.
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Figure V-6.6 : Evolution des concentrations en ozone de 1874 à 2003 en stations d’altitude 
 

 

2.2. Etude des données saisonnières et mensuelles 
 
Dans cette étude, le test saisonnier de Kendall a été appliqué aux moyennes saisonnières (Annexe 11) 

et mensuelles (Annexe 12) afin d’obtenir les taux de changement annuels (%.an-1) sur la période  

1995-2003. 

 

2.2.1. Les cycles saisonniers 
 

Les concentrations en ozone dépendent de facteurs météorologiques tels que le rayonnement solaire, 

l’humidité relative et la température. Ces paramètres ont un cycle saisonnier, de ce fait, l’ozone suit ce 

même cycle. L’évolution typique des concentrations mensuelles en ozone est représentée sur la             

Figure V-6.7 pour la station de Peyrusse Vieille.  
 

Evolution temporelle des concentrations mensuelles en Ozone à PEYRUSSE 
VIEILLE entre 1995 et 2003.
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Figure V-6.7 : Evolution temporelle des concentrations mensuelles en ozone à P-Vieille de 1995 à 2003 
 
 

La production d’ozone est plus faible en période hivernale en raison d’une baisse de l’activité 

photochimique. Cette distribution reflète la contribution des précurseurs naturels et anthropiques dans 

la formation de l’ozone par photochimie. 
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En été et surtout au printemps (Monks, 2000), les rapports de mélange de la vapeur d’eau augmentent 

la formation de radicaux OH• donnant ainsi des concentrations plus élevées en ozone quand les 

concentrations en NOx sont élevées. Les feux de biomasse peuvent aussi expliquer en partie les 

variabilités inter-annuelles des concentrations en CO qui sont plus importantes en période chaude, 

engendrant des quantités d’ozone plus abondantes dans l’hémisphère Nord (Tanimoto et al., 2000 ; 

Forster et al., 2001; Price et al., 2003). Les séries temporelles d’ozone à Montsouris (France) sur la 

période 1876-1886 montre un maximum au printemps, caractéristique des cycles saisonniers de 

l’ozone (Volz et al., 1988). Trois explications peuvent être apportées à cette observation :  

 

1. Par intrusions stratosphériques fréquentes d’ozone au printemps (Levy et al., 1985). Les 

foliations de la tropopause sont des ruptures de tropopause survenant fréquemment au printemps dans 

l’Hémisphère Nord. Elles sont le résultat d’une accélération brutale des vents au sein du courant jet, 

qui génère alors une aspiration d’air stratosphérique vers la troposphère. Une masse d’air 

stratosphérique chargée en ozone est donc injectée au sein de la troposphère. Ce processus initié à 

l’échelle synoptique amène au sol, « ponctuellement », de fortes concentrations en ozone. Ces 

dernières sont fréquemment observées à méso-échelle ou à échelle régionale. Quelques études ont 

suggéré que la variation annuelle de l’échange strato-troposphérique pourrait être le facteur principal 

contribuant au maximum observé au printemps. La littérature estime que les flux d’ozone entre la 

troposphère et la stratosphère varient largement de 1,8*1032 à 10,34*1032 molécules/jour (Ebel et al., 

1996) au printemps. 

 

2. Liu et al. (1987) stipule que le temps de vie photochimique de l’ozone est long en hiver 

(environ 200 jours). L’ozone anthropogénique produit, s’accumule et contribue au maximum observé 

au printemps (Fenneteaux, 1999). 

 

3. Les COV précurseurs de l’ozone, hors composés biogéniques, sont émis majoritairement 

durant les mois d’hiver. L’oxydation de ces composés, accumulés et transportés des agglomérations 

vers les zones rurales (Chapitre I), est maximale au printemps (augmentation du rayonnement solaire) 

car les conditions hygrométriques et de température sont optimales. 

 
 

 
2.2.2. Etude des tendances saisonnières (Annexe 11) 

 
Si l’on s’intéresse aux données saisonnières par stations (Annexe 11, tableau 11-3), sur la période 

1995-2003, aucune distribution cohérente et significative des taux de changement n’est observé au 

sein du territoire. Il faut noter qu’en automne, les taux de changement sont homogènes et élevés dans 

la moitié Nord (- 6,6 %.an-1 en moyenne). Les deux taux de changement annuels les plus élevés sont 

observés en automne au Casset (+ 6,1%.an-1) et en été à Iraty (+ 5,4%.an-1). 
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Le Tableau V-6.3, récapitule les concentrations moyennes, prenant en compte le résultats de 

l’ensemble des stations du dispositif MERA, ainsi que les taux de changement moyens par saison pour 

l’ozone. Les teneurs en ozone les plus élevées sont rencontrées au printemps alors que nous observons 

les teneurs minimales à l’automne (Annexe 11, Tableau 11-3). 
 

Concernant les taux de changement annuels moyens (Annexe 11, Tableau 11-3), ils sont en baisse au 

printemps et en été et en hausse pour les deux autres saisons. En été, le principal mécanisme de 

production d’ozone s’effectue par photochimie, ceci suggère que la tendance négative est en accord et 

en relation avec la réduction des émissions de précurseurs d’ozone durant la période 1995-2003. La 

tendance croissante significative durant la période froide (Automne, Hiver) est probablement dû en 

partie au faible effet de destruction de l’ozone par NO, conséquence de la décroissance des émissions 

de NOx au cours des années 90 (Ordóňez et al., 2005). Cet effet est spécialement important dans les 

stations les plus exposées (Donon : + 1,41%.an-1 (Hiver) et + 0,64%.an-1 (Automne); Revin :                

+ 2,38%.an-1 (Hiver) et + 1,22%.an-1 (Automne)) aux masses d’air provenant des régions émettrices 

(Benelux, Allemagne, Royaume-Uni, Pays du nord) (Chapitre V-2.3.1.1.2). Pour les NOx, le taux de 

changement maximal (Annexe 11, tableau 11-22) est observé en hiver (- 7,1 %.an-1). L’impact des 

politiques de réduction des émissions de NOx est plus important en hiver (Chapitre V-2.2). 

 
Tableau V-6.3 : Concentrations moyennes en Ozone, Taux de changement moyens et écarts types obtenus 

par le test Seasonal-Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1995-2003. 
 

Concentrations moyennes saisonnières 
Période d’étude 1995-2003 (Nb de données : 524995) 

µg.m-3 63,1 ± 13,6 µg.m-3 75,3 ± 15,5 
%.an-1 + 0,83 ± 1,0  %.an-1 - 0,36 ± 2,0 

Min %.an-1 - 1,84 Min %.an-1 - 2,51 
Hiver 

Max %.an-1 + 2,38 

Eté 

Max %.an-1 + 5,44 
µg.m-3 81,0 ± 14,6 µg.m-3 52,7 ± 14,3 
%.an-1 - 0,35 ± 1,6 %.an-1 + 2,01 ± 0,9 

Min %.an-1 - 2,17 Min %.an-1 - 3,44 
Printemps 

Max %.an-1 + 2,83 

Automne 

Max %.an-1 + 6,15 
 

Dans la bibliographie, nous avons répertorié cinq études (Tableau V-6.4) traitant des tendances 

saisonnières pour les concentrations moyennes en ozone en milieu rural. Les résultats sont assez 

disparates suivant les pays et les saisons sachant qu’en plus les périodes diffèrent notablement.  
 

Tableau V-6.4 : Taux de changement saisonniers (%.an-1) et écarts types observés pour les concentrations 
moyennes en ozone dans différentes stations rurales. 

 

Tendances saisonnières en Ozone (%.an-1) 

Pays Pologne 
(1 station) 

40°N-50 °N 
Mace Head 
(Irlande) 

Crète 
(1 station) 

Suisse 
(5 stations) 

Période d’étude 1995-2005 1978-1991 1987-2003 1997-2004 1992-2002 

Auteurs 
Jaroslawski  
et al., 2006 

Reinsel  
et al., 1994 

Simmonds 
 et al., 2004 

Gerasopoulos  
et al., 2005 

Ordóňez et al., 
2005 

Hiver + 0,3 ± 1,6 - 0,43  + 1,59 - 2,7 + 2,6 
Printemps - 1,6 ± 1,3   - 0,42 + 1,17   - 3,5 + 1,3   

Eté + 1,7 ± 1,3 - 0,14 + 1,23 - 3,4 - 0,1 
Automne + 0,3 ± 1,6   ns   + 1,89   - 2,6 + 0,4   
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33..  RReellaatt iioonnss  eennttrr ee  HHyyddrr ooccaarr bbuurr eess  NNoonn  MM éétthhaanniiqquueess  ((CCOOVVNNMM )),,  
CCaarr bboonnyyllééss,,  OOxxyyddeess  dd’’ aazzoottee,,  mmééttééoorr oollooggiiee  eett   OOzzoonnee  
 

Même si les émissions de précurseurs de la pollution photochimique ont diminué en France  (NOx :     

- 2,8%.an-1 et COVNM : - 3,8%.an-1) et en Europe (NOx: - 1,1%.an-1 et COVNM : - 1,6%.an-1) sur la 

période 1995-2003, une légère augmentation du niveau moyen en ozone est observée sur le plan 

national (+ 0,6 ± 1,3  %.an-1). Les niveaux d’ozone peuvent demeurer au-dessus des seuils de vigilance, 

de 120 à 200 jours par an en zones rurales. Ceci met en avant une relation non linéaire entre les 

émissions de précurseurs et les concentrations d’ozone mesurées. 

 

Afin d’étudier les relations entre l’ozone, les NOx, les COVNM et la météorologie, nous avons choisi 

de considérer la station du Donon pour essayer d’expliquer et comprendre les tendances observées. 

Ces relations ont été étudiées par régression linéaire entre les teneurs mensuelles en COVNM, NOx et 

O3. Les résultats sont récapitulés dans le Tableau V-7.1 et en Annexe 23 (seuls les R² > 0,50 sont 

mentionnés excepté pour les NOx). 

 

Tableau V-7.1 : Coefficients de corrélation entre teneurs logarithmiques mensuelles en ozone et divers 
COVNM, Carbonylés et NOx 

 
 

Log [O3] = f(x) 
Coefficients de 

détermination R² 
NOx 0,34 

Acétone 0,67 
Acétylène 0,70 
Benzène 0,64 
Ethylène 0,75 
Ethane 0,60 

Formaldéhyde 0,65 
Isoprène 0,72 
Propane 0,50 

 

 

 

3.1. Ozone et carbonylés 
 
L’oxydation des COV non méthanique produit de l’ozone et des composés carbonylés. Les mesures en 

composés carbonylés sont effectuées à la station du Donon depuis 1994, à la station de Peyrusse 

Vieille depuis 2000 et à La Tardière depuis 2002. Du fait du caractère très récent des mesures au sein 

de ces deux dernières stations, nous nous intéresserons uniquement à la station du Donon. Le Tableau 

10-23 (Annexe 10) donne la concentration moyenne des 14 composés mesurés. Ces composés 

représentent environ 97% de la composition volumique en carbonylés. Le terme « carbonylés restant » 

sera utilisé pour qualifier les composés carbonylés dont la concentration est proche ou égale à la limite 

de détection (concentrations annuelles inférieures à 0,05 µg/m3). 
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La composition volumique de la masse d’air en composés carbonylés sur la période 1994-2003 au 

Donon est essentiellement donnée par : Acétone (43%), Formaldéhyde (22%), Acétaldéhyde (12%) et 

Ethylméthylcétone (9%), représentant donc 86% de l’ensemble des espèces. Une proportion de                

85-95% est donnée pour des sites ruraux aux Etats-Unis et en Europe (Ciccioli et al., 1999 ; Solberg et 

al., 1996).  

 

Si l’on étudie la corrélation qui existe entre les teneurs logarithmiques en ozone et en composés 

carbonylés, présentée en Annexe 26, sur la période 1997-2003, on obtient un coefficient de 

détermination R² de 0,70 pour le formaldéhyde et de 0,67 pour l’acétone. Ces deux résultats 

caractérisent bien le fait que l’acétone et le formaldéhyde, de part leur formation après oxydation de 

l’isoprène (Chapitre V-II-3.2), engendrent la formation d’O3 par le biais du radical HO2
•, produit 

conjointement. Donc, la formation de ces composés carbonylés a une influence indirecte sur la 

formation photochimique de l’ozone (Fehsenfeld et al., 1992).  

 

 

3.1.1. Tendances des principaux carbonylés 
 

Sur la période 1994-2003, l’atmosphère du Donon totalise une concentration moyenne en composés 

carbonylés de 6,91 ± 0,9 µg/m3 (médiane : 6,47  µg/m3). Cette valeur est bien supérieure à celle 

observée en zones rurales en Norvège et en Grande Bretagne (Solberg et al., 1996) avec une valeur 

proche de 2,5 µg/m3. La tendance des niveaux moyens en carbonylés, calculée par le test de Mann-

Kendall est de - 1,7 %.an-1 (Annexe 10, Tableau 10-23). 

 

3.1.1.1. L’acétone 
 

L’acétone est l’un des composés oxygénés les plus abondants et il est le composé carbonylé 

majoritaire dans les trois stations du dispositif MERA. Fall (1999) montre qu’une source significative 

d’acétone en zone rurale provient du processus de décomposition de la végétation. Ceci expliquant le 

fait que ce composé soit présent en quantité importante et présent de jour comme de nuit. Les sources 

d’émission de l’acétone dans l’atmosphère sont très diverses (Singh et al., 1994) : végétation terrestre 

(34,7%), échanges entre l’océan et l’atmosphère (28,3%), oxydation atmosphérique d’iso-alcanes 

(22%), oxydation atmosphérique de monoterpènes et de méthylbutenol (7,4%), feux de biomasse 

(4,6%), décomposition de plantes (2,1%) et utilisation de solvants et émissions automobiles (1,1%). 

L’acétone provient des émissions directes biogéniques et des émissions anthropiques primaires. 

L’acétone a une durée de vie longue (environ 1 mois) et peut être transporté sur de longues distances 

(Finlayson-Pitts et Pitts, 1986). Le niveau moyen troposphérique sur la période 1994-2003 est de         

2,95 ± 0,4 µg/m3 au Donon (médiane : 2,98 µg/m3). Sur la période 1994-2003, une tendance 

décroissante significative des niveaux moyens en acétone (Annexe 10, Tableau 10-23) de - 3,8 %.an-1 

est observée. 
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3.1.1.2. Le formaldéhyde 
 

La concentration moyenne en formaldéhyde au Donon est de 1,53 ± 0,4 µg/m3 sur la période              

1994-2003 (médiane : 1,34 µg/m3). Au Donon, les niveaux mensuels moyens en formaldéhyde sont 

semblables à ceux rencontrés dans d’autres stations rurales durant la période 1994-2001 en Europe. 

Sur la période 1994-2003, une tendance croissante des niveaux moyens de + 3,6 %.an-1 est obtenue 

(Tableau 10-23). Cette augmentation est particulièrement visible et importante depuis 2001. Lee et al. 

(1995) montre que la décomposition photochimique du COV biogénique « isoprène »                     

(Chapitre V-3.2.3) contribue à la formation de formaldéhyde. Par la suite, il sera montré que 

l’isoprène, augmentant au Donon, est en cohérence avec l’augmentation observée pour le 

formaldéhyde. Le formaldéhyde a une durée de vie de quelques jours, pouvant ainsi être transporté sur 

des distances de quelques kilomètres. 

 
3.1.1.3. L’acétaldéhyde 

 

Les concentrations moyennes en acétaldéhyde entre 1994 et 2003 sont de 0,86 ± 0,2 µg/m3             

(médiane : 0,81 µg/m3). Au Donon, les niveaux moyens en acétaldéhyde sont semblables à ceux 

rencontrés dans d’autres stations rurales européennes. Sur la période 1994-2003, on obtient une 

tendance décroissante des niveaux moyens de - 4,3 %.an-1 (Tableau 10-23). 

 

▫ Des  études menées aux Etats-Unis ont montré que l’acétaldéhyde et l’acétone pouvaient être formés 

à partir de la décomposition photochimique de composés émis par la végétation autres que l’isoprène 

tel le 2-méthyl-3-butèn-2-ol mais aussi le 6-méthyl-5-heptène-2-one issu lui-même de la 

décomposition d’un monoterpène. 

 

 

3.1.2. Contribution des Carbonylés dans la formation de l’ozone 
 

L’acétone est l’un des composés oxygénés les plus abondants dans la troposphère et il est le composé 

carbonylé majoritaire dans nos trois stations. Dans la moyenne et haute troposphère, ce composé est 

photolysé sous l’action du rayonnement solaire suivant le mécanisme suivant : 
 

  CH3C(O)CH3 → νh  CH3C(O) •••• + CH3
••••  (λ<290 nm) 

  CH3C(O)CH3 → νh  CO + 2 CH3
••••   (λ<240 nm) 

  CH3C(O) •••• + O2 →  CH3C(O)O2
 •••• 

  CH3
•••• + O2 →  CH3O2

•••• 

  CH3C(O)O2
 • + NO2 →  CH3C(O)O2NO2  (PAN) 
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Les effets du PAN sont importants sur la chimie des composés azotés et par voie de conséquence sur 

l’ozone. De plus, au cours du mécanisme de dégradation de l’acétone, des radicaux OH• et HO2
• sont 

produits. Or ces radicaux font partie du principal cycle de production d’ozone troposphérique (Folkins 

et al., 2000; Brühl et al., 2000) et sont les principaux oxydants de la troposphère. 

 

 

3.2. Ozone et Composés Organiques Volatils Non Méthaniques 
 

Les mesures des COVNM sont effectuées à la station du Donon depuis 1992, à Peyrusse Vieille 

depuis 1999 ainsi qu’à La Tardière depuis 2001. Du fait du caractère très récent des mesures au sein 

de ces deux dernières stations, nous nous intéresserons uniquement à la station du Donon et sur la 

période 1997-2003, période la plus complète en terme de données. Le Tableau 10-22 (Annexe 10) 

donne la concentration moyenne annuelle de 13 principaux COVNM, représentant environ 90% de la 

composition volumique en COVNM. Le terme « COV restant » sera utilisé pour les composés 

organiques volatils dont la concentration est proche ou égale à la limite de détection (LD = 0,01 ppb). 

Conventionnellement, la moyenne des valeurs LD/2 sera considérée afin d’effectuer les moyennes des 

composés dont les concentrations sont égales à la limite de détection. A l’image de l’interprétation de 

l’évolution des COV donnée par Lindskog et al., (1995) et Solberg et al., (1996), ces composés 

organiques volatils sont regroupés grâce à leur coefficient de corrélation : 

 

o « gaz naturel » : éthane + propane, espèces fortement corrélées avec R = 0,92, 

o « vapeur essence » : (n + iso) butanes + (n + iso) pentanes avec R = 0,89 entre les butanes et 

R = 0,95 entre les pentanes, 

o « Echappements » : éthylène + acétylène + propène, composés liés aux véhicules à 

combustion, avec R = 0,84-0,87 entre l’éthylène et propène et entre éthylène et acétylène, 

o Les composés aromatiques : corrélations significatives (R = 0,85-0,95) entre les différents 

composés aromatiques, benzène, toluène, xylènes et éthylbenzène, 

o L’isoprène de source biogénique. 

 

Du fait de l’existence d’une corrélation entre COV dans les groupes définis, Lindskog et Moldova 

suggèrent qu’il suffit de se restreindre à un unique composé par groupe pour l’analyse car ces COV 

ont un même comportement dans le temps. Les COVNM d’origine biogénique ou anthropique peuvent 

jouer un rôle essentiel dans les processus photochimiques de pollution de l’air se produisant dans la 

couche limite atmosphérique. En présence de concentrations élevées d’oxydes d’azote (NOx) et sous 

des conditions météorologiques particulières (ciel dégagé, fort ensoleillement, température et pression 

atmosphérique élevées), ils sont susceptibles d’être à l’origine de la formation dans la troposphère de 

fortes concentrations d’ozone et de toute une série de polluants plus ou moins réactifs : peroxy acetyl 

nitrate ou PAN, aldéhydes, cétones, acides, particules. 
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Les principales émissions de COV anthropiques proviennent des combustions liées aux activités 

industrielles, aux transports, à la production d’énergie à partir des combustibles ...  Les COV émis par 

la végétation comportent un large éventail de produits comprenant principalement des hydrocarbures, 

parmi lesquels l’isoprène et les monoterpènes sont considérés comme étant les plus abondants et les 

plus réactifs dans les processus photochimiques. A l’exception de ces derniers, tous les Autres 

Composés Organiques Volatils (ACOV) biogéniques comprennent des sesquiterpènes mais surtout des 

familles de composés oxygénés (aldéhydes, cétones, alcools, acides ...). Les estimations actuelles à 

l’échelle globale situent la source biogénique à environ 1150 Tg/an alors que la source anthropique 

serait 10 fois plus faible (Simon et al., 2001). Les estimations biogéniques restent cependant très 

approximatives. La France, avec 140 000 km² environ de forêts, possède le potentiel émissif 

biogénique le plus important d’Europe hormis la Russie. Les valeurs des émissions annuelles à 

l’échelle nationale traduisent une émission isoprénique représentant environ 49% de l’émission totale 

du couvert forestier français, les émissions de monoterpènes et ACOV représentent sensiblement 37% 

et 14% respectivement (Simon et al., 2001). 

 

Cependant durant certaines périodes (juillet et août) et dans certaines régions (méditerranéennes); les 

émissions naturelles de COV peuvent largement dépasser les émissions de COV anthropiques. La 

conjonction de ces deux sources de COV peut conduire à un renforcement des phénomènes de 

pollution chimique et/ou photochimique. Ces processus peuvent dans certaines conditions jouer, au 

plan local ou régional, un rôle important dans les épisodes de pollution. 

 

 
 
3.2.1. Tendances des concentrations moyennes en COVNM 

 
Les taux de changement annuels de chaque famille de COVNM au Donon sur la période 1997-2003 

sont mentionnés en Annexe 10 (Tableau 10-22). Sur la période 1997-2003, l’atmosphère du Donon 

contient en moyenne 6,46 ± 2,5 ppb de COVNM (médiane : 6,23 ppb). Le test de Mann-Kendall 

établit un taux de changement annuel des niveaux moyens en COVNM de - 2,4 % an-1 (Annexe 10, 

Tableau 10-22). 

 

3.2.1.1. Les alcanes 
 
Sur la période 1997-2003, la teneur moyenne en alcanes au Donon est de 3,75 ppb (médiane :             

3,86 ppb). La famille des alcanes est celle englobant le plus grand nombre de composés. Nous 

obtenons une tendance significative décroissante, entre 1997 et 2003, des niveaux moyens de               

- 2,9 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). 
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3.2.1.1.1. L’éthane et propane 
 

L’éthane est issu principalement de l’exploitation de gaz naturel et le propane est essentiellement 

dérivé des sources géogéniques comme l’éthane mais aussi des industries pétrochimiques (Klemp et 

al., 1997). Entre 1997 et 2003, les teneurs moyennes en éthane et propane au Donon sont de             

1,71 ± 0,6 ppb (médiane : 1,74 ppb) et de 0,67 ± 0,1 ppb (médiane : 0,14 ppb) respectivement. Le 

NABEL (2003) enregistre une teneur de 1,01 ppb en éthane et de 0,62 ppb en propane dans les stations 

suisses en 2002 alors que Roemer (1996) a déterminé en zones rurales aux Pays-Bas entre 1981 et 

1991 une concentration moyenne de 3 ppb pour l’éthane et 1,1 ppb pour le propane. La concentration 

moyenne dans l’hémisphère Nord est de 5,4 ppb pour l’éthane et de 9 ppb pour le propane (Ciccioli et 

al., 1999). Entre 1997 et 2003, les niveaux moyens en éthane augmentent au Donon de + 1,1 %an-1 

(Annexe 10, Tableau 10-22) et de + 1,1 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22) pour le propane. Roemer 

(1996) a obtenu un taux de changement moyen de - 1,3 %an-1 pour l’éthane et de - 1,2 %an-1 pour le 

propane dans des stations rurales aux  Pays-Bas sur la période 1981-1991. 

 

3.2.1.1.2. Les « vapeurs d’essence » 
 
La teneur moyenne sur la période 1997-2003 au Donon en n-butane est de 0,39 ± 0,1 ppb                        

(médiane : 0,33 ppb),  0,26 ± 0,1 ppb en iso-butane (médiane : 0,18 ppb), 0,11 ± 0,1 ppb en n-pentane 

(médiane : 0,11 ppb) et de 0,23 ± 0,2 ppb en iso-pentane (médiane : 0,18 ppb). En 2002, le NABEL 

(2003) enregistre une teneur moyenne de 0,30 ppb en n-butane, 0,16 ppb en iso-butane, 0,15 ppb en  

n-pentane et de 0,25 ppb en iso-pentane dans les stations rurales suisses. Roemer (1996) observe en 

zones rurales aux Pays-Bas entre 1981 et 1991, 0,90 ppb en n-butane, 0,40 ppb en iso-butane. Au 

Donon, sur la période 1997-2003, les taux de changement annuels obtenus sont - 3,9 % an-1 pour le        

n-pentane, - 5,3 % an-1 pour l’iso-pentane et - 5,0 %an-1 pour le n-butane (Annexe 10, Tableau 10-22). 

Une tendance nulle pour l’iso-butane est observée. Derwent et al. (2003) ont donné un taux de 

changement moyen de - 10,8 %an-1 pour le n-butane, - 10,5 %an-1 pour l’iso-butane, - 8,4 %an-1 pour 

le n-pentane et de - 10,0 %an-1 pour l’iso-pentane dans des stations rurales en Angleterre (1990-2000). 

Roemer (1996) a obtenu un taux de changement moyen de - 0,6 %an-1 pour le n-butane et + 0,8 %an-1 

pour le iso-butane dans des stations rurales aux  Pays-Bas entre 1981 et 1991. 

 
3.2.1.2. Les alcènes 

 
Sur la période 1997-2003, la teneur moyenne en alcènes est de 1,51 ppb (médiane : 1,26 ppb). La 

famille des alcènes englobe l’isoprène. Sur la période 1997-2003, les niveaux moyens en alcènes 

diminuent de - 0,8 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). Le niveau de signification de la famille des 

alcènes est le moins significatif du fait de l’évolution des teneurs en isoprène inverse de celle des 

autres alcènes composant cette famille. 
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3.2.1.2.1. L’éthylène 
 
Sur la période 1997-2003, la teneur moyenne au Donon en éthylène est de 0,64 ± 0,2 ppb              

(médiane : 0,47 ppb). Ces teneurs sont supérieures aux teneurs moyennes observées par Ciccioli et al. 

(1999) en zone rurale dans l’hémisphère Nord avec 0,04-0,06 ppb mais inférieures aux teneurs 

observées en zones rurales aux Pays-bas sur la période 1981-1991 (Roemer, 1996) avec 2,40 ppb et en 

atmosphère urbaine des Etats-Unis (48-60 ppb). L’éthylène est caractéristique des échappements 

comme l’acétylène mais est aussi issu de sources naturelles tels que les plantes, sols et les océans 

(Ciccioli et al., 1999). Sur la période 1997-2003, les niveaux moyens en éthylène diminuent au Donon 

de - 0,3 % an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). Derwent et al. (2003) donnent un taux de changement 

moyen annuel de - 4,5 %an-1 dans des stations rurales anglaises sur la période 1990-2000 alors que 

Roemer (1996) a calculé une décroissance de - 2,7 %an-1 aux Pays-Bas entre 1981 et 1991. 

 

3.2.1.2.2. L’isoprène 
 
La teneur moyenne en isoprène au Donon est de 0,41 ± 0,1 ppb sur la période 1997-2003           

(médiane : 0,22 ppb). En 2002, le NABEL (2003) enregistre une teneur moyenne de 0,03 ppb en 

isoprène dans les stations suisses. Au Donon, les niveaux moyens en isoprène augmentent entre 1997 

et 2003 de + 1,7 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). 

 

3.2.1.3. Les alcynes 
 
Sur la période 1997-2003, la teneur moyenne en alcynes est de 0,56 ppb (médiane : 0,51 ppb). La 

famille des alcynes englobe l’acétylène, le propyne et le but-1-yne. L’acétylène est considéré comme 

le traceur majeur du trafic automobile. Sur la période 1997-2003, les niveaux moyens en alcynes 

diminuent de - 3,1 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). Il sera montré, par la suite, que cette forte 

diminution est en particulier due à la forte réduction des teneurs en acétylène dans l’air ambiant.  

 
La teneur moyenne en acétylène au Donon est de 0,56 ± 0,1 ppb sur la période 1997-2003              

(médiane : 0,49 ppb). Ces teneurs moyennes sont inférieures à celles observées par Roemer (1996) en 

zones rurales aux Pays-Bas entre 1981 et 1991 avec 1,20 ppb. L’acétylène est considéré comme le 

traceur majeur du trafic automobile. Sur la période 1997-2003, les niveaux moyens en acétylène 

diminuent au Donon de - 2,6 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). Roemer (1996) donne un taux de 

changement moyen annuel de - 3,0 %an-1 dans des stations rurales aux Pays-Bas sur la période 1981-

1991. 

 

3.2.1.4. Les aromatiques 
 
La teneur moyenne en aromatiques sur la période 1997-2003 au Donon est de 0,60 ppb               

(médiane : 0,33 ppb). 
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Cette famille est composée du benzène, de l’éthylbenzène, du toluène, du triméthylbenzène ainsi que 

des trois isomères du xylène, caractéristiques des essences pour moteurs. Entre 1997 et 2003, les 

niveaux moyens diminuent de - 4,4 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22). 

 
3.2.1.4.1.  Le benzène 

 
Sur la période 1997-2003, la teneur moyenne en benzène au Donon est de 0,17 ± 0,1 ppb                       

(médiane : 0,16 ppb. Par comparaison avec des mesures effectuées en Suisse en 2002 (NABEL, 2003) 

une teneur moyenne de 0,18 ppb de benzène est enregistrée. Le benzène est répertorié à la fois en tant 

que substance toxique et composé précurseur de l’ozone troposphérique. Sur la période 1997-2003, les 

niveaux moyens en benzène diminuent de - 3,2 %an-1 (Annexe 10, Tableau 10-22) au Donon. Derwent 

et al. (2003) ont donné un taux de changement moyen de - 11,4 %an-1 dans des stations rurales en 

Angleterre sur la période 1990-2000. Le faible historique des mesures en benzène ne permet pas de 

voir significativement l’impact de la mesure réglementaire récente de la diminution du taux de 

benzène dans l’essence (1% en janvier 2001). 

 

3.2.1.4.2. Le toluène 
 
Concernant le toluène, sur la même période, la teneur moyenne au Donon est de 0,18 ± 0,1 ppb               

(médiane : 0,15 ppb). En 2002 (NABEL, 2003) une teneur moyenne de 0,26 ppb de toluène est 

mesurée dans les stations rurales suisses. Le toluène est répertorié comme traceur du trafic automobile. 

Entre 1997 et 2003, les niveaux moyens diminuent au Donon de - 4,7 %an-1 (Annexe 10,                

Tableau 10-22) alors que Derwent et al. (2003) donnent un taux de changement moyen annuel de        

- 8,6 %an-1 en Angleterre sur la période 1990-2000. 

 
 

3.2.1.5. Bilan 
 

▫ Les taux de changement négatifs les plus importants sont obtenus pour l’iso-pentane (- 43%) 

et le n-butane (- 40%) qui sont caractéristiques des « vapeurs d’essence ». Les composés aromatiques 

tels que le benzène (- 24%) et le toluène (- 36%) que l’on retrouve dans les essences à moteurs 

présentent des taux légèrement moins importants (Annexe 10, Tableau 10-22). 

 

▫ Taux croissant pour l’éthane (+ 6%) et le propane (+ 7%) provenant de l’exploitation de gaz 

naturel, sources géogéniques. 

 

▫ Taux croissant pour l’isoprène (13%), composé émis par la végétation et donc de source 

biogénique uniquement. 
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▫ Ces taux de changement et leur importance respective reflètent parfaitement la réduction des 

émissions de composés organiques volatils sur le plan national ainsi que la politique et le contrôle 

gouvernemental. Les émissions de COVNM en France ont diminué de 42% (Annexe 9, Tableau 9-1) 

sur la période 1990-2003 avec un taux de changement de - 2,4 % an-1. Les baisses les plus sensibles 

(Annexe 9, Tableau 9-2) concernent les secteurs « Transformation d’énergie » et « Transport routier », 

elles traduisent les progrès obtenus dans le stockage et la distribution des hydrocarbures ainsi que 

l’équipement des véhicules routiers en pots catalytiques réduisant les quantités de COV dans les gaz 

d’échappement : ceci pouvant expliquer la forte réduction des teneurs en acétylène. 

 
 

3.2.2. Contribution des COVNM dans la formation de l’ozone 
 

Comme il a été vu précedemment, l’oxydation des COV conduit donc à une production d’ozone par le 

biais de la formation de radicaux. Les mécanismes d’oxydation des COV non méthaniques sont 

complexes et l’équation bilan peut s’écrire : 

 

RH + nO2 → Composé Carbonylé + H2O + mO3  
 

 

où m peut varier de 2 à 14 selon la nature de l’hydrocarbure. 

 

Considérant les mesures effectuées au Donon sur la période 1997-2003, l’analyse de la corrélation 

avec l’ozone, à  partir des concentrations logarithmiques, a montré que les coefficients de corrélation 

les plus élevés sont obtenus (Annexe 26 et Tableau V-7.1) avec l’acétylène, l’éthylène 

(caractéristiques des échappements), les deux composés d’origine géogénique (éthane et propane) et 

l’isoprène. En comparant les teneurs journalières en isoprène avec celles en ozone, le coefficient de 

détermination est significatif, R² = 0,76. Les composés caractéristiques des vapeurs d’essence ne 

présentent pas de corrélation significative avec les teneurs en ozone. 

 

3.2.2.1. La chimie de l’isoprène 
 
 

La production d’ozone en zones rurales peut être dominée par la chimie de l’isoprène (Lin et al., 1991; 

Jobson et al., 1994) et sa contribution dans la production d’ozone est supérieure à 13% (Biesenthal et 

al., 1997). Si l’on se focalise sur l’isoprène, composé biogénique majeur impliqué dans de nombreuses 

problématiques environnementales, en particulier aux échelles locale et régionale, il participe à la 

production d’ozone troposphérique (Solmon et al., 2004). Du fait de son caractère biogénique il sera 

possible d’évaluer la contribution des composés biogéniques dans la formation de l’ozone 

troposphérique. Selon Atkinson et Aschmann (1993) les réactions d’oxydation de l’isoprène peuvent 

s’effectuer de jour comme de nuit par les radicaux  OH● (jour), NO3
● (nuit) et O3. 
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Ces réactions d’oxydation produisent du méthylvinylcétone, de la méthacroléine, des aldéhydes 

(formaldéhyde) et des radicaux HO2
• qui font partie du principal cycle de production d’ozone 

troposphérique, processus vus dans le Chapitre I (Folkins et al., 2000 ; Brühl et al., 2000). 

 

L’acétone et le formaldéhyde, de part leur formation après oxydation de l’isoprène, engendrent la 

formation d’O3 par le biais du radical HO2
•, produit conjointement. Sur la période 1997-2003 au 

Donon, les tendances sont de + 1,7%an-1 pour l’isoprène, + 2,0%an-1 pour le formaldéhyde et de         

+ 1,0%an-1 pour l’ozone,  ce qui est cohérent (Annexe 10, Tableau 10-22). 

 

Un mécanisme possible de destruction de l’isoprène de nuit s’effectue via le radical NO3
● qui réagit 

rapidement (Atkinson, 1991). Ce radical est un oxydant majeur de nuit, il peut contribuer 

significativement à l’oxydation d’espèces hydrocarbonées pendant la nuit, en l’absence d’émissions de 

NO. Ceci est particulièrement vrai pour des composés insaturés comme l’isoprène et les terpènes. 

Dans les stations d’altitude, la couche de mélange est maximale en journée avec une certaine dilution 

et homogénéisation de l’isoprène occasionnant des concentrations moyennes plus faibles en journée. 

La nuit la hauteur de la couche de mélange diminue, d’où un confinement et des concentrations en 

isoprène plus élevées. 

 
 

3.2.2.2. Relation Isoprène-Température-Ozone 
 

Les émissions d’isoprène sont dépendantes de la température (Fehsenfeld et al., 1992). En effet, les 

émissions d’isoprène augmentent avec la température. La Figure V-7.2 représente la relation 

exponentielle existante entre les concentrations logarithmiques journalières en isoprène et la 

température. Une forte corrélation entre les concentrations journalières en isoprène et les températures 

est obtenue. 
 

Relation exponentielle entre les concentrations jou rnalières en isoprène et la 
température.
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Figure V-7.2 : Relation entre les concentrations journalières en isoprène et la température au Donon entre 
1999 et 2001. 
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Il existe donc bien une relation très significative entre les teneurs dans l’air en isoprène et les 

températures. La relation donnée ci-dessus indique qu’il existe une température moyenne journalière 

minimale d’environ 10°C à partir de laquelle il y a émission par les végétaux d’isoprène en quantité 

mesurable (> 0,01 ppb qui est la limite de détection). De même, il semble exister, une température 

seuil vers laquelle tendent les teneurs en isoprène quand la température augmente. Une corrélation 

existe entre l’isoprène et l’ozone et la corrélation obtenue entre la températures et l’isoprène est 

importante car une tendance croissante des températures moyennes est observée en France (Chapitre 

V-II-3.4) ce qui pourrait engendrer une hausse des émissions d’isoprène et donc une hausse des 

teneurs en ozone. 

 

 

3.2.2.3. Contribution des autres COVNM dans la formation d’ozone 
 

En différenciant les COV d’origine géogénique tels l’éthane, le propane et l’isoprène des COV 

d’origine anthropique, nous avons effectué, pour la station du Donon sur la période 1997-2003, une 

régression multiple afin d’établir une relation entre les teneurs en ozone et ces catégories de composés 

pour déterminer la contribution de chacun dans la formation de l’ozone troposphérique en zone rurale. 

Nous obtenons les relations suivantes :  

 
(1) [O3] = 68,95 + 7,75 [composés bio-géogéniques] - 2,38 [composés anthropiques] 
 
(2) [O3] = 76,01 + 7,31 [isoprène] + 2,76 [composés géogéniques] - 1,77 [composés anthropiques] 
 
(3) [O3] = 68,89 + 7,57 [isoprène] + 10,86 [composés géogéniques] + 2,13 [vapeurs essence]                       

- 12,46 [échappements] - 3,53 [composés anthropiques restant] 
 
 

Les concentrations sont exprimées en µg.m-3. R² = 0,80 pour l’équation (1), R² = 0,82 pour l’équation 

(2) et R² = 0,89 pour l’équation (3).  Ce qui signifie que le modèle (1) explique 80% de la 

concentration en ozone. 

 
 
 
 

Les composés bio-géogéniques contribuent majoritairement à la formation de l’ozone en zone rurale. 

En regardant l’évolution des teneurs en ozone et des différents COVNM sur la période 1997-2003 au 

Donon (Annexe 10, Tableau 10-22), le test de Mann-Kendall a établi des taux de changement annuels 

de + 1,1%an-1 pour l’éthane, + 1,1%an-1 pour le propane, + 1,7%an-1  pour l’isoprène et de + 1,0%an-1 

pour l’ozone entre 1997 et 2003 (Chapitre V-II-3). Les teneurs en composés anthropiques (destruction 

d’ozone) diminuent sur cette même période.  
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3.3. Ozone et oxydes d’azote 
 
Les courbes de régression, indiquées en Annexe 26, montre que le coefficient de corrélation entre les 

teneurs logarithmiques en ozone et celles en NOx est de 0,34. En zones rurales, les teneurs en oxydes 

d’azote sont faibles et le rapport COV/NOx joue un rôle prépondérant dans le processus de production 

et de destruction d’ozone. Plus le rapport est important, plus il y a production d’ozone (zone rurale). 

Pour le Donon et Peyrusse-Vieille, les tendances calculées sont indiquées dans le Tableau V-7.2 et 

montre la bonne concordance avec les variations observées en ozone.  

 
 
Tableau V-7.2 : Tendances annuelles observées pour l’ozone au Donon et à Peyrusse-Vieille et tendances 

du ratio COV/NO x dans ces deux stations. 
 

 Donon (1997-2003) Peyrusse Vieille (1999-2003) 
Ozone + 1,0 % an-1 - 0,5 % an-1 

COV/NOx 1,82 à 1,60 1,27 à 1,38 
 

 

Si nous calculons désormais ce ratio en fonction des saisons au Donon sur la période 1997-2003, tout 

en faisant un parallèle avec les tendances saisonnières obtenues pour l’ozone, on constate toujours 

cette bonne cohérence (Tableau V-7.3). 

 

 

Tableau V-7.3 : Tendances saisonnières observées pour l’ozone au Donon et tendances du ratio COV/NOx 
dans cette station. 

 

 Donon (1997-2003) 

 Hiver Printemps Eté Automne 

Ozone + 1,64 % an-1 + 0,74 % an-1 + 1,27 % an-1 + 1,00 % an-1 

COV/NOx 1,11 à 0,64 0,94 à 0,86 1,93 à 0,98 1,50 à 1,02 

 

 

Il a été montré précédemment l’effet probable des NOx sur la production d’ozone. La tendance 

croissante de l’ozone durant la période froide doit être due au faible effet de destruction de l’ozone par 

NO, conséquence de la décroissante des émissions de NOx au cours des années 90 (Ordóňez et al., 

2005). Cet effet est spécialement important dans les stations les plus exposées (Donon et Revin) aux 

masses d’air provenant des régions émettrices de NOx (Benelux, Allemagne, Royaume-Uni, Pays du 

nord). Pour les NOx, le taux maximal est observé en hiver (- 7,1 %.an-1). L’impact des politiques de 

réduction des émissions de NOx est plus fort en hiver, d’où une réduction maximale des teneurs en 

NOx (Chapitre V-2.2) et une augmentation des teneurs en ozone par le faible effet de destruction de O3 

par NO. 
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3.4. Influence de la météorologie locale sur les concentrations en ozone 
 
Si on considère les données horaires des concentrations en ozone et des paramètres météorologiques à 

la station du Donon pour l’année la plus complète 1999, la relation existante entre ces paramètres 

météorologiques et les concentrations en ozone peut être étudiée. Le Tableau V-7.4 présente la relation 

existante entre la température et les concentrations en ozone sur l’année, en hiver, en été et en journée 

sur la tranche horaire 8-20h au Donon en 1999. A partir des données annuelles horaires, on obtient : 

 
Tableau V-7.4 : Relations linéaires existantes entre les paramètres météorologiques et les concentrations 

en ozone au Donon en 1999. 
 

 [O3] = f(T) R Tmoyenne (°C) [O3]moyenne (µg.m-3) 

Année Y = 1,3281x + 24,477 0,69 7 79,8 
Hiver Y = 0,6766x + 28,863 0,40 2 59,9 

Eté Y = 1,4062x + 27,957 0,56 14 95,8 

Année 8-20h Y = 1,2631x + 29,131 0,72 8 81,8 

 [O3] = f(R’)  R Ry moyen (mW/m²) [O3]moyenne (µg.m-3) 
Année Y = 0,0989x + 27,668 0,71 116 79,8 

 [O3] = f(HR) R HR moyenne (%) [O3]moyenne (µg.m-3) 
Année Y = - 0,5665x + 86,538 0,66 86 79,8 

 

Ry : rayonnement UV, T : température et HR : humidité relative. 

 

Nous observons l’existence d’une corrélation entre la teneur en ozone, le rayonnement solaire, 

l’humidité relative et la température. La vitesse du vent peut aussi intervenir notamment dans les 

phénomènes de dilution et de concentrations en gaz polluants dans la masse d’air. Au Donon en 1999, 

les concentrations en ozone sont maximales pour une vitesse de vent v≤ 4 ms-1.  

 

Les émissions biogéniques et de COV anthropiques augmentent avec la température, le cas de 

l’isoprène a été traité précédemment. De plus, l’augmentation de la décomposition thermique des PAN 

à températures élevées produit plus en ozone. Une corrélation positive et significative est obtenue 

entre le rayonnement et les concentrations d’ozone. La photolyse de NO2 et d’autres composés comme 

l’ozone, les carbonylés et HONO mène à la formation de radicaux participant à la production d’ozone. 

En hiver, le mélange vertical, la destruction d’ozone par le NO et la déposition sèche engendrent des 

teneurs en ozone moins importantes. A l’automne et au printemps, les rapports de mélange de la 

vapeur d’eau augmentent la formation de radicaux OH• donnant des concentrations plus élevées en 

ozone quand les concentrations en NOx sont élevées. Cependant, une faible humidité relative pourrait 

également être reliée à moins de nuages et donc plus de mélange vertical. 

 

Afin de relier tous ces paramètres météorologiques avec les teneurs en ozone, une régression multiple 

a été effectuée à partir des données annuelles horaires.  
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Les équations de régression sont les suivantes : 
 

 

1. [O3]année  = (54,6 ± 0,88) + (0,82 ± 0,02).T - (0,27 ± 0,01).HR + (0,003 ± 0,001).Ry - (0,20 ± 0,07).V 

2. [O3]été  = (67,44 ± 1,85) + (1,17 ± 0,06).T - (0,48 ± 0,01).HR + (0,001 ± 0,001).Ry - (0,14 ± 0,13).V 

3. [O3]hiver  = (38,7 ± 1,11) + (0,51 ± 0,04).T - (0,08 ± 0,01).HR + (0,004 ± 0,001).Ry - (0,16 ± 0,07).V 

avec [O3] la concentration moyenne en ozone (µg.m-3), T la température (°C), HR l’humidité relative 

(%), Ry le rayonnement (mW.m-2) et V la vitesse du vent (m.s-1). Le modèle (1) explique 52,2% de la 

concentration en ozone, l’équation (2) explique 58,3% et 58,5% pour l’équation (3). On observe de 

faibles contributions concernant le rayonnement qui aura peu d’influence sur les teneurs moyennes 

annuelles en ozone. 

 

En appliquant les tests de Mann-Kendall et Seasonal Kendall aux données annuelles et saisonnières 

d’ozone et des trois principaux paramètres météorologiques au Donon sur la période 1997-2003, on 

obtient les tendances présentées dans les Tableaux V-7.5. Nous avons montré précédemment qu’il 

existait des corrélations entre les teneurs en ozone, T, Ry et HR. Lorsque T et Ry augmentent, les 

teneurs en ozone augmentent et lorsque HR augmente, les teneurs en ozone décroissent. A partir des 

données annuelles, les taux de changement annuels sont de + 0,70 %.an-1 pour l’ozone, + 0,033 °C.an-1 

pour T, + 0,57 %.an-1 pour le rayonnement Ry alors que les valeurs d’Humidité Relative décroissent de 

0,30 %.an-1. 

 

Tableaux V-7.5 : Tendances saisonnières observées pour l’ozone et différents paramètres météorologiques 
au Donon sur la période 1997-2003. 

 

 Ozone (µg/m3) HR (%) 
 Année Hiver Printemps Eté Automne Année Hiver Printemps Eté Automne 

Moyenne 75,2 ± 3,2 64,3 ± 5,2 90,3 ± 4,1 90,6 ± 11,6 55,2 ± 2,4 81 ± 3 84 ± 5 75 ± 4 78 ± 2 89 ± 3 

%.an-1 + 0,70 + 1,41 + 1,14 - 0,75 + 0,64 - 0,30 - 0,85 - 0,10 0 + 0,58 
 
 
 

 T (°C) Ry (mW/m²) 
 Année Hiver Printemps Eté Automne Année Hiver Printemps Eté Automne 

Moyenne 7,7 ± 0,7 1,2 ± 1,1 8,7 ± 3,6 14,8 ± 1,2 5,8 ± 3,5 124 ± 23 71 ± 17 184 ± 35 189 ± 32 51 ± 18 

%.an-1 + 0,52 + 8,33 + 2,41 + 0,88 - 1,21 + 0,57 + 2,33 - 1,13 + 2,64 + 2,40 

 
 

Les changements climatiques, et en particulier l’augmentation de la température moyenne et de 

l’intensité du rayonnement, peuvent jouer un rôle considérable dans l’augmentation des teneurs en 

ozone. Il a été montré précedemment que les émissions d’isoprène étaient directement liées aux 

températures et qu’une augmentation des températures moyennes engendrerait une augmentation des 

émissions d’isoprène qui après oxydation produit une quantité non négligeable d’ozone. 
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44..  HHyyppootthhèèsseess  ssuurr   lleess  rr aaiissoonnss  ddeess  tteennddaanncceess  oobbsseerr vvééeess  
 

Derwent et al. (2004) ont utilisé un modèle 3D photochimique pour élucider les origines 

géographiques (stratosphère, Amérique du Nord, Asie et Europe) de l’ozone mesuré dans 21 stations 

en Europe en 1998 (incluant la station de Revin). Ainsi, nous avons pu calculer chaque contribution 

pour les teneurs mesurées à Revin. 

 

4.1. Les changements des émissions de précurseurs 
 
Les changements des émissions de précurseurs d’ozone affectent les niveaux moyens en ozone. 

L’augmentation des teneurs en méthane est responsable de l’augmentation des niveaux d’ozone 

troposphérique aux moyennes latitudes nord et cette augmentation est estimée à 3-4% sur les 25 

dernières années (Fusco et Logan, 2003). Or en France, ces émissions sont de 2775 Kt en 2003 et une 

diminution de 13% de ces émissions est observée entre 1990 et 2003 mais de 0% entre 1990 et 1996 

(CITEPA, 2005). 

 

Les composés bio-géogéniques (éthane, propane et isoprène) contribuent majoritairement à la 

formation de l’ozone en zone rurale (Chapitre V-II-3.2.3.3.). Au Donon, les teneurs en ozone 

augmentent sur la période 1997-2003 et on observe une augmentation des teneurs uniquement pour         

l’isoprène et les deux composés géogéniques. Le test de Mann-Kendall établit des taux de changement 

annuels de + 1,1%an-1 pour l’éthane, + 1,1%an-1 pour le propane, + 1,7%an-1  pour l’isoprène et  de    

+ 1,0%an-1 pour l’ozone entre 1997 et 2003. L’acétone et le formaldéhyde, de part leur formation 

après oxydation de l’isoprène, engendrent la formation d’O3 par le biais du radical HO2
•, produit 

conjointement (Chapitre V-II-3.1.2.). Un coefficient de détermination de 0,70 a été obtenu entre les 

teneurs en O3 et celles en formaldéhyde et de 0,67 entre l’O3 et l’acétone. Sur la période 1997-2003 au 

Donon, les taux de changements sont de  + 1,7%an-1 pour l’isoprène, + 2,0%an-1 pour le formaldéhyde 

et de + 1,0%an-1 pour l’ozone. 

 

En zone rurale, nous avons montré que c’est le rapport COV/NOx qui détermine les conditions de 

production de l’ozone. La tendance croissante des teneurs en ozone durant la période froide doit être 

due à une moindre destruction de l’ozone par NO, conséquence de la décroissante des émissions de 

NOx au cours des années 90 (Ordóňez et al., 2005). Cette effet est spécialement important dans les 

stations les plus exposées (Donon et Revin) aux masses d’air provenant des régions émettrices de NOx 

(Benelux, Allemagne, Royaume-Uni, Pays du nord). 

 

 



Chapitre V : Analyses des tendances spatio-temporelles – L’ozone et ses précurseurs________________________________________ 

 292 

4.2. Les échanges strato-troposphériques 
 

L’influence des échanges strato-troposphériques est une cause possible du changement des niveaux 

moyens en ozone. Approximativement 10% de l’ozone troposphérique a une origine stratosphérique 

(Fusco et Logan, 2003). L’ozone d’origine stratosphérique représente 18% des teneurs mesurées dans 

les stations européennes et 20% de celles mesurées à Revin (Tableau V-7.6). Les fortes tendances 

positives observées dans les deux stations d’altitude (Iraty et le Casset) indiquent que les échanges 

entre la haute troposphère et la basse stratosphère ainsi que leurs changements doivent être cruciaux. 

La contribution stratosphérique est maximale au printemps et durant l’été, l’apport d’ozone 

stratosphérique est négligeable. 

 

 

4.3. Le transport intercontinental 
 

Le transport intercontinental apparaît être un facteur important pouvant expliquer les tendances 

observées (Fusco et Logan, 2003). Des études récentes (Derwent et al., 1998) ont mis en avant que le 

transport intercontinental des polluants provenant d’Amérique du Nord et d’Asie engendrait un apport 

important d’ozone au sein des stations européennes et françaises (Tableau V-7.6). Par exemple, 

L’ozone produit en Amérique du Nord représente 20% des teneurs mesurées dans les stations 

européennes et 23% de celles mesurées à Revin. Donc, les transports inter-continentaux provenant 

d’Amérique du Nord et d’Asie combinés, sont une source importante de l’ozone mesuré en Europe 

comparé à la contribution de la stratosphère. Derwent et al. (2004) ont aussi étudié la sensibilité du 

modèle à des changements dans les émissions de NOx et CO. 

 

Sur la période 1990-2003, le test de Mann-Kendall a permis d’établir les tendances à la baisse des 

émissions de précurseurs d’ozone. Nous obtenons une décroissance des émissions de NOx, COVNM  

et CO en Europe d’environ - 22%, - 31% et - 40% respectivement. En Amérique du Nord, les 

tendances sont de + 18% pour les NOx, - 15% pour les COVNM et - 13% pour CO (Annexe 4) et en 

Asie, sur la période 1990-2000, Chan et al. (2004) ont observé une augmentation de 35% pour les 

NOx, + 12% pour les COVNM et - 10% pour CO. 
 

 

Tableau V-7.6: Contribution (%) selon l’origine géographique de l’ozone mesuré dans  21 stations 
européennes en 1998 

 

 Ensemble des stations européennes Revin 
Strato-troposphérique 18 20 

Europe 50 43 
Amérique du Nord 20 23 

Asie 11 12 
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Par exemple, la réduction des teneurs en ozone calculée à partir d’un scénario de diminution de 50% 

des emissions de NOx en Amérique du Nord (Tableau V-7.6) varient de 10 à 25% dans les stations 

européennes et cette réduction est de 15% à Revin.  
 

Tableau V-7.6 : Réduction des concentrations en ozone observée (%) due à une diminution de 50% en 
NOx ou CO selon l’origine géographique en 1998 

 

 - 50% de NOx - 50% de CO 
 Nord Amérique  Asie Europe Nord Amérique Asie Europe 

Europe - 10 à - 25 - 6 à - 20 - 7 à - 16 - 1,7 à - 3,0 - 1,8 à - 3,0 - 2,3 à - 3,2 

Revin - 15 - 14 - 12 - 2,1 - 2,0 - 2,9 

 
 

A contrario, une augmentation de 50% des émissions de précurseurs (NOx et CO) en Amérique du 

Nord engendrerait une augmentation des teneurs en ozone de + 21% dans les stations européennes et 

de + 20% à Revin. L’augmentation des teneurs en ozone due à une augmentation de 50% des 

émissions de précurseurs en Asie serait de 22% dans les stations européennes et de 23% à Revin. 

 

Ces effets sont plus prononcés durant le printemps quand l’activité des fronts chauds est maximale et 

le transport venant de l’ouest prépondérant. Les sources intercontinentales influencent les différentes 

régions de l'Europe à échelles spatio-temporelles différentes et ces variations saisonnières peuvent 

aider à expliquer les différents cycles saisonniers de l’ozone observés en France et en Europe. 

 

Sachant aussi que la contribution stratosphérique est maximale au printemps, les apports originaires 

d’Europe sont maxima en milieu d’été et le transport intercontinental provenant d’Amérique du Nord 

et d’Asie est maximal en fin d’été et à l’automne respectivement. L’augmentation des teneurs d’ozone 

observée à l’automne en France peut donc trouver son origine dans l’augmentation des émissions de 

précurseurs en Asie et en Amérique du Nord. De même, la baisse des émissions de précurseurs en 

Europe est en accord avec la réduction des teneurs en ozone en été où le principal mécanisme de 

production d’ozone s’effectue par photochimie. 

 

 

4.4. Les changements climatiques 

 

Il existe une corrélation entre la teneur en ozone, le rayonnement solaire, l’humidité relative et la 

température. A partir des données annuelles, le test de Mann-Kendall appliqué aux données du Donon 

établit un taux de changement annuel pour l’ozone de + 0,70 %.an-1, les températures T croissent de 

0,033 °C.an-1, + 0,57 %.an-1 pour le rayonnement Ry alors que les valeurs d’Humidité Relative 

décroissent de - 0,30 %.an-1. Les changements climatiques, et en particulier l’augmentation de la 

température moyenne et de l’intensité du rayonnement, semblent donc jouer un rôle considérable dans 

l’augmentation des teneurs en ozone.  
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Ces hypothèses doivent être interprétées avec prudence car, sur la courte période considérée, les 

variations climatiques et changements inter-annuels doivent jouer un rôle important. Pour conclure 

nous pouvons dire qu’en raison de la complexité des processus chimiques engendrant la formation 

d’ozone dans l’air ambiant, il est difficile de dire si ce type de pollution se développe ou non. Le 

« cocktail » générant l’ozone n’agit pas de manière linéaire, ce qui peut aboutir à des situations 

paradoxales. Des baisses d’émissions de précurseurs peuvent s’accompagner d’une hausse des 

concentrations en ozone. D’une année sur l’autre les épisodes photochimiques ne se ressemblent pas, 

la météorologie étant un facteur prépondérant dans le déclenchement des pics d’ozone (Elichegaray et 

al., 2002). Bien que la littérature scientifique fasse état d’une augmentation constante des 

concentrations en ozone troposphérique de fond depuis un siècle, il n’est pas encore possible, sur la 

base unique des séries chronologiques de concentrations en ozone relevées dans les réseaux de 

surveillance de la qualité de l’air d’en conclure que celles ci présentent significativement une tendance 

ascendante ou non. Dernier écueil auquel se heurte toute tentative d’évaluation de la pollution par 

l’ozone et de son évolution : la faible ancienneté de certaines séries de mesures. Il reste encore délicat 

de comprendre les évolutions de l’ozone de ces dernières années : en effet, l’amplitude, la durée et 

l’extension spatiale des phénomènes de pollution photochimique dépendent très largement de 

situations météorologiques, fluctuantes selon les années. 
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Pour répondre aux engagements pris par la France au plan international dans le cadre de la convention 

de Genève sur la pollution transfrontalière, le Ministère chargé de l'Environnement et l'Agence de 

l'Environnement et de la Maîtrise de l'Energie (ADEME) ont mis en place un programme de 

surveillance de la qualité de l'air en zones rurales. Ce programme, initié en 1984 sous l’appellation 

RENAMERA (REseau NAtional de MEsures des Retombées Atmosphériques), puis renommé MERA 

(MEsures des Retombées Atmosphériques) en 1990 a comporté la création d’une dizaine de stations 

implantées sur l’ensemble du territoire national. Le choix de ces stations ainsi que les équipements 

nécessaires à leur fonctionnement sont issus des réflexions de groupes d’experts impliqués dans le 

problème des transports de polluants sur de longues distances. 

 

Mon travail de thèse a consisté à rechercher l’existence ou non de tendances statistiquement 

significatives de l’évolution des précurseurs d’ozone et des pluies acides, ainsi que de la chimie des 

précipitations et des teneurs moyennes en ozone en milieu rural. Cette étude a pu être réalisée à partir 

des 5.000.000 de données du dispositif MERA sur la période 1990-2003, comprenant des mesures 

d’ozone, de précipitations, de COVNM, de composés carbonylés, de dioxyde de soufre, de soufre 

particulaire, d’oxydes d’azote et de paramètres météorologiques. Deux tests statistiques ont été utilisés 

afin de détecter et d’estimer les tendances au sein de séries chronologiques. La procédure est basée sur 

le test non paramétrique de Mann-Kendall pour détecter l’éventuelle tendance et sur la méthode non 

paramétrique de Sen pour en estimer la magnitude. Ces deux tests ont été appliqués aux données 

annuelles, saisonnières et mensuelles pour la détection et l’estimation de tendances. Des taux de 

changement annuels, saisonniers et mensuels ont été obtenus avec un intervalle de confiance à 99%.  

 
L’examen général de ces résultats préliminaires permet de dégager quelques éléments 

d’informations sur les tendances interannuelles ou sur la période de mesure. Les principaux résultats 

présentés ci-après concernent uniquement les concentrations moyennes nationales, intégrant les 

mesures de l’ensemble des sites MERA. Une comparaison avec les tendances observées dans les 

autres pays est présentée dans les Tableaux 1 à 3 sur les mêmes paramètres de mesures et a été traitée 

dans ce mémoire. 

 

Sur la période 1990-2003, la concentration moyenne en SO2 dans l’air ambiant est de                      

1,50 ± 1,3 µgS.m-3 et celle en sulfates particulaires de 0,87 ± 0,4 µgS.m-3. Ces concentrations 

moyennes présentent un taux de changement de - 6,4 ± 2,8 %an-1 et de - 4,4 ± 2,3%an-1 pour le SO2 et 

les sulfates particulaires respectivement. Les teneurs en SO2 les plus élevées sont rencontrées durant 

les mois d’automne-hiver alors que c’est au printemps que nous avons observé les teneurs maximales 

en sulfates particulaires. L’impact des politiques de réduction des émissions de SO2 anthropiques est 

plus fort en hiver. La réduction maximale des teneurs en SO2 en hiver implique, après oxydation, une 

réduction maximale des teneurs en sulfates particulaires au printemps. Les concentrations en SO2 dans 

l’air ambiant diminuent plus fortement que les émissions de SO2 (- 3,3 %an-1). 
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La combinaison des fortes réductions des émissions de SO2 dans les pays limitrophes, les pays de l’Est 

(transport à longue distance) et en France en sont la principale explication. Ces réductions d’émissions 

sont principalement à imputer aux secteurs « Transformation d’énergie » et « Industries 

manufacturières ». 

 

La concentration moyenne en NOx dans l’air ambiant à Peyrusse-Vieille, seule station étudiée dans 

cette étude, est de 13,70 ± 3,5µg.m-3 sur la période 1996-2003. Ces concentrations moyennes annuelles 

diminuent de - 6,3 %an-1. Les teneurs les plus élevées sont rencontrées en hiver et les minimales en 

été. L’impact des politiques de réduction des émissions de NOx est plus fort en hiver où il y a une 

réduction maximale des teneurs en NOx. Les teneurs en NOx sont liées en particulier aux secteurs 

« Transports routiers » et « Industries manufacturières » qui montrent des taux de réduction sur la 

période 1990-2003 importants. 

 

Le pH moyen des précipitations en France sur la période 1990-2003 est de 5,07 ± 0,1. Le dépôt 

moyen en H+ est de 9,02 ± 2,0 mg/m²/an. Les valeurs de pH sur la période 1990-2003 présentent une 

tendance décroissante de - 0,025 ± 0,02 unitépH an-1 et le nombre d’événement très acides décroît plus 

vite que le pH moyen. Sur la même période, les dépôts moyens en H+ présentent un taux de                  

+ 4,3 ± 2,9 %.an-1. L’année 1996 se démarque des autres années par son caractère acide, phénomène 

également relevé en Europe Centrale notamment. Les pH les plus acides sont rencontrés au printemps, 

coïncidant avec le maximum des espèces acides présentes dans l’atmosphère. Pour les pH moyens un 

taux croissant est observé au printemps, devant être mis en parallèle, avec un taux maximum croissant 

des ions nss-Ca2+. Le taux minimal, pour les pH, est observé à l’automne, en parallèle avec le taux 

décroissant maximum obtenu pour les ions NH4
+ et le taux décroissant des ions nss-Ca2+. Le pH 

diminue alors que les émissions de composés acidifiants diminuent. Cette observation semble être 

corrélée à la diminution en cations basiques et NH4
+. Une explication supplémentaire de cette 

observation doit probablement provenir des aérosols acides. 

 

Sur la période 1990-2003, les concentrations moyennes nationales en SO4
2- et nss-SO4

2- dans les 

précipitations sont de 0,50 ± 0,10 mgS/L et de 0,43 ± 0,10 mgS/L respectivement avec des taux de 

changement de - 3,0 ± 1,6 %.an-1 et - 3,3 ± 0,6 %.an-1. Le dépôt moyen en SO4
2- est de                         

450 ± 100 mgS/m²/an et de 431 ± 101 mgS/m²/an en nss-SO4
2-. Sur la même période, les dépôts 

moyens en SO4
2- diminuent de - 2,2 ± 2,2%.an-1 et de - 2,4 ± 1,2%.an-1 pour nss-SO4

2-. Les 

concentrations en SO2 ainsi que la réduction de ses émissions sont maximales en hiver, ceci pouvant 

expliquer la réduction maximale des teneurs en sulfates observée en hiver. Pour les dépositions, le 

taux décroissant est maximum en hiver même si la pluviométrie augmente. Les réductions reflètent la 

diminution des émissions de SO2 en particulier dans les secteurs « Transformation d’énergie » et 

« Industries manufacturières ». 
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La concentration moyenne nationale en NO3
- dans les précipitations est de 0,29 ± 0,10 mgN/L et le 

dépôt moyen en NO3
- est de 267 ± 49 mgN/m²/an. Ces concentrations moyennes en NO3

- présentent un 

taux de - 1,3 ± 2,4%.an-1 et de 0 ± 2,8%.an-1 pour les dépôts moyens. Les émissions de NOx ont 

diminué de 33% sur la période 1990-2003 et la réduction des concentrations en NO3
- est due 

principalement à la réduction des émissions de NOx dans le secteur « Transport routier ». 

L’importance relative des nitrates, par rapport aux sulfates, dans les précipitations augmente de 51 % 

en moyenne sur la période 1990-2003. Les concentrations et dépositions en NO3
- les plus élevées sont 

rencontrées durant le printemps. Concernant les taux de changement annuels moyens pour les 

concentrations en NO3
-, le taux maximal est observé durant l’été et le taux minimal en hiver. Les 

réductions importantes en hiver sont à mettre en parallèle avec les concentrations maximales en NOx et 

leurs taux de réduction maximums. 
 

La concentration moyenne nationale en NH4
+ dans les précipitations est de 0,50 ± 0,20 mgN/L et le 

dépôt moyen sur la période 1990-2003 est de 479 ± 201 mgN/m²/an. Ces concentrations moyennes 

décroissent de - 5,4 ± 5,2 %.an-1 et - 4,0 ± 4,1%.an-1 pour les dépôts moyens. Les concentrations et 

dépositions en NH4
+ les plus élevées sont rencontrées au printemps et en été. Le taux de changement 

maximal est observé durant la période froide et le taux minimal en été où les émissions de NH3 sont 

les plus importantes par volatilisation. Ces résultats ne sont pas en accord avec l’augmentation des 

émissions de NH3 de 2% sur la même période mais, pour cet élément, à la fois le calcul des émissions 

est difficile à déterminer compte tenu du caractère diffus des émissions de NH3 et la représentativité 

chimique (chaîne du froid non assurée, délai d’analyse, changement analytique…) laisse présager à 

des incertitudes plus élevées. 
 

La notion de Potentiel Acidifiant a été introduite lors de cette thèse à partir des travaux existants de 

Brydges et al.. Une reformulation plus adéquat de ce potentiel acidifiant a été établit afin de mieux 

caractériser les précipitations dans chacune des stations du dispositif. La formulation, dite de Brydges 

et al., considère l’équilibre en les ions nss-SO4
2- acidifiants et les ions nss-Ca2+ et nss-Mg2+ 

neutralisants, alors que celle déterminée dans ce mémoire considère les apports en ions NO3
- et nss-Cl- 

comme acidifiants et les ions nss-K+ dans la part neutralisante. À l’heure actuelle, le soufre est en 

passe de perdre sa position de principal acidifiant car la part relative attribuée aux composés azotés est 

en augmentation, de ce fait, il faut considérer l’apport en ions nitrates. De plus, une part des ions Cl- a 

une origine anthropique et donc, ne pas considérer la fraction non marine des ions Cl- engendre une 

erreur. 
 

Les résultats obtenus par cette nouvelle formulation, appliquée aux données des stations du dispositif 

MERA sur la période 1990-2003, ont montré qu’un gradient positif Sud-Nord des potentiels 

acidifiants existé en France et en Europe de l’Ouest, soit une faible capacité de neutralisation dans la 

moitié Nord et une capacité de neutralisation associée à la région méditerranéenne. 
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Le taux de changement annuel moyen est de  - 0,31 ± 1,38 meq.m-2.an-1
 . La part acidifiante décroît de 

- 0,26 ± 1,40 meq.m-2.an-1 alors que la part neutralisante diminue - 0,06 ± 0,52 meq.m-2.an-1. La 

capacité de neutralisation des stations MERA devient donc de plus en plus grande. Nous pouvons ainsi 

estimer et évaluer les impacts des politiques gouvernementales de réduction des émissions et des 

programmes de contrôle pour s'assurer qu’ils protègent réellement les écosystèmes. 

 

Ce potentiel sera particulièrement utile comme paramètre d’entrée à des modèles de simulation mais 

aussi prédictifs utilisant des scénarii divers de réduction d’émissions de SO2 par exemple. De plus, il 

est possible de voir, « au travers » de cet indice, l’évolution de la part acidifiante et celle de la part 

neutralisante séparément. Les potentiels acidifiants pourront être par la suite comparés avec les cartes 

de charges critiques en composés acidifiants. Par cet indice on peut aussi quantifier l’impact des 

politiques de réduction des émissions sur les écosystèmes. Les résultats sont concluants pour le soufre 

dont la réduction des émissions semble avoir été suivie par une réduction de l’acidification 

d’écosystèmes à travers l’Europe. 

 

► Ce n’est pas l’acidité en tant que telle mais bien le Potentiel Acidifiant et les interactions entre 

composés qu’il y a lieu de prendre en compte in fine pour mesurer l’impact de la pollution 

transfrontière. 

 

L’analyse des tendances a ensuite été appliquée aux mesures d’ozone mesurées dans le dispositif 

MERA depuis 1998 dans neuf stations. Les résultats montrent pour les stations d’altitude (>1000m) 

une augmentation pour tous les paramètres de calcul choisis (concentrations moyennes, médianes, 

P.98, maxima journaliers et nombre de dépassements du seuil 65 µg/m3). Une augmentation des 

concentrations moyennes de + 0,65 %an-1 a été observée dans le Nord-Est, de + 1,5 à + 2,0 %an-1 dans 

les stations d’altitude et une diminution de 1 à 1,5 %an-1 dans les autres stations. Les médianes sont 

moins sensibles aux changements en émissions de précurseurs et la réduction des P.98 doit être 

attribué aux réductions des émissions en NOx et COVNM. Les concentrations sont maximales au 

printemps et plus particulièrement au mois de mai. Les taux croissants en période froide doivent être 

rapprochées au faible effet de destruction de l’ozone par NO. Les tendances décroissantes en période 

chaude, où la production par photochimie est omniprésente, sont en accord avec la réduction des 

émissions de précurseurs. Pour les maxima, à l’exception de Brotonne et Revin, une augmentation, 

variable suivant l’altitude, est observée. Ces premiers résultats, bien que obtenus sur une courte 

période, sont néanmoins déjà de bons indicateurs des tendances en ozone, puisque si nous comparons 

avec d’autres sites en Europe comme à Mace Head (Ireland) une tendance à la hausse de + 1,5 %.an-1 a 

été calculée entre 1987 et 2003. 
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Les séries chronologiques sont relativement récentes et les tendances observées sont dominées par les 

variations météorologiques. Au niveau national, il existe une relation non linéaire entre les émissions 

en précurseurs et les concentrations d’ozone mesurées. Les niveaux de fond en ozone sont associés 

aux émissions de précurseurs mais aussi à la photochimie à échelle locale, régionale, grande échelle et 

au transport transcontinental. Plusieurs facteurs peuvent expliquer ces tendances : les changements des 

émissions de précurseurs d’ozone, l’influence des échanges strato-troposphériques, le transport 

intercontinental, les changements climatiques, le rapport COV/NOx, l’augmentation des émissions des 

composés bio-géogéniques (éthane, propane et isoprène), de l’acétone et du formaldéhyde, contribuant 

majoritairement à la formation de l’ozone en zone rurale. Le taux croissant des teneurs en O3 durant la 

période froide doit être due au faible effet de destruction de l’ozone par NO, conséquence de la 

décroissante des émissions de NOx au cours des années 90. 

 

En raison de la complexité des processus chimiques engendrant la formation d’ozone dans l’air 

ambiant, il est difficile de dire si ce type de pollution se développe ou non. Le processus de formation 

d’ozone n’est pas linéaire, ce qui peut aboutir à des situations paradoxales. Des baisses d’émissions de 

l’un ou l’autre des précurseurs peuvent en effet être accompagnées d’une hausse des concentrations 

d’ozone. Si les émissions de précurseurs de la pollution photochimique ont diminué en France sur la 

période 1995-2003 : - 2,8%.an-1 pour les NOx et - 3,8%.an-1 pour les COVNM et en Europe :                

- 1,1%.an-1 pour les NOx et - 1,6%.an-1 pour les COVNM, nous observons une légère augmentation du 

niveau moyen en ozone sur le plan national (+ 0,6 ± 1,3  %.an-1) et les niveaux d’ozone peuvent 

demeurer au-dessus des seuils de vigilance en moyenne plus de 120-200 jours par an en zones rurales. 

D’une année sur l’autre les épisodes photochimiques ne se ressemblent pas, la météorologie étant un 

facteur prépondérant dans le déclenchement des pics d’ozone. Bien que la littérature scientifique fasse 

état d’une augmentation constante des concentrations d’ozone troposphérique depuis un siècle, il n’est 

pas encore possible, sur la base unique des séries chronologiques de concentrations d’ozone mesurées 

en réseaux d’en conclure que celles ci présentent significativement une tendance ascendante ou non. Il 

reste encore délicat de comprendre les évolutions de l’ozone de ces dernières années. 

 

Le but ultime de l’étude des séries chronologiques est de pouvoir faire des prévisions à partir de 

données historiques. Etre capable de prévoir de façon optimale est utile et très important. La prévision 

est basée sur un modèle ajustant les observations historiques d’une série temporelle. Cette étude 

permettra de faire des prévisions subjectives par extrapolations linéaires grâce aux taux de 

changements annuels, saisonniers et mensuels. 

 

Une classification des stations est une étape indispensable à toute stratégie de surveillance de la 

pollution atmosphérique, afin d’effectuer par la suite une spatialisation des niveaux de concentration 

en polluant. 
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L’étude menée à partir des données logarithmiques de concentrations moyennes pondérées du volume 

de pluie et de dépositions humides a permis de définir 3 classes distinctes et 2 stations isolées et de 

déterminer des profils chimiques des stations. L’ion H+ domine les profils chimiques des stations du 

Nord, NH4
+ domine les profils chimiques des stations de la moitié Ouest et l’ion Ca2+ domine les 

profils chimiques du pourtour méditerranéen. L’analyse factorielle a permis de déceler deux 

dominantes (marine et neutre) dans la composition chimique des précipitations sur la période 1990-

2003. La composante marine semble donc influencer la composition des précipitations de l’ensemble 

des stations et son influence est maximale dans les stations proches du littoral et s’atténue lorsqu’on 

s’éloigne de la côte ouest. La composante neutre domine la composition chimique des précipitations 

des stations de l’est, du centre et d’altitude. La géostatistique (« kriging ») est un outil au service de la 

spatialisation des niveaux de concentration en polluant. 

 

L’amélioration considérable de la surveillance de la Pollution Atmosphérique suscitée par la LAURE 

induit de facto un accroissement très important du volume de données et d’informations sur la qualité 

de l’air. Le maintien de cet effort à l’avenir se traduira par un allongement progressif des séries 

chronologiques. La population de données augmentant, il deviendra possible notamment de dégager 

des tendances d’évolution des concentrations de plus en plus significatives pour de nombreux 

polluants et en particulier l’ozone et de faire des prévisions avec une fiabilité de plus en plus grande. 

L’effet spécifique des mesures de réduction des émissions de composés précurseurs pourra ainsi être 

évalué. 
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Récapitulatif sur l’analyse de tendances en zones rurales observées depuis 1976 
dans divers pays 

 

 
 
 

Tableau 1 : Tendances des concentrations dans l’air. 
 

CONCENTRATIONS DANS L’AIR 
PAYS AUTEURS/ANNEE 

SO2 NOx NO NO2 S part COV NH3 O3 

Allemagne 

Low et al. (1990)- Fricke et Beilke (1993)- 
Schink et al. (1996)- Marín et al. (2001)-
Gauger et Anshelm (2003)- Zimmermann et 
al. (2003). 

 
↓ 

 
↓ 

 
↓ 

 
↓ 

 
↓ 

  
 

↑ 

Angleterre 
Atkins et Lee (1995)-Gardner et al. (2000)-
Marín et al. (2001)- Derwent et al. (2003)-
Hayman et al. (2004) 

↓ ↓  ↑ ↓ ↓  ↓ 

Canada Dillon et al. (1998)-Vingarzan et al. (2004). ↓ →      ↑ 

Chine Wang (1995). ↑ ↑       

Danemark 
Roemer (1996)-Hovmand et Kemp (1996)- 
Marín et al. (2001). 

       ↑ 

Espagne 
Avila (1996)- Rodriguez-Puebla et al. (1998)- 
Marín et al. (2001)-Mosmann (2004). 

    
 

↓ 
  

 
↑ 

Etats-Unis 

Angell et Korshover (1983)- Logan et al. 
(1985)- Dillon et al. (1988)- Dennis et al. 
(1990)- Lynch et al. (1995)- Fay et al. 
(1999)-Holland et al. (1999 et 2004)-Shannon 
et al. (1999)-Nilles et Conley (2001)- Kelly et 
al. (2002)-EPA- Lehmann et al. (2005). 

 
↓ 

 
↓ 

  
 

↓ 
 

ns 
 

↑ 
 

↑ 

France Elichegaray et al. (2002)-Cette étude (2006) ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↑↑↑↑↑ 

Finlande 
Roemer (1996) -Ukonmaanaho et al. (1998)- 
Marín et al. (2001)- Ruoho-Airola et al. 
(2003)- Vuorenmaa (2004). 

 
↓ 

  
 

↓ 
 

↓ 
 

 
↓ 

 
↓ 

Irlande De Leeuw et al. (2000)        ↑ 

Japon 
Logan et al. (1985)- Oltmans et al. (1994)- 
Fujita et al. (2001)-Seto et al.(2002). 

       ↑ 

Lettonie 
Ministère de l’Environnement et du 
Développement Régional. 

   ↓ ↓ ns  ns 

Norvège 
Roemer (1996)-Torseth et al. (1999)- 
Kvaalen et al. (2002). 

    ↓   ↑ 

Pays Bas 
Erisman et al. (1989)-Ruijgrok et Römer 
(1992)-Roemer (1996). 

    ↓   ↓ 

République 
Tchèque Hunová et al. (2004). 

 
↓ 

 
↓ 

   
 

↓ 
 

 
↑ 

Suède Roemer (1996) -Marín et al. (2001).        ↓ 

Suisse 
Logan et al. (1985)-Widmann et al. (1997)-
Fuzzi (1997)-Brönnimann et al. (2000,2002)-
Marín et al. (2001)-NABEL (2002). 

↓ ↓ ↓   ↓  ↑ 

Turquie Tayanç (2000). ↑        

  
 

o ↑ ↓ → : tendance à l’augmentation, diminution, constance à moyen terme. 
o ns : tendance non significative. 
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Tableau 2 : Tendances pour les concentrations dans les précipitations. 
 

Concentrations dans les précipitations 
Pays Auteurs/Année 

pH H+ NH4
+ NO3

- SO4
2- Na+ K+ Ca2+ Mg2+ Cl- 

Allemagne 
Fricke et Beilke (1993)- Schink et 
al. (1996)- Marín et al. (2001)-
Gauger et Anshelm (2003). 

↑ ↓   ↓      

Angleterre 

Atkins et Lee (1995)- Raper et al. 
(1996)- Miller et al. (2000)-Marín 
et al. (2001)-Hayman et al. 
(2004). 

↑ ↓ ↑ 
ns 
↑↓ 

↓ ↓   ↓ ↓ 

Autriche 
Puxbaum et al. (1998)- Marín et 
al. (2001) ↑ ↓ ns ns ↓  ns ↓  ↑ 

Canada Dillon et al. (1998). ↑ ↓  ns ↓      

Chine Wang (1995). ↓          

Corée du Sud Lee et al. (2001). ns  ↓ ns ↓   ↓   

Danemark 
Hovmand et Kemp (1996)- Marín 
et al. (2001). ↑ ↓         

Espagne 
Avila (1996)- Rodriguez-Puebla 
et al. (1998)- Marín et al. (2001)-
Mosmann (2004). 

↑ ↓ ns ns ↓     ns 

Etats-Unis 

Angell et Korshover (1983)- 
Dillon et al.(1988)- Dennis et al. 
(1990)- Lynch et al. (1995)- Fay 
et al. (1999)-Holland et al. (1999 
et 2004)-Shannon et al. (1999)-
Nilles et Conley (2001)- Kelly et 
al. (2002)-EPA- Lehmann et al. 
(2005). 

 
↑ 

 
↓ 

 
ns 

 
↓ 

 
↓ 

 
ns 

 
↓ 

 
↓ 

 
↓ 

 
↓ 

France 
Marín et al. (2001)- Cette étude 
(2006) ↓↓↓↓ ↑↑↑↑ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ 

Finlande 
Ukonmaanaho et al. (1998)- 
Marín et al. (2001)- Ruoho-Airola 
et al. (2003)- Vuorenmaa (2004). 

↑ ↓ ↓ ↓ ↓ ns ns ns ns ns 

Inde Safai et al. (2004). ↓   ↑ ↑   ↓   

Italie Balestrini et al. (2001) ↑ ↓ ↑ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ 

Japon 
Fujita et al. (2001)-Seto et 
al.(2002). 

  ↑ ↑ ↓   ↓   

Lettonie 
Ministère de l’Environnement et 
du Développement Régional. 

ns ns         

Norvège 
Torseth et al. (1999)- Kvaalen et 
al. (2002). ↑ ↓   ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ 

Pays Bas 
Erisman et al. (1989)-Ruijgrok et 
Römer (1992). ↑ ↓  → ↓      

Portugal 
Salcedo et al. (1999)-Marín et al. 
(2001). ↑ ↓         

République 
Tchèque 

Moldan et al. (1987)-Hunová et 
al. (2004). ↑ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓↑ ↓ ↓ 

Suède 
Leck et al. (1989)-Marín et al. 
(2001). ↑ ↓   ↓      

Suisse 
Widmann et al. (1997)- Fuzzi et 
Wagenbach, (1997)- Marín et al. 
(2001)., NABEL (2002). 

↑ ↓ ↓ → ↓ ↓    ↓ 

 
o ↑ ↓ → : tendance à l’augmentation, diminution, constance à moyen terme. 
o ns : tendance non significative. 
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Tableau 3 : Tendances pour les dépositions humides. 
 

Dépositions humides 
Pays Auteurs/Année 

H+ NH4
+ NO3

- SO4
2- Na+ K+ Ca2+ Mg2+ Cl- 

Allemagne 

Fricke et Beilke (1993)- Schink et 
al. (1996)- Marín et al. (2001)-
Gauger et Anshelm (2003)-  
Zimmermann et al. (2003). 

↓ ↓ ↓ ↓ 
→ 
↓ 

↓ ↓ ↓ 
↓ 
↑ 

Angleterre Miller et al. (2000)  ↑ ↑  ↓   ↓ ↓ 

Autriche 
Puxbaum et al. (1998)- Marín et al. 
(2001) ↓ ns → ↓  ns →  ↑ 

Canada Dillon et al. (1998)- Fenech (1998).   ↑       

Danemark 
Hovmand et Kemp (1996)- Marín et 
al. (2001). 

   ↓      

Espagne 
Avila (1996)- Rodriguez-Puebla et 
al. (1998)- Marín et al. (2001)-
Mosmann (2004). 

 ns ns ↓      

Etats-Unis 

Angell et Korshover (1983)- Dillon 
et al.(1988)- Dennis et al. (1990)- 
Lynch et al. (1995)- Fay et al. 
(1999)-Holland et al. (1999 et 
2004)-Shannon et al. (1999)-Bowen 
et al. (2001)- Nilles et Conley 
(2001)- Kelly et al. (2002)-EPA- 
Lehmann et al. (2005). 

 
 

↓ 

 
 

↓ 

 
 

ns 
↑ 

 
 

↓ 
     

France Cette étude (2006) ↑↑↑↑ ↓↓↓↓ →→→→ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↓↓↓↓ ↑↑↑↑ ↓↓↓↓ ↑↑↑↑ 

Finlande 
Ukonmaanaho et al. (1998)- Marín 
et al. (2001)- Ruoho-Airola et al. 
(2003)- Vuorenmaa (2004). 

  ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ 

Japon Fujita et al. (2001)-Seto et al.(2004). ↓ ↑ ↑ ↓   ↑   

Lettonie 
Ministère de l’Environnement et du 
Développement Régional. 

 ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ns  

Norvège 
Torseth et al. (1998,1999)- Kvaalen 
et al. (2002). 

 ↓ ↓ ↓      

Pays Bas 
Erisman et al. (1989)-Ruijgrok et 
Römer (1992). ↓ ↑ → ↓      

République 
Tchèque Hunová et al. (2004). ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ ↓ 

Suède Leck et al. (1989)    ↓      

Suisse 
Widmann et al. (1997)- Fuzzi et 
Wagenbach, (1997)- Marín et al. 
(2001)- NABEL (2002). 

 ns → ↓      

 
 

o ↑ ↓ → : tendance à l’augmentation, diminution, constance à moyen terme. 
o ns : tendance non significative. 
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ANNEXE 1 
 

Feuille de programmation du logiciel  
 

Les données de la série sont entrées dans la feuille « Annual data ». Le calcul de la macro est activé en 

utilisant le bouton « Calculate Trend Statistics » et la feuille « Trend Statistics » donne les résultats. 

Finalement, les données originales et les résultats statistiques sont récapitulés graphiquement dans la 

feuille « Figure ». 

 
 

1. Entrée des données de la série chronologique : feuille « annual data » 
 
Les valeurs sont entrées dans la feuille « Annual data ». Les années, les valeurs annuelles et les noms 

des séries.  

- Cellule A3 : Titre général pour l’ensemble des données. Ce titre sera réutilisé dans les feuilles 

« Trend Statistics » et « Figure ». 

- Le nom des séries de données est entré dans les cellules B13 à Z13. Le nombre maximum de séries 

est de 25. Ces noms sont repris dans la feuille « Trend Statistics » dans les cellules A6 à A 30 et dans 

la feuille « Figure » dans la cellule C10 et sur l’axe des ordonnées du graphique. 

- La colonne A et à partir de la cellule 13, les années de mesures y sont inscrites. Le nombre d’années 

de mesures est limité à 100 mais peut être étendu en changeant la valeur de la constante « MaxData » 

au sein de la codification de la macro. 

- Les valeurs annuelles pour chaque série doivent  être entrées en dessous du nom de la série. Une 

cellule vide est considérée comme une valeur manquante. 

- L’année de début et de fin de l’étude doit être inscrites dans les lignes 10 et 11 et ceci pour chacune 

des séries. Chaque série doit avoir une année de début et de fin d’étude spécifié pour le bon 

fonctionnement de la macro. Les années de début et de fin sont réinscrites dans les cellules B6 à C30 

dans la feuille « Trend Statistics » et dans la cellule C11 dans la feuille « Figure ». 

- Le nombre de valeurs pour chacune des séries sélectionnées pour le calcul de la tendance est inscrit 

au niveau de la ligne 9. Ces valeurs réapparaissent dans les cellules D6 : D30 dans la feuille « Trend 

Statistics » et C12 dans « Figure ». 

 

Si le nombre de valeurs  pour une série est égal ou inférieur à 9, le test statistique S est utilisé et 

l’intervalle de confiance pour le calcul de l’estimation du coefficient Sen n’est pas déterminé. Par 

contre, si le nombre de valeur est supérieur à 10, le test statistique Z (approximation normale) est 

utilisé et les intervalles de confiance à 95% et 99% pour l’estimation du coefficient Sen sont calculés. 

 

- La cellule B8 montre le nombre de séries qui vont être utilisées pour cette étude statistique. 
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C’est très important que les valeurs soient bien entrées dans les cellules adéquates. Le calcul de la 

tendance est lancé en cliquant sur le bouton « Calculate Trend Statistics » situé dans la feuille 

« Annual Data ». Un tableau récapitulatif des résultats apparaît dans les feuilles « Trend Statistics » et 

« Figure ». 
 

 
 

Figure 1-1: feuille "annual data" du logiciel 
 
 

2 . Estimation des tendances : feuille « Trend Statistics » 
 
- Colonne A : noms des séries. 

- Colonne B : année de début. 

- Colonne C : année de fin. 

- Colonne D : n est le nombre de valeurs annuelles (excluant les valeurs manquantes) de chaque série. 

- Colonne E : si n est inférieur ou égal à 9, le test statistique S est utilisé et la valeur absolue de S est 

comparée avec les probabilités du test non-paramétrique de Mann-Kendall pour définir s’il y a ou non 

la présence d’une tendance monotone (au niveau α de signifiance). Une valeur positive (négative) de S 

indique la présence d’une tendance croissante (décroissante) monotone. Si n est supérieur à 9, la 

cellule est vide. 

- Colonne F : si n est supérieur à 10, le test statistique Z est utilisé. La valeur absolue de Z est 

comparée à la distribution cumulative normale standard pour définir s’il y a ou non une tendance (au 

niveau α de signifiance). Une valeur positive (négative) de Z indique une tendance croissante 

(décroissante). Si n est inférieur à 9 alors cette cellule est vide. 
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- Colonne G : le plus petit niveau de signification α pour lequel le test montre que l’hypothèse 

d’absence de tendance peut être rejeté. Quatre niveaux sont utilisés et les symboles sont les suivant : 

 

***  si tendance pour α = 0,001, 
**  si tendance pour α = 0,01, 
*   si tendance pour α = 0,05, 
+ si tendance pour α = 0,1. 

 
si la cellule est vide ceci signifie que le niveau est supérieur à 0,1. 

 

- Colonne H : estimation du coefficient Sen de la tendance considérée linéaire. Q est un changement 

par unité de temps (ici l’année). 

- Colonne I (Qmin99) : limite inférieur de l’intervalle de confiance à 99% de Q (α = 0,1). 

- Colonne J (Qmax99) : limite supérieur de l’intervalle de confiance à 99% de Q (α = 0,1). 

- Colonne K (Qmin95) : limite inférieur de l’intervalle de confiance à 95% de Q (α = 0,05). 

- Colonne L (Qmax95) : limite supérieur de l’intervalle de confiance à 95% de Q (α = 0,05). 

- Colonne M : estimation de la constante B dans l’équation :  

f(année) = Q*(année – année début) + B pour une tendance linéaire. 

- Colonne N (Bmin99): estimation de la constante Bmin99 dans l’équation : 

f(année) = Qmin99*(année – année début) + Bmin99 pour un intervalle de confiance 

de 99% pour une tendance linéaire. 

- Colonne O (Bmax99): estimation de la constante Bmax99 dans l’équation : 

 f(année) = Qmax99*(année – année début) + Bmax99 pour un intervalle de confiance 

de 99% pour une tendance linéaire. 

- Colonne P (Bmin95): estimation de la constante Bmin95 dans l’équation : 

f(année) = Qmin95*(année – année début) + Bmin95 pour un intervalle de confiance 

de 95% pour une tendance linéaire. 

- Colonne Q (Bmax95): estimation de la constante Bmax95 dans l’équation : 

  f(année) = Qmax95*(année – année début) + Bmax95 pour un intervalle de confiance 

de 95% pour une tendance linéaire. 

 

♣ Les intervalles de confiance ne sont valides que si n est supérieur ou égal à 10 et s’il n’y a pas 

beaucoup de valeurs égales. 
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Figure 1-2: feuille "trend statistics" du logiciel 
 

 
3. Graphiques et récapitulatif des données : feuille « Figure » 

 
Après les calculs statistiques effectués par la macro, les résultats peuvent être visualisés 

numériquement sous forme de tableaux et graphiquement sur cette feuille. Les résultats sont donnés 

sous forme graphique pour une série donnée, individuellement. Nous pouvons passer d’une série à une 

autre en cliquant sur les boutons « Next Time Series » et « Previous Time Series ». 

 

 
 

Figure 1-3 : feuille "figure" du logiciel 
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ANNEXE 2 
 
Emissions (en Gg) en France (Tableau 2-1) et dans la zone EMEP (Tableau 2-2) de NH3, 

COVNM, NO x SO2 et CO de 1980 à 2003 (CITEPA, 2005 et EMEP, 2005) 
 
 

Tableau 2-1       Tableau 2-2 

     
 
 

Tableau 2-3 : Pays constituant la zone EMEP (EMEP, 2005) 
 
1. Afrique du Nord 2. Albanie 3. Allemagne 4. Arménie 5. Autriche 

6. Azerbaïdjan 7. Biélorussie 8. Belgique 9. Bosnie Herzégovine 10. Bulgarie 

11. Croatie 12. Chypre 13. Danemark 14. Espagne 15. Estonie 

16. Finlande 17. France 18. Géorgie 19. Grèce 20. Hongrie 

21. Irlande 22. Italie 23. Kazakhstan 24. Lettonie 25. Lituanie 

26. Luxembourg 27. Macédoine 28. Malte 29. Norvège 30. Pays Bas 

31. Pologne 32. Portugal 33. République de Moldavie 34. République Tchèque 35. Roumanie 

36. Royaume Uni 37. Russie 38. Serbie et Monténégro 39. Slovaquie 40. Slovénie 

41. Suède 42. Suisse 43. Turquie 44. Ukraine 

  

                NH3 COVNM  NOx SO2 CO 

1980 795 2613 2023 3261 15810 

1981 804 2613 1926 2564 15041 

1982 807 2613 1894 2458 14584 

1983 812 2613 1873 2024 14150 

1984 799 2613 1870 1806 14814 

1985 799 2613 1846 1508 14046 

1986 809 2613 1806 1378 13649 

1987 806 2613 1837 1361 13410 

1988 784 2706 1841 1256 12975 

1989 781 2674 1901 1419 12420 

1990 779 2473 1897 1323 10947 

1991 774 2453 1964 1440 10832 

1992 765 2399 1920 1276 10353 

1993 756 2288 1796 1110 9770 

1994 762 2158 1747 1056 9070 

1995 766 2079 1709 993 8913 

1996 777 1993 1678 968 8320 

1997 783 1919 1611 820 7864 

1998 785 1857 1592 846 7663 

1999 787 1785 1517 723 7138 

2000 784 1726 1441 654 6624 

2001 779 1674 1411 610 6261 

2002 778 1542 1352 537 5954 

2003 753 1400 1220 492 5897 

NH3 NMVOC NOx SO2 CO 

1980 8612 27904 27448 60292 110833 

1981 8615 27650 27280 58022 109878 

1982 8654 27626 27414 57428 107567 

1983 8752 27854 27608 55873 106258 

1984 8801 28019 27674 54702 106877 

1985 8811 28154 27961 54013 107118 

1986 8923 28535 28478 53324 105423 

1987 8924 28979 28624 52830 105050 

1988 8895 29162 28709 50210 103883 

1989 8879 29102 28861 49541 101799 

1990 8594 28660 28346 46766 99047 

1991 8275 27325 27587 42778 94721 

1992 7984 26324 26374 39761 87647 

1993 7561 25198 25604 37465 84805 

1994 7344 24704 24636 34924 77011 

1995 7333 24158 24323 32949 73463 

1996 7174 23470 24112 31006 71210 

1997 7165 22848 23587 29481 69895 

1998 7060 21948 23467 28092 67559 

1999 6959 21394 23097 26149 64798 

2000 6871 20604 22672 25296 60859 

2001 6873 20362 22680 25356 59687 

2002 6701 20092 22631 25356 57867 

2003 6297 20038 20936 23656 56891 
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ANNEXE 3  
 

Evolution temporelle des émissions en France et en zone EMEP 
 

Evolution temporelle des émissions de NH 3, COVNM, NOx et SO2 en France 
de 1980 à 2003.
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Figure 3-1 : Evolution temporelle des émissions françaises entre 1980 et 2003 
 
 

Evolution temporelle des émissions de NH 3, COVNM, NOx et SO2 dans la 
zone EMEP de 1980 à 2003.
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Figure 3-2 : Evolution temporelle des émissions de la zone EMEP entre 1980 et 2003 
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ANNEXE 4  
 

Comparaison de l’évolution des émissions de SO2, NOx, COVNM et NH3 dans 
quelques pays entre 1990 (protocole de Göteborg) et 2003 

 
 

 
Tableau 4-1 : Taux de réduction (en %) des émissions de certains polluants majeurs observés dans quelques pays 

entre 1990 et 2003 (EMEP, 2005) 
 

Pays SO2 NOx NH3 NMVOC CO 

Allemagne - 85 - 45 - 8 - 53 -57 
Belgique - 54 - 9 - 17 - 15 -50 
Bulgarie - 42 - 18 - 58 - 33 -20 
Canada - 25 - 12 nd - 20 -41 

Danemark - 87 - 37 - 24 - 31 -28 
Espagne - 37 + 13 + 20 - 4 -18 

Etats-Unis - 40 - 13 + 15 - 15 -25 
France - 66 - 35 - 2 - 41 18 
Grèce - 4 + 6 - 6 + 6 -42 
Italie - 60 - 36 + 2 - 36 5 

Lituanie - 82 - 68 - 60 - 33 -33 
Norvège - 47 + 3 + 9 + 2 -56 
Pays-Bas - 62 - 36 - 44 - 51 -37 
Pologne - 51 - 34 - 28 - 31 -41 
Portugal + 5 0 - 1 + 4 -52 

Rép.Tchèque - 87 - 38 - 38 - 48 -2 
Royaume Uni - 72 - 42 - 19 - 53 -48 

Russie - 54 - 25 - 48 - 17 -19 
Suède - 53 - 32 + 2 - 39 -29 
Suisse - 56 - 39 - 27 - 57 -39 

Europe des 15 - 68 - 35 - 20 - 35 - 39 

 
 
Cette comparaison a été effectuée grâce aux données de l’EMEP (2005). Le taux de réduction R est 

calculé comme suit :  

R (%) = (100*(E1990 - E2003)/E2003) 

 

avec 1990 (protocole de Göteborg) comme année initiale. 
 



 

 10 
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ANNEXE 5 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

FLUX TRANSFRONTALIERS  
 

EN NOx ET SO2  
 

EN 1990 ET 2000 
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Exportations transfrontalières de SO2 en Europe : ANNEE 1990 (100 tonnes S/an) 
 

 

 
 
 

Importations transfrontalières de SO2 en Europe : ANNEE 1990 (100 tonnes S/an) 
 

 

 
 

 
 

Péninsule Ibérique   Grande Bretagne + Irlande  Italie  
BENELUX   Méditerranée    Pays Scandinaves

 Allemagne   Pays de « l’Est Nord »   
Pays de « l’Est Sud »   
  

118 
476

187 

179 

559 

232 

71 

493 

488 

4880 

439 0 

42 

149 

516 

200 
388 

134 

220 

4707 
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Exportations transfrontalières de SO2 en Europe : ANNEE 2000 (100 tonnes S/an) 
 

 

 
 

 
Importations transfrontalières de SO2 en Europe : ANNEE 2000 (100 tonnes S/an) 

 
 

 
 
 

 
Péninsule Ibérique   Grande Bretagne + Irlande  Italie  
BENELUX   Méditerranée    Pays Scandinaves

 Allemagne   Pays de « l’Est Nord »   
Pays de « l’Est Sud »   

 

42 
296

117 

95 

333 

132 

75 

402 

402 

3206 

997 120 

51 

112 

101 

70 
179 

121 

33 

3163 
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Exportations transfrontalières de NOx en Europe : ANNEE 1990 (100 tonnes N/an) 
 

 

 
 

 
Importations transfrontalières de NOx en Europe : ANNEE 1990 (100 tonnes N/an) 

 

 
 

 
 

 Péninsule Ibérique   Grande Bretagne + Irlande  Italie  
BENELUX   Méditerranée    Pays Scandinaves

 Allemagne   Pays de « l’Est Nord »   
Pays de « l’Est Sud »   

 

212 
527

255 

272 

663 

220 

116

641 

773 

8380 

230 0 

26 

200 

412 

299 
401 

143 

112 

6651 
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 Exportations transfrontalières de NOx en Europe : ANNEE 2000 (100 tonnes N/an) 
 
 

 
 

 
Importations transfrontalières de NOx en Europe : ANNEE 2000 (100 tonnes N/an) 

 
 

 
 
 

 
Péninsule Ibérique   Grande Bretagne + Irlande  Italie  
BENELUX   Méditerranée    Pays Scandinaves

 Allemagne   Pays de « l’Est Nord »   
Pays de « l’Est Sud »   

170 701 

283 

232 

799 

253 
275 

1276 

940 

10085 

733 
124

27 

245 

210 

194 

254

119 

94 

6743 
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ANNEXE 6  
 

Dépôts en oxydes d’azote 
 

      
 

Figures 6-1 et 6-2 : Dépôts d’oxydes d’azote (mgN.m-2) d’origine transfrontalière et émis depuis la France 
(EMEP, 2003) 

 
 
 
 
 

ANNEXE 7  
 

Dépôts en dioxyde de soufre 
 

      
 

Figures 7-1 et 7-2 : Dépôts de dioxyde de soufre (mgS.m-2) d’origine transfrontalière et émis depuis la France           
(EMEP, 2003) 
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ANNEXE 8 
 

Emissions de NH3 en Europe 
 

 
 

Figure 8-1 : Emission d'ammoniac en Europe en tonne/an  (grille 50 x 50 Km, EMEP, 2003) 
 
 
 
 
 
 
 
 

Emissions de Ca2+ en Europe 
 

 
 

Figure 8-2 : Emission de calcium en Europe en tonne/an (Lee et al., 1999) 
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ANNEXE 9 
 
Taux de changement obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des données 
annuelles d’émissions en France et en zone EMEP sur la période 1980-2003. 

 
 

Tableau 9-1 : Taux de changement moyens (%.an-1, %.période-1) et taux de changement annuels moyens de la 
limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) obtenus par le test de Mann-

Kendall à partir des données annuelles d’émissions en France sur la période 1980-2003. 
 

Emissions Période % an-1 Min 99% Max 99% %période-1 
SO2 1980-2003 - 3,4*** - 3,9 - 3,1 - 79*** 

SO2 1980-1990 - 6,4***    - 64***  
SO2 1990-2003 - 3,3***  - 3,5 - 3,0 - 65***  
NOx 1980-2003 - 1,3*** - 1,7 - 0,8 - 29*** 

NOx 1980-1990 - 0,6   - 6 
NOx 1990-2003 - 2,0***  - 2,3 - 1,7 - 33***  

COVNM 1980-2003 - 2,0*** - 2,4 - 1,6 - 47*** 

COVNM 1980-1990 ~ 0   ~ 0 
COVNM 1990-2003 - 2,4***  - 2,6 - 2,3 - 42***  

NH3 1980-2003 - 0,2** - 0,4 0 - 5** 

NH3 1980-1990 - 0,3   - 3 
NH3 1990-2003 ~ 0 - 0,2 + 0,4 + 1 

 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 

 
 

Tableau 9-2 : Taux de changement (%.période-1) obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des données 
d’émissions en France selon les secteurs d’activité sur la période 1980-2003. 

 

Emissions Période Transformation 
d'énergie 

Industrie 
manufacturière 

Résidentiel
-tertiaire 

Agriculture-
sylviculture 

Transport 
routier 

Autres 
transports 

TOTAL  

SO2 1980-2003 - 75*** - 82***  - 77***  - 74***  - 91**  - 40**  - 79***  
SO2 1990-2003 - 65***  - 72***  - 59***  - 62***  - 97***  - 27* - 65***  
NOx 1980-2003 - 39 - 45***  - 14+ - 20**  - 63***  0 - 29*** 

NOx 1990-2003 - 7 - 27***  - 5 - 13* - 52***  0 - 33***  
COVNM 1980-2003       - 47*** 

COVNM 1990-2003 - 54***  - 20***  - 17***  - 7+ - 70***  + 43***  - 42***  
NH3 1980-2003  - 36***   - 6**  + 153***   - 5** 

NH3 1990-2003  - 28***   ~ 0 + 96***   + 1 
 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 

 
 
Tableau 9-3 : Objectifs fixés pour 2010 dans le protocole de Göteborg et la directive sur les plafonds d’émissions 

nationaux. 
 

  Emissions nationales (Kt) 
 Année SO2 NOx NH3 COVNM 

Emissions (CITEPA, 2005) 1990 1269 1882 814 2957 
Emissions (CITEPA, 2005) 2003 492 1220 753 1400 

Objectifs (EMEP, 2005) 2010 400 860 780 1100 
  Réduction des émissions européennes (%) 
 Période SO2 NOx NH3 COVNM 

Cette étude, 2005 1990-2003 - 52 - 25 - 18 - 37 
Objectif 2010 1990-2010 - 60 - 40 - 17 - 40 
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Tableau 9-4: Taux de changement en % an-1 pour les émissions en zone EMEP sur la période 1980-
2003. 

ZONE EMEP Emissions 

 SO2 NOx NH3 COVNM 
1980-2003 - 2,9 ***  - 1,0 ***  - 1,2 ***  - 1,5***  
1980-1990 - 1,9 ***  + 0,6 **  + 0,4 + + 0,6**  
1990-2003 - 2,9 ***  - 1,4 ***  - 1,4 ***  - 1,9 ***  

 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
 

 
 

Tableau 9-5 : Taux de changement en % période-1 pour les émissions en zone EMEP sur la période 
1980-2003. 

Emissions ZONE EMEP 

SO2 NOx NH3 COVNM 
1980-2003 - 67 *** - 24 ***  - 28 ***  - 34 ***  
1980-1990 - 20 ***  + 6**  + 3 + + 5 **  
1990-2003 - 52 ***  - 22 ***  - 20 ***  - 31 ***  

 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 



 

 20 
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ANNEXE 10 
 
 

 
 

 
 
 
 
 

 
 
 

Tableaux récapitulatifs : 
 

Résultats obtenus par le test Mann-Kendall à partir des 
données annuelles sur la période 1990-2003 

 
 
 

1.   Valeurs moyennes, médianes et P98, 
 
2. Taux de changement (%.an-1 et %.période-1), 
 
3.  Taux de changement (%.an-1) de la limite inférieure et 

supérieure de l’intervalle de confiance 99% des moyennes. 



 

 22 
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Tableau 10-1 : Concentrations moyennes en SO2 (µgS.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1 et %.période-1), Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure 
et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 stations MERA entre 
1990 et 2003. 
 

Valeurs moyennes Médianes Percentiles 98 
Stations Période a nb data 

µgS.m-3
 %.an-1 Min 99% Max 99% %.période-1 µgS.m-3 %.an-1 %.période-1 µgS.m-3 % an-1 %période-1 

Donon 1990-2003 4717 1,49 ±  1,3 b - 6,8*** - 9,4 - 4,1 - 84*** 1,19 - 6,3*** - 82*** 8,11 - 8,0** - 95** 

Revin 1990-2003 4030 1,53 ±  0,8 - 7,1***  - 8,5 - 4,4 - 83***  1,18 - 5,7***  - 64***  7,63 - 7,8***  - 92***  
Morvan 1990-2003 4667 1,06 ±  0,9 - 6,8***  - 10,3 - 3,7 - 81***  0,81 - 5,5***  - 66***  5,02 - 7,4***  - 89***  

Montandon 1998-2003 1987 0,29 ±  0,1 c ns   ns 0,31 ns ns 0,91 ns ns 
Bonnevaux 1990-1998 2717 1,46 ±  1,5 - 12,4***    - 87***  0,93 - 8,6+ - 68+ 8,97 - 13,3* - 92* 
La Hague 1990-2002 4377 2,04 ±  2,7 - 3,5** - 5,0 - 1,0 - 72** 1,62 - 5,2+ - 63+ 15,17 - 8,9** - 98** 

Brotonne 1990-2003 4490 4,02 ±  2,5 - 6,0***  - 8,7 - 3,3 - 72***  3,42 - 5,0+ - 60+ 16,05 - 5,9**  - 71**  
Iraty 1990-2003 4198 1,17 ±  1,1 - 7,1***  - 10,6 - 1,8 - 85***  1,02 - 5,4**  - 65**  4,83 - 7,3***  - 87***  

P.Vieille 1995-2003 2827 0,55 ±  0,2 - 5,4***    - 43***  0,55 - 7,4* - 59* 1,95 - 4,8 - 38 
La Crouzille 1990-2002 4050 1,06  ±  1,0 - 3,7* - 4,9 - 2,2 - 80* 0,79 - 5,2* - 63* 3,60 - 6,5**  - 78**  
Le Casset 1990-2003 4550 0,69  ±  0,8 - 6,9** - 10,8 - 1,8 - 84** 0,44 0 0 4,67 - 8,7** - 96** 

Moyenne 1990-2003 42610 1,50 ±±±± 1,3 - 6,4***  ±±±± 2,8 - 8,5 ±±±± 2,4 - 2,8 ±±±± 1,2 - 83***  ±±±± 21 1,11 ±±±± 1,1 - 6,1***  ±±±± 2,2 - 79***  ±±±± 21 6,99 ±±±± 6,8 - 7,8***  ±±±± 2,3 - 92***  ±±±± 18 
 

a nb data : nombre de données, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05*; 0,1+; > 0,1; c ns : statistiquement non significatif. 

 
Tableau 10-2 : Concentrations moyennes en sulfates particulaires (µgS.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1 et %.période-1), Taux de changement annuels moyens de la limite 
inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données annuelles des 11 stations MERA sur la 
période 1990-2003. 
 

Valeurs moyennes Médianes Percentiles 98 
Stations Période a nb data 

µgS.m-3
 %.an-1 Min 99% Max 99% %.période-1 µgS.m-3 %.an-1 %.période-1 µgS.m-3 % an-1 %période-1 

Donon 1990-2003 4376 0,81 ±  0,4 b - 5,1*** - 7,5 - 0,5 - 65*** 0,72 - 5,2** - 63** 3,37 - 7,3** - 87** 

Revin 1990-2003 3610 1,02 ±  0,2 - 4,0***  - 5,1 0 - 44***  0,97 - 2,6 - 28 3,50 - 5,4* - 60* 
Morvan 1990-2003 4667 0,87 ±  0,4 - 5,8***  - 6,9 - 4,6 - 70***  0,80 - 5,4***  - 65***  3,14 - 6,7***  - 80***  

Montandon 1998-2003 1974 0,43 ±  0 c ns   ns 0,42 ns ns 1,24 ns ns 
Bonnevaux 1990-1998 2614 0,80 ±  0,3 - 6,7*   - 54* 0,69 - 6,8* - 54* 3,56 - 8,4* - 67* 
La Hague 1990-2002 4363 1,42 ±  1,8 - 2,5 - 4,9 + 4,1 - 43 1,11 - 3,7 - 45 7,87 - 6,4** - 77** 

Brotonne 1990-2003 4822 1,05 ±  0,4 - 4,2***  - 7,0 - 1,2 - 50***  0,95 - 2,7 - 31 3,99 - 4,8**  - 58**  
Iraty 1990-2003 4151 0,73 ±  0,2 - 4,1***  - 6,2 - 1,4 - 49***  0,71 - 3,3* - 39* 2,95 - 4,6**  - 56**  

P.Vieille 1995-2003 2829 0,73 ±  0,2 - 7,1***    - 56***  0,74 - 8,1** - 57** 2,43 - 8,1** - 57** 

La Crouzille 1990-2002 4033 0,85  ±  0,2 - 2,9***  - 3,4 - 1,4 - 52***  0,82 - 5,0***  - 60***  3,52 - 5,6**  - 67**  
Le Casset 1990-2003 4527 0,39  ±  0,3 - 2,6 - 9,6 + 8,2 - 31 0,38 - 2,7 - 31 2,04 - 4,5 - 54 

Moyenne 1990-2003 41966 0,87 ±±±±  0,4 - 4,4***  ±±±±  2,3 - 6,3 ±±±± 1,9 + 0,5 ±±±± 3,9 - 57***  ±±±±  20 0,76 ±±±±  0,3 - 5,2**  ±±±±  1,8 - 63**  ±±±± 14 3,42 ±±±±  2,6 - 6,8***  ±±±±  1,1 - 81***  ±±±±  12 
 

a nb data : nombre de données, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05*; 0,1+; > 0,1; c ns : statistiquement non significatif. 
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Tableau 10-3 : Concentrations moyennes en O3 (µg.m-3), taux de changement (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données des 9 stations 
MERA en France sur la période 1995-2003. 
 

STATIONS Le Casset Brotonne Donon Revin Montandon P.Vieille Morvan Iraty Bonnevaux Moyenne 
Altitude (m) 1750 115 775 390 836 200 620 1300 838  

Période 1997-2003 1999-2003 1995-2003 1996-2003 1998-2003 1995-2003 1998-2003 1998-2003 1995-2003 1995-2003 
Nombre de données 46993 69570 79411 68897 52431 71800 51820 49005 35068 524995 

Concentration (µg.m-3) 90,1 ± 7,7 51,7 ± 3,4 75,2 ± 3,2 59,0 ± 3,3 58,7 ±  6,8 64,5 ± 5,4 64,6 ± 6,9 90,3 ± 3,2 60,3 ± 2,8 68,1 ± 4,3 
Valeur médiane (µg.m-3) 85,6  51,2 72,0 58,4 57,0 62,3 63,5 86,5 61,0 66,2 ± 3,2 

Valeur P.98 (µg.m-3) 127  110 147 127 120 116 121 137 122 127 ± 10 
Moyenne annuelle (%.an-1) a + 2,0 - 0,6 + 0,7 + 0,6 - 1,1 - 1,0 - 1,5 + 1,5 b ns + 0,6 ± 1,3 

Médianes (%.an-1) + 7,1 - 0,8 + 1,0 + 1,0 - 1,5 - 0,9 - 1,5 + 1,0 ns + 0,5 ± 2,8  
Maxima horaires (%.an-1) + 5,0 - 0,2 + 0,8 - 0,5 + 5,4 + 2,0 0 + 1,6 ns + 0,9 ± 2,3 

Percentiles 98 (%.an-1) + 4,6 - 0,4 - 0,2 - 0,2 + 5,2 - 1,0 0 + 0,5 ns - 1,0 ± 2,4 
 a Nb val > 65 µg/m3 (%.an-1) + 10,0 - 1,1 + 4,4 + 3,4 + 1,7 + 0,3 - 0,5 + 3,6 ns + 3,1 ± 3,5 

 
 
 
 
 
Tableau 10-4 : Concentrations moyennes en O3 (µg.m-3), taux de changement (%période-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données des 9 stations 
MERA en France sur la période 1995-2003. 
 

STATIONS Le Casset Brotonne Donon Revin Montandon P.Vieille Morvan Iraty Bonnevaux Moyenne 
Altitude (m) 1750 115 775 390 836 200 620 1300 838  

Période 1997-2003 1999-2003 1995-2003 1996-2003 1998-2003 1995-2003 1998-2003 1998-2003 1995-2003 1995-2003 
Nombre de données 46993 69570 79411 68897 52431 71800 51820 49005 35068 524995 

Concentration (µg.m-3) 90,1 ± 7,7 51,7 ± 3,4 75,2 ± 3,2 59,0 ± 3,3 58,7 ±  6,8 64,5 ± 5,4 64,6 ± 6,9 90,3 ± 3,2 60,3 ± 2,8 68,1 ± 4,3 
Valeur médiane (µg.m-3) 85,6  51,2 72,0 58,4 57,0 62,3 63,5 86,5 61,0 66,2 ± 3,2 

Valeur P.98 (µg.m-3) 127  110 147 127 120 116 121 137 122 127 ± 10 
Moyenne annuelle (%.période-1) a + 9 - 5 + 6 + 4 - 6 - 8 - 9 + 5 b ns + 4,5 ± 7,2 

Médianes (%.période-1) + 27 - 6 + 7 + 7 - 8 - 7 - 8 + 4 ns + 4,0  ± 12,1 
Maxima horaires (%.période-1) + 21 - 1 + 6 - 4 + 19 + 14 0 + 7 ns + 7,0 ± 9,4 

Percentiles 98 (%.période-1) + 20 - 3 - 2 - 2 + 18 - 8 0 + 3 ns - 8,0 ± 10,2 
Nb val > 65 µg/m3 (%.période-1) + 69 - 8 + 26 + 19 + 8 + 2 - 3 + 14 ns + 20,0 ± 24,2 
 

a Nb val : nombre valeurs, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05*; 0,1+; > 0,1; c ns : statistiquement non significatif.
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Tableau 10-5 : Concentrations moyennes (mg.L-1) dans les précipitations et écarts types des 11 stations du dispositif  MERA en France sur la période 1990-2003.  
 

 Concentrations moyennes dans les précipitations (mg.L -1) Stations Période 
a nb 

events pH H+ Cl- b nss-Cl- S-SO4
2- nss-SO4

2- N-NO3
- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+ nss-K+ N-NH4

+ 
Donon 1990-2003 2 253 4,89 ±  0,1 0,013 0,41 ±  0,1  0,42 ±  0,1  0,31 ±  0,1 0,23 ±  0,1 0,05 ±  0,01  0,18 ±  0  0,06 ±  0,02  0,49 ±  0,2 

Revin 1990-2003 2 317 4,91 ±  0,1 0,012 0,75 ±  0,1  0,45 ±  0,1  0,33 ±  0,2 0,44 ±  0,1 0,07 ±  0,02  0,22 ±  0  0,05 ±  0,01  0,46 ±  0,1 

Morvan 1990-2003 2 468 5,14 ±  0,2 0,007 0,57 ±  0,1 0,19 ±  0,1 0,38 ±  0,1 0,36 ±  0,1 0,26 ±  0,1 0,32 ±  0,1 0,08 ±  0,01 0,04 ±  0,03 0,30 ±  0,1 0,29 ± 0,1 0,08 ±  0,05 0,08 ± 0,04 0,53 ± 0,3 

Montandon 1998-2003 854 5,01 ±  0,1 0,010 0,26 ±  0,1  0,32 ±  0,1  0,30 ±  0,1 0,15 ±  0 0,03 ±  0  0,29 ±  0,1  0,04 ±  0,01  0,34± 0,1 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 5,15 ±  0,2 0,007 0,37 ±  0,1  0,35 ±  0,1  0,23 ±  0,1 0,21 ±  0,1 0,07 ±  0,02  0,34 ±  0,1  0,04 ±  0,02  0,49± 0,2 

La Hague 1990-2002 2 017 4,99 ±  0,2 0,011 13,07 ±  12 4,57 ±  4,6   1,04 ±  0,8 0,60 ±  0,4 0,35 ±  0,1 7,27 ±  6,5 1,00 ±  1,00 0,18 ±  0,3 0,53 ±  0,3 0,38 ±  0,2 0,41 ±  0,50 0,27 ± 0,40 0,57± 0,4 

Brotonne 1990-2003 2 265 4,94 ±  0,2 0,011 2,18 ±  0,9 0,76 ±  0,4 0,59 ±  0,1 0,51 ±  0,1 0,29 ±  0,2 1,21 ±  0,5 0,19 ±  0,10 0,05 ±  0,02 0,26 ±  0,1 0,24 ±  0,1 0,08 ±  0,03 0,06 ± 0,02 0,63± 0,3 

Iraty 1990-2003 2 140 5,12 ±  0,1 0,007 0,73 ±  0,2 0,21 ±  0,1 0,51 ±  0,1 0,48 ±  0,2 0,28 ±  0,1 0,44 ± 0,1 0,11 ±  0,10 0,06 ±  0,06 0,58 ±  0,2 0,57 ±  0,2 0,09 ±  0,10 0,08 ± 0,10 0,53± 0,3 

P.Vieille 1995-2003 1 531 5,00 ±  0,2 0,010 1,50 ±  0,5 0,47 ±  0,2 0,51 ±  0,1 0,46 ±  0,1 0,28 ±  0,1 0,88 ±  0,3 0,13 ±  0,10 0,03 ±  0,01 0,43 ±  0,1 0,42 ±  0,1 0,09 ±  0,02 0,08 ± 0,03 0,37± 0,1 

La Crouzille 1990-2002 1 764 5,22  ±  0,1 0,006 1,13 ±  0,2 1,06 ±  0,1 0,44 ±  0,1 0,40 ±  0,1 0,25 ±  0,1 0,65 ±  0,2 0,13 ±  0,11 0,06 ±  0,02 0,33 ±  0,1 0,32 ±  0,1 0,07 ±  0,03 0,06 ± 0,02 0,54± 0,2 

Le Casset 1990-2003 1 302 5,30  ±  0,2 0,005 0,18 ±  0,1  0,33 ±  0,1  0,20 ±  0,1 0,10 ±  0,1 0,05 ±  0,01  0,80 ±  0,5  0,10 ±  0,10  0,31± 0,2 

Moyenne 1990-2003 20 111 5,07  ±±±±  0,1 0,009  
±±±± 0,003 

2,06  ±±±±  1,4 0,87  ±±±±  1,3 0,50  ±±±±  0,1 0,43  ±±±±  0,1 0,29  ±±±± 0,1 1,15 ±±±±  0,7 0,19  ±±±±  0,1 0,06  ±±±±  0,03 0,40  ±±±±  0,1 0,37  ±±±±  0,1 0,11  ±±±±  0,1 0,09 ±±±± 0,04 0,50  ±±±±  0,2 

 

a nb events : nombre d’événements pluvieux, b nss : sea-salt corrected. 
 
 
 
 
Tableau 10-6 : Taux de changement moyens annuels (%.an-1 et unitépH.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des concentrations moyennes 
annuelles dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

  
a nss : sea-salt corrected,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 

  Taux de changement moyen annuel  (%.an-1 et unitépH.an-1) Stations Période nb 
events pH H+ Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 - 0,01* + 0,4 - 1,8 +  - 3,6***   - 1,3 + - 1,1 - 5,0*  - 1,8**   - 5,6* - 4,6***  

Revin 1990-2003 2 317 b ns - 0,8 - 2,8*  - 3,4***   - 1,5**  ns - 2,2 +  ns  + 3,3 - 5,1***  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,03**  + 3,8 - 1,3* - 2,9+ - 3,1***  - 3,1***  ns ns - 5,0**  - 7,3***  - 2,2 - 2,2 + 10,0* - 5,4***  

Montandon 1998-2003 854 + 0,03 - 8,6 0  + 2,4  + 8,7 + 0 - 7,5  - 2,0  0 ns 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 - 0,01 + 2,4 + 7,8  - 4,3**   ns + 11,7* + 1,7  - 3,4  0 - 7,5***  

La Hague 1990-2002 2 017 - 0,05***  + 2,2 - 2,2* - 3,0 - 3,1***  - 2,7**  - 2,7***  - 2,2**  - 2,2**  - 2,5 - 3,9***  - 3,3**  - 3,8**  - 1,9***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,04***  + 7,2* - 4,2**  - 4,2* - 2,9***  - 2,7**  0 - 2,4* - 4,0**  - 5,6**  - 1,1 ns 0 - 5,7***  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,02* + 1,2 + 3,6 + 1,3 - 3,5***  - 3,7 + - 1,6 + + 4,1* - 2,3* - 6,0**  ns ns + 2,5 - 5,4***  

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,02+ + 6,0 - 3,7 - 6,7 - 1,7 ns + 1,9 + - 2,8 - 4,3 - 5,3* ns + 1,7 - 2,2 - 3,8 + 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,03**  + 0,8 ns - 1,5 - 2,8***  - 2,2 - 1,5* ns ns - 1,4 ns + 2,1 + 3,8* - 6,0***  

Le Casset 1990-2003 1 302 + 0,01 - 2,4 + 6,1  - 2,2 +  0 + 3,8 + 5,0  + 10,7*  + 1,4 - 6,4***  

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,025*** ± 0,02 + 1,4 ± 1,3 - 3,3** ± 3,5 - 4,2** ± 2,1 - 3,0*** ± 1,6 - 3,3** ± 0,6 - 1,3*± 2,4 - 3,1* ± 4,3 - 3,9** ± 2,7 - 4,6 *** ± 2,2 - 1,5 ± 3,1 - 1,9 ± 2,7 - 3,3** ±  4,1 - 5,4*** ±  5,2 
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Tableau 10-7 : Taux de changement moyens sur la période (%.période-1 et unitépH.période-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des concentrations 
moyennes annuelles dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

  Taux de changement sur la période  (%.période-1 et unitépH.période-1) Stations Période nb 
events pH H+ Cl- b nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 d - 0,19* + 4 - 22 +  - 47***   - 15 + - 13 - 50*  - 27**   - 67* - 59***  

Revin 1990-2003 2 317 c ns - 11 - 37*  - 44***   - 21**  ns - 22 +  ns  + 40 - 65***  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,33**  + 33 - 18* - 39+ - 39***  - 40***  ns ns - 67**  - 94***  - 28 - 29 + 54* - 71***  

Montandon 1998-2003 854 + 0,16 - 43 0  + 12  + 30 + 0 - 50  - 14  0 ns 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 - 0,12 + 16 + 38  - 36**   ns + 50* + 14  - 27  0 - 59***  

La Hague 1990-2002 2 017 - 0,67***  + 17 - 36* - 55 - 45***  - 49**  - 56***  - 35**  - 45**  - 42 - 56***  - 67**  - 68**  - 48***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,51***  + 48* - 54**  - 54* - 38***  - 36**  0 - 30* - 52**  - 75**  - 14 ns 0 - 74***  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,30* + 13 + 31 + 12 - 45***  - 48 + - 23 + + 33* - 31* - 78**  ns ns + 33 - 69***  

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,18+ + 33 - 29 - 54 - 14 ns + 13 + - 22 - 29 - 42* ns + 12 - 11 - 34 + 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,41**  + 8 ns - 22 - 33***  - 36 - 36* ns ns - 20 ns + 16 + 50* - 74***  

Le Casset 1990-2003 1 302 + 0,14 - 32 + 44  - 27 +  0 + 33 + 43  + 58*  + 22 - 83***  

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,30*** ± 0,20 + 15 ± 17 - 32** ± 20 - 55** ± 22 - 40*** ± 20 - 44** ± 6 - 17*± 20 - 40* ± 32 - 52** ± 26 - 63 *** ± 28 - 23 ± 29 - 24 ± 39 - 42** ±  46 - 71*** ±  28 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux, b nss : sea-salt corrected, c ns : statistiquement non significatif, d niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
 
 
 
 
 
Tableau 10-8 : Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure de l’intervalle de confiance 99% (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir 
des concentrations moyennes annuelles des 11 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure de l’intervalle de confiance 99% (%.an-1 et unitpH.an-1) Stations Période 
pH H+ Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 - 0,02 - 4,0 - 4,6  - 4,3  - 2,6 - 3,4 - 7,4  - 4,7  - 7,7 - 6,4 
Revin 1990-2003 - 0,01 - 5,2 - 5,2  - 4,9  - 3,4 - 4,4 - 6,0  - 3,6  - 3,5 - 8,2 

Morvan 1990-2003 - 0,05 - 5,1 - 4,2 - 6,1 - 4,0 - 4,2 - 1,7 - 2,9 - 6,7 - 8,6 - 7,2 - 7,4 - 2,2 - 7,6 
Montandon 1998-2003               
Bonnevaux 1990-1998               
La Hague 1990-2002 - 0,06 - 3,5 - 4,0 - 4,2 - 3,7 - 3,8 - 3,5 - 4,3 - 4,2 - 4,8 - 4,1 - 3,9 - 4,5 - 4,3 
Brotonne 1990-2003 - 0,05 - 2,8 - 6,7 - 6,8 - 4,7 - 4,4 - 2,5 - 6,3 - 6,4 - 7,1 - 4,7 - 5,0 - 3,3 - 7,8 

Iraty 1990-2003 - 0,04 - 4,1 - 2,2 - 5,9 - 6,3 - 6,6 - 5,8 - 0,5 - 4,9 - 8,1 - 4,8 - 4,9 - 6,1 - 8,4 
P.Vieille 1995-2003                

La Crouzille 1990-2002 - 0,04 - 3,4 - 3,0 - 3,4 - 3,0 - 3,1 - 2,4 - 3,1 - 3,5 - 3,9 - 3,8 - 3,9 - 1,0 - 7,1 
Le Casset 1990-2003 - 0,03 - 6,5 - 2,8  - 4,6  - 2,8 - 3,7 - 3,5  - 1,9  - 4,2 - 8,6 
Moyenne 
Ecart type 1990-2003 - 0,03  

± 0,01 
- 3,8  
± 1,2 

- 6,9  
± 1,4 

- 6,5  
± 1,4 

- 4,8  
± 1,0 

- 4,5  
± 1,0 

- 2,9  
± 1,2 

- 6,6  
± 1,6 

- 6,3  
± 1,5 

- 7,4  
± 2,0 

- 3,6  
± 1,5 

- 3,9  
± 1,4 

- 6,2  
± 2,1 

- 7,2  
± 1,4 

 

a nss : sea-salt corrected 
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Tableau 10-9 : Taux de changement annuels moyens de la limite supérieure de l’intervalle de confiance 99% (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir 
des concentrations moyennes annuelles des 11 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Taux de changement annuels moyens de la limite supérieure de l’intervalle de confiance 99%  (%.an-1 et unitpH.an-1) Stations Période 
pH H+ Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 + 0,02 + 5,7 + 2,1  - 1,5  + 3,6 + 4,3 0  + 6,9  0 0 
Revin 1990-2003 + 0,03 + 5,0 + 1,3  - 1,5  + 1,5 + 4,4 + 0,7  + 5,8  + 7,0 - 1,5 

Morvan 1990-2003 + 0,03 + 7,2 + 4,5 + 2,3 - 1,1 - 1,2 0 + 9,1 - 1,5 - 5,0 + 7,8 + 8,7 + 19,2 + 0,6 
Montandon 1998-2003               
Bonnevaux 1990-1998               
La Hague 1990-2002 + 0,04 + 9,1 + 19,0 + 8,0 - 0,5 - 1,1 - 7,0 + 2,6 + 5,9 + 9,8 0 - 1,7 + 3,3 - 0,8 
Brotonne 1990-2003 + 0,02 + 10,0 - 0,2 0 - 0,7 - 0,5 + 5,6 + 0,4 - 1,0 - 1,9 + 7,7 + 9,7 + 1,7 - 1,8 

Iraty 1990-2003 + 0,02 + 5,2 + 7,7 + 7,7 + 0,6 + 0,5 + 5,8 + 5,2 + 1,0 - 2,9 + 10,7 + 5,1 + 8,2 + 0,9 
P.Vieille 1995-2003                

La Crouzille 1990-2002 + 0,04 + 6,2 + 3,4 + 9,5 + 9,4 + 5,0 + 8,5 + 9,9 + 9,3 + 4,9 + 9,5 + 9,1 + 7,1 + 2,9 
Le Casset 1990-2003 + 0,04 + 2,3 + 9,9  + 3,2  + 5,6 + 13,3 + 10,5  + 24,0  + 5,2 - 2,8 
Moyenne 

Ecart Type 
1990-2003 + 0,03  

± 0,01 
+ 9,4  
± 2,4 

 + 8,1  
± 6,2 

- 1,0  
± 4,0 

- 1,7  
± 3,7 

- 1,4  
± 2,6 

+ 1,9  
± 4,8 

+ 9,4  
± 4,2 

- 1,0  
± 6,2 

- 2,6  
± 6,8 

+ 7,8  
± 4,7 

+ 8,1  
± 5,9 

+ 5,9  
± 5,9 

- 1,1  
± 1,8 

 

a nss : sea-salt corrected 

 
 
 
 
Tableau 10-10 : Valeurs médianes des concentrations (mg.L-1) dans les précipitations et écarts types des 11 stations du dispositif  MERA en France entre 1990 et 2003.  
 

 Concentrations médianes dans les précipitations (mg.L -1) Stations Période 
a nb 

events pH Cl- b nss-Cl- S-SO4
2- nss-SO4

2- N-NO3
- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+ nss-K+ N-NH4

+ 
Donon 1990-2003 2 253 5,07 0,27  0,42  0,32 0,15 0,03  0,13  0,03  0,51 

Revin 1990-2003 2 317 5,19 0,57  0,53  0,39 0,32 0,07  0,21  0,03  0,68 

Morvan 1990-2003 2 468 5,51 0,37 0,29  0,35 0,33 0,25 0,22 0,07 0,03 0,20 0,19 0,04 0,04 0,55 

Montandon 1998-2003 854 5,16 0,19  0,28  0,28 0,10 0,02  0,15  0,02  0,30 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 5,50 0,20  0,50  0,24 0,10 0,05  0,28  0,02  0,54 

La Hague 1990-2002 2 017 5,30 7,82 5,01  0,83 0,43 0,35 4,51 0,64 0,12 0,44 0,28 0,22 0,10 0,57 

Brotonne 1990-2003 2 265 5,41 1,08 0,86  0,57 0,49 0,23 0,62 0,13 0,05  0,23 0,21 0,06 0,05 0,62 

Iraty 1990-2003 2 140 5,30 0,46 0,31  0,52 0,49 0,29 0,31 0,10 0,05 0,35 0,34 0,04 0,03 0,55 

P.Vieille 1995-2003 1 531 5,11 0,88 0,62  0,50 0,45 0,25 0,55 0,11 0,02 0,26 0,24 0,08 0,06 0,31 

La Crouzille 1990-2002 1 764 5,54 0,62 0,55  0,40 0,36 0,21 0,39 0,11 0,06 0,21 0,20 0,04 0,04 0,49 

Le Casset 1990-2003 1 302 5,60 0,13  0,27  0,19 0,06 0,04  0,46  0,05  0,30 

Moyenne 1990-2003 20 111 5,34 ± 0,16 1,14 ± 2,23 0,82 ±±±±  1,40 0,46 ± 0,12 0,39 ±±±±  0,10 0,27 ± 0,03 0,67 ± 1,29 0,12 ± 0,17 0,05 ±±±±  0,03 0,26 ± 0,11 0,23 ±±±±  0,10 0,06 ± 0,05 0,05 ±±±± 0,04 0,49 ± 0,29 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux, b nss : sea-salt corrected. 
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Tableau 10-11 : Taux de changement moyens annuels (%.an-1 et unitépH.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des valeurs médianes de 
concentrations dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement moyen annuel  (%.an-1 et unitépH.an-1) Stations Période nb 
events pH Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 - 0,02 - 2,2  - 3,8 **   - 1,1 0 0  - 2,5  0 - 5,3* 

Revin 1990-2003 2 317 - 0,04 * - 1,8  - 3,3 ***   - 1,5 + 0,9 0  - 1,2  + 25,0 ** - 5,3**  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,05 * + 0,8 - 1,0+ - 2,2* - 2,1***  - 1,5 + 3,8 ** - 5,2**  - 7,5***  - 1,2 - 1,2 + 26,0**  - 6,5* 

Montandon 1998-2003 854 + 0,02 - 5,0  - 4,7 *  0 - 5,0 - 5,9  ns  0 + 5,9 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 - 0,03 + + 2,0  - 5,1*  - 3,2 + 14,3 + 0  - 1,2  + 33,3 * - 9,1 *** 

La Hague 1990-2002 2 017 c - 0,06 * - 2,5 - 3,2 - 3,1* - 2,7**  - 2,6 - 2,6 - 2,2 - 2,5 - 2,9 * - 2,3 ns - 7,1***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,07 ** - 4,1 * - 4,1* - 3,2 ** - 2,9**  - 1,2 - 3,1 - 3,9 * - 5,4**  - 3,1 + ns 0 - 6,4***  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,01 ns + 1,0 - 4,2**  - 4,4 + - 1,8 + 1,5 - 2,2 - 5,7**  - 3,5 + - 3,0 + 3,8 - 5,6**  

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,02 ns - 3,0 ns ns + 2,4 ns - 2,6 - 3,6* - 1,8 + 1,0 - 4,9 - 1,5 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,06 ** + 1,9 - 0,9 - 3,1 * - 2,5 - 1,4 + 2,4 0 - 1,0 - 2,9 * - 1,1 + 8,3 + - 6,2***  

Le Casset 1990-2003 1 302 ns - 2,9 +  - 5,2 ***  - 1,0 - 2,1 0  + 1,5  0 - 7,1 ** 

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,02 + ± 0,02 - 2,2 ± 1,5 - 3,1** ± 2,1 - 3,4*** ± 1,8 - 3,1** ± 0,6 - 0,7 ± 1,2 - 1,1 ± 3,3 - 2,8 * ± 1,5 - 3,5*** ± 2,2 - 2,4 ± 1,8 - 1,0 ± 1,9 - 1,1 ±  8,2 - 5,7** ±  2,1 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
 
 
 
 
 
Tableau 10-12 : Taux de changement moyens sur la période (%.période-1 et unitépH.période-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des valeurs 
médianes de concentrations dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

 Taux de changement sur la période  (%.période-1 et unité.pH.période-1) Stations Période nb 
events pH Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 - 0,27 - 29  - 49 **   - 15 0 0  - 31  0 - 68* 

Revin 1990-2003 2 317 - 0,53* - 24  - 42 ***   - 21 + 11 0  - 14  + 83 ** - 69**  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,72* + 10 - 11+ - 29* - 28***  - 18 + 31 ** - 70**  - 91***  - 14 - 14 + 83**  - 85* 

Montandon 1998-2003 854 + 0,09 - 25  - 22 *  0 - 25 - 33  ns  0 + 24 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 - 0,23 + + 14  - 41*  - 26 + 53 + 0  - 11  + 75 * - 72*** 

La Hague 1990-2002 2 017 c - 0,67 * - 31 - 52 - 37* - 32**  - 31 - 31 - 27 - 32 - 36 * - 28 ns - 84***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,91** - 54 * - 54* - 42 ** - 39**  - 13 - 40 - 50 * - 71**  - 40 + ns 0 - 83***  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,12 ns + 12 - 54**  - 57 + - 21 + 17 - 33 - 70**  - 46 + - 39 + 33 - 74**  

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,21 ns - 27 ns ns + 14 ns - 25 - 39* - 14 + 10 - 33 - 10 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,74 ** + 18 - 14 - 38 * - 30 - 17 + 23 0 - 14 - 36 * - 11 + 50 + - 75***  

Le Casset 1990-2003 1 302 ns - 35 +  - 68 ***  - 10 - 28 0  + 20  0 - 90 ** 

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,24 + ± 0,21 - 29 ± 14 - 51** ± 21 - 45*** ± 20 - 41** ± 7 - 15 ± 10 - 10 ± 32 - 33 * ± 18 - 43*** ± 22 - 30 ± 11 - 12 ± 9 - 20 ±  51 - 75** ±  12 

 
a nb events : nombre d’événements pluvieux,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1.
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Tableau 10-13 : Valeurs des P.98 des concentrations (mg.L-1) dans les précipitations et écarts types des 11 stations du dispositif  MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

 Valeurs P.98 dans les précipitations  (mg.L-1) Stations Période 
a nb 

events pH Cl- b nss-Cl- S-SO4
2- nss-SO4

2- N-NO3
- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+ nss-K+ N-NH4

+ 
Donon 1990-2003 2 253 6,42 3,01  2,27  1,81 1,81 0,35  2,07  0,41  2,96 

Revin 1990-2003 2 317 6,57 6,26  2,69  2,02 3,67 0,60  2,46  0,35  3,54 

Morvan 1990-2003 2 468 6,71 4,35 1,45  2,19 2,05 1,77 2,52 0,60 0,30 2,23 2,17 0,87 0,84 3,24 

Montandon 1998-2003 854 6,62 2,00  1,70  1,58 1,29 0,27  2,67  0,35  2,23 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 6,79 3,05  2,15  1,43 1,63 0,60  2,86  0,56  3,12 

La Hague 1990-2002 2 017 5,91 68,96 36,20  2,90 1,43 2,29 38,91 4,86 1,08 2,95 2,01 2,09 1,10 3,01 

Brotonne 1990-2003 2 265 6,60 16,35 5,21  2,72 2,12 1,71 9,07 1,27 0,35  1,85 1,74 0,62 0,51 3,40 

Iraty 1990-2003 2 140 5,94 5,49 1,83 1,38 1,36 0,82 3,28 0,84 0,35 6,50 6,34 0,76 0,73 1,59 

P.Vieille 1995-2003 1 531 6,80 8,01 2,71  2,75 2,50 1,84 4,92 0,79 0,41 2,46 2,24 0,72 0,66 2,56 

La Crouzille 1990-2002 1 764 6,77 7,77 7,01  1,87 1,56 1,25 4,55 0,71 0,30 2,20 2,17 0,78 0,65 3,04 

Le Casset 1990-2003 1 302 6,89 1,74  1,54  0,95 1,02 0,34  6,11  0,90  2,61 

Moyenne 1990-2003 20 111 6,55 ± 0,25 11,50 ± 19,5 3,93  ±±±±  6,5 2,2 ± 0,5 1,94  ±±±±  0,4 1,59 ± 0,5 6,61 ± 10,9 1,02 ± 1,3 0,45 ±±±±  0,2 3,38 ± 1,7 2,99  ±±±±  1,6 0,76 ± 0,5 0,69 ±±±± 0,2 2,26 ± 0,7 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux, b nss : sea-salt corrected. 
 
 
 
 
 
Tableau 10-14 : Taux de changement moyens annuels (%.an-1 et unitépH.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des valeurs de P.98 de 
concentrations dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement moyen annuel  (%.an-1 et unitépH.an-1) Stations Période nb 
events pH Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 + 0,025* ns  - 4,6**   - 2,3 + + 1,9 - 5,2**   - 4,0+  - 6,5***  - 5,2**  

Revin 1990-2003 2 317 b  ns ns  - 4,4**   - 1,6 - 2,8 - 2,1  - 1,9  - 1,1 - 4,7**  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,01 - 2,4 - 3,4+ - 5,1***  - 4,9***  - 3,3** - 2,4 - 5,7**  - 6,6***  - 2,6+ - 2,5 + 28,0* - 5,6* 

Montandon 1998-2003 854 0 + 4,6*  ns  +  3,6 + 12,8* - 6,5  - 4,3  - 9,0 + 25,0 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 + 0,07 - 5,8  - 9,0**   - 7,2** 0 - 3,4  ns  0 - 6,2 

La Hague 1990-2002 2 017 c - 0,09**  - 4,1+ - 5,0 - 5,6* - 4,2**  - 5,3* - 4,2 - 4,7 - 5,0 - 4,6* - 4,3 - 5,4* - 7,5***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,04 - 2,0 - 1,7* - 2,4+ - 2,2**  - 1,5 ns - 2,7* - 3,2**  - 3,5 - 1,0 ns - 5,9**  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,065 - 2,9 - 0,7 - 5,4**  - 5,9 + - 4,7 * + 2,6+ - 7,2** - 7,1**  ns - 2,8 - 3,9 - 5,6* 

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,025 - 2,5 - 4,7 - 3,6 - 1,1 + 6,7 - 2,5 - 4,1 - 5,2* + 6,4 + 6,5  ns - 2,9 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,02 + 2,4 + 1,0 - 3,3* - 2,9 - 1,7 + 1,2 ns - 1,2 + 2,0 + 3,1 + 9,9 - 4,7* 

Le Casset 1990-2003 1 302 + 0,05 * + 4,9  - 1,2  ns - 5,2 + 4,3  + 30,4**   - 1,4 - 6,3 

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,035 ± 0,03 - 4,2 ± 3,5 - 4,9** ± 1,7 - 4,5** ± 1,8 - 4,7** ± 0,7 - 3,6* ± 2,0 - 4,2+ ± 3,3 - 5,0** ± 2,1 - 5,4*** ± 1,2 ns + 1,0 ± 2,9 - 2,9 ±  5,2 - 5,6** ±  3,2 
 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 10-15 : Taux de changement moyens sur la période (%.période-1 et unitépH.période-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des P.98 de 
concentrations dans les précipitations des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement moyen annuel  (%.an-1 et unitépH.an-1) Stations Période nb 
events pH Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 2 253 + 0,32 b ns  - 60**   - 31 + + 20 - 67**   - 52+  - 85***  - 67**  

Revin 1990-2003 2 317 - 0,09 ns  - 57**   - 21 - 36 - 28  - 25  - 14 - 60**  

Morvan 1990-2003 2 468 - 0,11 - 31 - 45+ - 66***  - 61***  - 43** - 31 - 74**  - 81***  - 33+ - 31 + 78* - 73* 

Montandon 1998-2003 854 0 + 19*  ns  +  15 + 39* - 32  - 22  - 44 + 55 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 + 0,58 - 46  - 72**   - 58** 0 - 27  ns  0 - 50 

La Hague 1990-2002 2 017 c - 1,06**  - 50+ - 63 - 67* - 51**  - 64* - 50 - 57 - 61 - 56* - 51 - 64* - 89***  

Brotonne 1990-2003 2 265 - 0,49 - 26 - 22* - 32+ - 29**  - 19 ns - 36* - 43**  - 46 - 11 ns - 76**  

Iraty 1990-2003 2 140 - 0,85 - 38 - 9 - 70**  - 72 + - 60* + 34+ - 93** - 90**  ns - 32 - 50 - 72* 

P.Vieille 1995-2003 1 531 - 0,21 - 20 - 41 - 29 - 10 + 35 - 20 - 33 - 41* + 34 + 35  ns - 24 

La Crouzille 1990-2002 1 764 - 0,28 + 22 + 9 - 40* - 34 - 21 + 13 ns - 15 + 19 + 33 + 54 - 57* 

Le Casset 1990-2003 1 302 + 0,61* + 39  - 16  ns - 68 + 36  + 80**   - 18 - 81 

Moyenne 1990-2003 20 111 - 0,48 ± 0,21 - 54 ± 30 - 63** ± 17 - 59** ± 18 - 62** ± 12 - 47* ± 20 - 55+ ± 29 - 64** ± 22 - 69*** ± 12 ns + 14 ± 19 - 35 ±  41 - 73** ±  22 
 

a nb events : nombre d’événements pluvieux,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
 
 
 
 
 
 
Tableau 10-16 : Dépositions humides moyennes (mg.m-2.an-1) et écarts types des 11 stations du dispositif  MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

 Dépositions humides (mg.m-2.an-1) Stations Période 
a nb 

events Pl (mm) H+ Cl- b nss-Cl- S-SO4
2- nss-SO4

2- N-NO3
- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+ nss-K+ N-NH4

+ 
Donon 1990-2003 2 253 1561 ± 378 20,2 ± 4,7 606 ± 161  616 ± 191  460 ± 107 342 ± 100 71 ± 32  270 ± 75  82 ± 40  721 ± 323 

Revin 1990-2003 2 317 1115 ± 321 15,9 ± 3,0 927 ± 314  534 ± 91  395 ± 71 545 ± 197 85 ± 26  263 ± 65  57 ± 20  554 ± 131 

Morvan 1990-2003 2 468 1176 ± 308 8,2 ± 3,1 625 ± 179 213 ± 85 414 ± 124 400 ± 138 283 ± 70 353 ± 96 90 ± 48 53 ± 44 324 ± 150 310 ± 156 90 ± 44 83 ± 44 597 ± 372 

Montandon 1998-2003 854 1215 ± 272 11,7 ± 3,8 276 ± 38  355 ± 42  314 ± 38 161 ± 22 35 ± 7  320 ± 45  42 ± 4  370 ± 56 

Bonnevaux 1990-1998 1 200 1715 ± 388 10,1 ± 4,5 467 ± 185  494 ± 200  321 ± 128  262 ± 107 102 ± 69  497 ± 271  62 ± 30  700 ± 371 

La Hague 1990-2002 2 017 818 ± 302 7,9 ± 4,3 6631± 2571 844 ± 4864 663 ± 210 426 ± 123 243 ± 81 4645 ± 1857 612 ± 252 106 ± 79 348 ± 118 283 ± 109 239± 119 146 ± 89 353 ± 150 

Brotonne 1990-2003 2 265 756 ± 228 8,3 ± 4,0 1460 ± 521 506 ± 206 394 ± 107 340 ± 105 197 ± 51 815 ±  278 126 ± 44 37 ± 20 180 ± 65 170 ± 68 57 ± 20 41 ± 16 412 ± 229 

Iraty 1990-2003 2 140 1248 ± 478 8,2 ± 3,9 801 ± 415 229 ± 126 511 ± 201 495 ± 250 270 ± 94 489 ± 251 109 ± 39 64 ± 41 587 ± 234 577 ± 234 67 ± 31 57 ± 29 492 ± 258 

P.Vieille 1995-2003 1 531 819 ± 89 8,3 ± 1,7 1186 ± 366 372 ± 122 394 ± 58 374 ± 41 208 ± 22 695 ±  211 105 ± 30 26 ± 7 334 ± 65 330 ± 68 73 ± 28 59 ± 25 282 ± 97 

La Crouzille 1990-2002 1 764 883 ± 267 4,9  ± 1,8 876 ± 332 282 ± 102 349 ± 156 340 ± 157 199 ± 81 507 ±  203 105 ± 50 53 ± 31 247 ± 106 268 ± 141 60 ± 31 49 ± 28 438 ± 265 

Le Casset 1990-2003 1 302 679 ± 172 3,4  ± 1,6 115 ± 49  124 ± 56  124 ± 25 65 ±  31 33 ± 13  522 ± 336  56 ± 28  200 ± 125 

Moyenne 1990-2003 20 111 1090  ±±±± 214 9,02 ±±±± 2,0 1149 ±±±± 427 440 ±±±± 263 450  ±±±± 100 431 ±±±± 101 267 ±±±± 49 838  ±±±± 261 139 ±±±± 45 61 ±±±± 25 349 ±±±± 94 346 ±±±±  128 81 ±±±± 17 75 ±±±± 13 479 ±±±± 201 
 
a nb events : nombre d’événements pluvieux, b nss : sea-salt corrected. 
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Tableau 10-17: Taux de changement moyens annuels (%.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des valeurs de dépositions humides moyennes des 
11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 
 

 

 a nss : sea-salt corrected,  ,  b ns : statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
  
 
 
 
 

 
Tableau 10-18 : Taux de changement sur la période (%.période-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des valeurs de dépositions humides moyennes 
des 11 stations du dispositif MERA en France sur la période 1990-2003. 
 

 

a nss : sea-salt corrected,  ,  b ns :  statistiquement non significatif, c niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 

Taux de changement moyen annuel (%.an-1) 
Stations Période 

Pl H+ Cl- a nss-Cl- S-SO4
2- nss-SO4

2- N-NO3
- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4

+ 
Donon 1990-2003 + 2,1* + 3,7**  ns  - 2,9*  0 ns - 3,3*  - 1,1  - 5,3* - 3,9***  

Revin 1990-2003 + 9,8*** + 6,9*** + 4,1*  + 1,4  + 4,5***  + 6,8*** + 2,4 *  + 5,4**  + 20,6*** - 1,6 

Morvan 1990-2003 b ns + 5,6**  - 1,7 - 2,1 - 3,5+ - 3,6* - 1,1 ns - 4,7+ - 7,1**  - 3,4 - 3,4 + 5,3***  - 5,8***  

Montandon 1998-2003 - 2,7 - 3,5* - 5,2  - 2,7  + 1,4 ns - 6,1+  ns  ns + 7,8 

Bonnevaux 1990-1998 + 6,5 ns - 4,3  - 6,2*  - 4,5 - 5,2 - 4,6  - 2,2  - 5,1 - 9,0***  

La Hague 1990-2002 + 1,2***  + 3,4***  + 13,3 + 2,3 - 0,8 - 0,9 ns ns ns ns ns + 1,0 ns - 2,7**  

Brotonne 1990-2003 + 5,4**  + 3,2***  - 1,4 - 1,5 ns ns + 3,4** - 1,0 ns - 2,7 ns + 4,4 + 2,1*** - 4,7**  

Iraty 1990-2003 + 2,3**  + 7,9**  + 20,4*** + 15,6** + 1,2 ns + 3,9* + 16,1***  + 2,7* - 2,4 + 5,0* + 3,6 + 6,9*** - 2,0* 

P.Vieille 1995-2003 - 2,0 + 2,0 - 4,9+ - 5,5 - 3,6*** - 1,9+ - 2,1 - 4,2+ - 4,8* - 5,1**  - 1,4 + 1,6 - 6,5 - 4,0* 

La Crouzille 1990-2002 + 2,0 + 5,1**  + 1,4 - 1,4 - 2,1 ns - 1,1 ns 0 0 + 5,1 + 7,0 + 7,0+ - 4,8**  

Le Casset 1990-2003 + 3,0+ ns + 5,1*  ns  + 2,8 + 11,3 + 9,5*  + 15,9*  + 9,5* - 4,5***  

Moyenne 1990-2003 + 2,2 ± 5,0 + 4,3*** ± 2,9 + 0,8+ ± 4,1 - 2,1 ± 2,2 - 2,2 ± 2,2 - 2,4 ± 1,2 0 ± 2,8 - 1,5** ± 6,9 - 2,4 ± 4,6 - 4,2** ± 2,7 + 1,9 ± 4,1 + 2,9 ± 1,5 - 1,7 ± 8,0 - 4,0*** ± 4,1 

Taux de changement sur la période  (% période-1) Stations Période 
Pl H+ Cl- a nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 + 22* + 33**  ns  - 38*  0 ns - 43*  - 14  - 69* - 51***  

Revin 1990-2003 + 56*** + 47*** + 35*  + 14  + 37***  + 47*** + 23 *  + 41**  + 73*** - 21 

Morvan 1990-2003 b ns + 42**  - 21 - 28 - 46+ - 47* - 14 ns - 61+ - 90**  - 44 - 44 + 41***  - 75***  

Montandon 1998-2003 - 14 - 20* - 26  - 16  + 27 ns - 30+  ns  ns + 28 

Bonnevaux 1990-1998 + 31 ns - 34  - 49*  - 36 - 42 - 37  - 18  - 41 - 72***  

La Hague 1990-2002 + 22***  + 81***  + 38 + 61 - 11 - 11 ns ns ns ns ns + 10 ns - 48**  

Brotonne 1990-2003 + 41**  + 81***  - 18 - 19 ns ns + 31** - 12 ns - 34 ns + 35 + 21*** - 61**  

Iraty 1990-2003 + 23**  + 51**  + 73*** + 67** + 13 ns + 34* + 68***  + 26* - 32 + 40* + 32 + 47*** - 27* 

P.Vieille 1995-2003 - 16 + 14 - 39+ - 44 - 29*** - 17+ - 17 - 34+ - 38* - 55**  - 11 + 10 - 52 - 32* 

La Crouzille 1990-2002 + 19 + 38**  + 14 - 17 - 24 ns - 13 ns 0 0 + 38 + 46 + 45+ - 57**  

Le Casset 1990-2003 + 28+ ns + 40*  ns  + 26 + 60 + 55*  + 67*  + 55* - 59***  

Moyenne 1990-2003 + 22 ± 23 + 48*** ± 30 + 10+ ± 22 - 21 ±  23 - 29 ± 18 - 31 ± 19 0 ± 25 - 19** ± 30 - 31 ± 30 - 55** ± 30 + 20 ± 26 + 27 ± 30 - 22± 50 - 51*** ± 25 
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Tableau 10-19 : Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure de l’intervalle de confiance 99% (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir 
des dépositions humides moyennes annuelles des 11 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure de l’intervalle de confiance 99%  (%.an-1) Stations Période 
Pl H+ Cl- nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 - 3,2 - 2,1 - 5,2  - 5,4  - 3,5 - 5,0 - 6,8  - 4,6  - 7,6 - 6,4 
Revin 1990-2003 + 1,9 - 2,5 - 3,2  - 3,1  0 - 2,7 - 4,9  - 1,6  - 1,2 - 5,1 

Morvan 1990-2003 - 4,3 - 4,9 - 5,0 - 6,9 - 5,8 - 6,0 - 4,9 - 4,6 - 7,7 - 8,7 - 7,2 - 7,6 - 4,8 - 7,6 
Montandon 1998-2003                 
Bonnevaux 1990-1998               
La Hague 1990-2002 - 1,2 - 1,7 - 3,6 - 5,5 - 2,9 - 2,6 - 3,0 - 3,6 - 3,4 - 4,2 - 3,3 - 3,4 - 3,8 - 3,9 
Brotonne 1990-2003 - 2,0 + 2,3 - 6,7 - 7,2 - 4,0 - 5,1 - 2,5 - 7,5 - 6,3 - 6,8 - 4,2 - 3,0 - 5,0 - 7,6 

Iraty 1990-2003 - 3,9 - 3,6  0 + 0,3 - 4,3 - 5,4 - 3,6 - 1,0 - 4,1 - 8,2 - 3,8 - 5,0 - 4,4 - 6,4 
P.Vieille 1995-2003               

La Crouzille 1990-2002 - 3,9 - 5,0 - 5,7 - 5,5 - 6,7 - 6,9 - 5,9 - 5,9 - 6,8 - 7,4 - 6,0 - 5,5 - 4,5 - 9,7 
Le Casset 1990-2003 - 2,8 - 5,6 - 4,2  - 4,4  - 1,4 - 3,6 - 2,2  0  - 3,0 - 8,3 
Moyenne 

Ecart Type 
1990-2003 - 1,3 

± 2,0 
- 1,2 
± 2,5 

- 5,4 
± 2,0 

- 8,5 
± 3,1 

- 4,2 
± 1,3 

- 4,6 
± 1,6 

- 3,1 
± 1,9 

- 5,2 
± 2,0 

- 5,5 
± 1,9 

- 6,3 
± 1,7 

- 3,1 
± 2,4 

- 2,2 
± 1,8 

- 4,9 
± 1,8 

- 6,9 
± 1,8 

 
 
 
 
 
 
Tableau 10-20 : Taux de changement annuels moyens de la limite supérieure de l’intervalle de confiance 99% (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à 
partir des dépositions humides moyennes annuelles des 11 stations MERA entre 1990 et 2003. 
 

Taux de changement annuels moyens de la limite supérieure de l’intervalle de confiance 99%  (%.an-1) Stations Période 
Pl H+ Cl- nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss-Ca2+ K+/nss-K+ N-NH4
+ 

Donon 1990-2003 + 5,8 + 7,1 + 8,1  + 2,9  + 5,3 + 6,7 + 5,3  + 5,4  + 1,3 + 4,3 
Revin 1990-2003 + 13,3 + 16,1 + 9,2  + 8,6  + 9,3 + 10,6 + 8,5  + 8,6  + 28,0 + 6,1 

Morvan 1990-2003 + 12,1 + 9,1 + 6,0 + 4,4 + 3,4 + 3,7 + 7,4 + 9,5 + 4,1 - 1,1 + 4,5 + 4,4 + 8,8 - 1,1 
Montandon 1998-2003               
Bonnevaux 1990-1998               
La Hague 1990-2002 + 8,7 + 8,4 + 16,8 + 5,3 + 7,9 + 4,5 + 5,6 + 8,8 + 8,5 + 8,9 + 9,3 + 9,7 + 8,7 + 4,5 
Brotonne 1990-2003 + 14,7 + 9,8 + 6,0 + 5,2 + 5,7 + 10,7 + 8,0 + 9,0 + 7,3 + 7,6 + 7,0 + 8,4 + 9,7 + 2,9 

Iraty 1990-2003 + 7,0 + 9,0 + 28,5 + 27,0 + 8,3 + 5,6 + 6,1 + 18,2 + 7,0 + 5,3 + 7,2 + 7,6 + 9,9 + 4,7 
P.Vieille 1995-2003               

La Crouzille 1990-2002 + 7,8 + 7,5 + 7,5 + 4,2 + 8,3 + 8,8 + 9,0 + 11,6 + 6,1 + 8,9 + 10,8 + 11,4 + 11,1 + 5,4 
Le Casset 1990-2003 + 8,6 + 8,0 + 7,5  + 9,2  + 9,4 + 18,0 + 11,8  + 17,1  + 11,4 + 5,3 
Moyenne 

Ecart Type 1990-2003 + 7,8 
± 3,2 

+ 8,3 
± 2,8 

+ 10,4 
± 7,8 

+ 9,3 
± 9,9 

+ 6,7 
± 2,5 

+ 3,3 
± 3,0 

+ 8,8 
± 1,7 

+ 12,4 
± 4,3 

+ 7,0 
± 2,3 

+ 7,4 
± 4,2 

+ 10,8 
± 3,9 

+ 7,9 
± 2,6 

+ 9,3 
± 7,5 

+ 3,2 
± 2,3 
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Tableau 10-21 : Concentrations en NOx (µgS.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1 et %.période-1) et écarts types obtenus par le test Mann-Kendall à partir des données 
annuelles de la station Peyrusse-Vieille entre 1996 et 2003. 
 

Valeurs moyennes Médianes Percentiles 98 Eléments Période a nb data 
µg.m-3

 %.an-1 %.période-1 µg.m-3 %.an-1 %.période-1 µg.m-3 %.an-1 %.période-1 
NO 1996-2003 2900 1,52 ±  1,4 b - 13,6 ***  - 93 ***  1,2  - 11,8 * - 94 * 5,1 - 1,3 - 9 
NO2 1996-2003  2900 12,18 ±  2,2 - 4,3 **  - 32 **  10,4  - 6,6 - 49 31,1  - 3,8 - 27 
NOx 1996-2003 2900 13,70  ±  3,5 - 6,3 ***  - 47 ***  11,9 - 6,4 * - 48 * 33,9 - 4,6 - 34 

 

a nb data : nombre de données, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05*; 0,1+; > 0,1. 
 
 
 

Tableaux 10-22 : Concentrations moyennes en COVNM et taux de changement moyens annuels (%.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des 
concentrations moyennes en COVNM au Donon sur la période 1997-2003. 
 

 Donon (1997-2003,  a nb data : 32248) 
 ppb %.an-1 %.période-1 

Alcanes 3,75 - 2,9 - 20 
Alcènes 1,51 - 0,8 - 5 
Alcynes 0,56 - 3,1 - 22 

Aromatiques 0,60 - 4,4 - 34 
Ethane 1,71 ± 0,6 + 1,1 + 6 

Propane 0,67 ± 0,1 + 1,1 + 7 
Ethylène 0,64 ± 0,2 - 0,3 - 5 
Isoprène 0,41 ± 0,1 + 1,7 + 13 
Acétylène 0,56 ± 0,1 - 2,6 - 19 
n-butane 0,39 ± 0,1 - 5,0 - 40 

iso-butane 0,26 ± 0,1 0 0 
iso-pentane 0,23 ± 0,2 - 5,3 - 43 

Benzène 0,17 ± 0,1 - 3,2 - 24 
Toluène 0,18 ± 0,1  b - 4,7 + - 36 + 

n-pentane 0,11 ± 0,1 - 3,9 - 28 
Propène 0,14 ± 0,1 - 3,1 - 19 

COV « restant » 0,92 ± 0,3 - 5,2 - 42 
TOTAL 6,42 - 2,4 - 16 

 
a nb data : nombre de données, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1, c ns : tendance statistiquement non significative. 

 

♣ Nous définissons les COV « restant » comme les COV dont la concentration est stationnaire et égale à la limite de détection (0,01 ppb). 

♣ Ici, Σ (12 COV) = 90% concentration totale. 
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Tableaux 10-23 : Concentrations moyennes en carbonylés et taux de changement moyens annuels (%.an-1) et écarts types obtenus par le test de Mann-Kendall à partir des 
concentrations moyennes en carbonylés au Donon sur la période 1994-2003. 
 

 Donon (1994-2003,  a nb data : 13323) 
 µg.m-3 %.an-1 %.période-1 

Formaldéhyde 1,53 ± 0,4 b  + 3,6 * + 26 * 

Acétaldéhyde 0,86 ± 0,2 - 3,1*** - 31 *** 

Acétone 2,95 ± 0,4 - 2,6 * - 26 * 

Acroléine 0,05 ± 0,1 - 4,7 *** - 52 *** 

Propanal 0,19 ± 0,1 - 3,1 *** - 34 *** 

Méthylvinylcétone 0,08 ± 0,1 - 4,5 * - 44 * 

Ethylméthylcétone 0,60 ± 0,2 + 1,3 + 12 
Méthacroléine 0,16 ± 0,1 - 2,9 - 28 

Butanal + iso-butanal 0,11 ± 0,1 - 2,7 
 + - 18 + 

Benzencarbaldéhyde 0,08 ± 0,1 - 5,0 *** - 50 *** 

Ethanedial 0,07 ± 0,1 - 7,8 *** - 80 *** 

Pentanal 0,13 ± 0,1 + 15 + 60 
2-oxopropanal 0,09 ± 0,1 - 7,7 * - 77 * 

Hexanal 0,10 ± 0,1 - 5,8 *** - 50 *** 

carbonylés « restant » 0,09 ± 0,1 - 4,1 ** - 38 ** 

TOTAL 6,91 ± 0,9 - 1,7 - 17 

 
a nb data : nombre de données, b niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1, c ns : tendance statistiquement non significative. 

 
 
 
♣ Ici, Σ (14 Carbonylés) = 97% concentration totale. 

♣ Nous définissons les Carbonylés « restant » comme les Carbonylés dont la concentration est stationnaire et égale à la limite de détection (0,05 µg.m-3). 
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ANNEXE 11 
 
 

 
 

 
 
 
 
 

 
 
 

Tableaux récapitulatifs : 
 

Résultats obtenus par le test Saisonnier de Kendall à partir 
des données saisonnières sur la période 1990-2003 

 
 
 

1.   Valeurs moyennes, 
 
2. Taux de changement (%.an-1), 
 
3.  Taux de changement (%.an-1) de la limite inférieure et 

supérieure de l’intervalle de confiance 99% des moyennes. 



 

 36
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Tableau 11-1 : Concentrations moyennes en SO2 (µgS.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels moyens de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de 
confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations moyennes en SO2 dans l’air 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS Nb de 

données 
Période 
d’étude 

µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max 
Donon 4717 1990-2003 1,50 ± 1,00 - 5,8 ** - 8,5 - 0 ,6 1,36 ± 1,44 - 7,6 *** - 10,3 - 4,4 0,99 ± 1,11 - 5,6 ** - 8,1 0 1,96 ± 3,09 - 6,7 *** - 9,0 - 3,8 
Revin 4030 1990-2003 1,88 ± 0,97 - 5,8 * - 7,9 + 4,8 1,05 ± 0,36 - 4,8 ** - 6,7 0 0,90 ± 0,25 - 4,8 ** - 6,0 - 1,0 1,91 ± 1,87 - 6,9 *** - 9,3 - 3,7 

Morvan 4667 1990-2003 1,10 ± 0,95 - 5,6 * - 8,8 + 2,6 0,77 ± 0,62 - 5,7 ** - 8,5 - 2,9 0,77 ± 0,84 - 4,8 - 9,1 + 4,5 1,40 ± 2,32 - 6,0 ** - 8,5 - 2,5 
Bonnevaux 2717 1990-1998 1,33 ± 1,29 - 10,6   1,14 ± 1,86 - 5,6   1,14 ± 2,10 - 12,2   2,67 ± 3,77 - 11,8   
Montandon 1987 1998-2003 0,33 ± 0,06 + 4,7   0,33 ± 0,09 + 4,9   0,35 ± 0,06 + 4,2   0,31 ± 0,07 - 3,1   
Le Casset 4550 1990-2003 0,51 ± 0,49 - 3,6 - 8,8 + 5,0 0,59 ± 0,78 - 4,2 - 9,7 + 8,9 0,59 ± 0,85 - 3,3 - 9,0 + 5,7 0,99 ± 1,91 - 1,3 - 9,9 + 6,7 

Iraty 4198 1990-2003 1,14 ± 0,94 - 7,2 ** - 9,0 - 1,6 1,11 ± 1,42 - 5,1 * - 10,4 - 0,2 1,33 ± 2,11 - 4,6 - 9,0 + 5,8 1,47 ± 2,34 - 6,4 ** - 9,8 - 0,5 
P.Vieille 2827 1995-2003 0,59 ± 0,20 - 1,1   0,46 ± 0,14 - 5,0 *   0,57 ± 0,24 - 4,2   0,54 ± 0,15 - 3,0   

La Crouzille 4050 1990-2002 1,06 ± 0,88 - 5,8 ** - 8,7 - 1,3 0,76 ± 0,68 - 5,4 ** - 9,1 - 0,4 0,75 ± 0,88 0 - 9,7 + 8,0 1,38 ± 2,91 - 5,3 + - 10,3 + 2,9 
La Hague 4377 1990-2002 2,71 ± 3,85 - 6,8 + - 10,9 + 8,6 1,33 ± 1,31 - 3,9 - 10,4 + 7,8 2,04 ± 3,41 - 1,0 - 11,8 + 10,6 2,63 ± 5,21 - 5,9 - 11,5 -  1,1 
Brotonne 4490 1990-2003 3,38 ± 1,79 - 5,8 * - 7,0 + 2,6 3,42 ± 2,09 - 5,4 *** - 7,7 - 3,5 3,65 ± 2,36 - 4,4 * - 7,0 0 4,89 ± 6,09 - 6,6 ** - 9,2 - 2,9 
Moyenne 

Ecart Type 42610 1990-2003 
1,41  

± 0,94 
- 5,8 **  
± 3,9 

- 8,7  
± 0,8 

+ 2,9  
± 3,6 

1,12  
± 0,84 

- 5,3 **     
± 3,2 

- 9,1  
± 1,4 

+ 0,7  
± 5,0 

1,19  
± 0,93 

- 4,5 *    
± 3,2 

- 8,7  
± 1,7 

+ 4,2  
± 4,1 

1,83  
± 1,26 

- 5,7 ** 

± 2,7 
- 9,7  
± 0,9 

- 0,6  
± 3,7 

 
 

Tableau 11-2 : Concentrations moyennes en Sulfates particulaires (µgS.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de 
l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations moyennes en Sulfates particulaires dans l’air 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS Nb de 

données 
Période 
d’étude 

µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max µgS.m-3 %an-1 Min Max 
Donon 4376 1990-2003 0,72 ± 0,54 - 4,4 + - 7,3 + 3,9 1,03 ± 0,65  - 6,0 ** - 8,3 - 1,5 0,80 ± 0,29 - 3,5 * - 6,6 + 0,7 0,70 ± 0,88  - 3,6 * - 6,3 + 2,3 
Revin 3610 1990-2003 0,99 ± 0,44 - 2,3 - 6,5 + 5,5 1,10 ± 0,28 - 3,0 * - 5,7 + 3,1 1,10 ± 0,24 - 2,0 - 5,2 + 3,5 0,77 ± 0,19 - 3,5 * - 5,9 + 0,6 

Morvan 4667 1990-2003 0,80 ± 0,43 - 5,7 * - 7,5 0 1,19 ± 1,12 - 5,6 *** - 7,6 - 3,1 0,85 ± 0,31 - 4,6 *** - 6,4 - 2,4 0,53 ± 0,13 - 3,1 ** - 5,1 0 
Bonnevaux 2614 1990-1998 0,60 ± 0,17 - 3,5   1,24 ± 1,00 - 8,3   0,84 ± 0,29 - 6,4   0,66 ± 0,63 - 2,1   
Montandon 1974 1998-2003 0,41 ± 0,11 + 7,2   0,51 ± 0,10 + 5,9   0,53 ± 0,07 - 3,4   0,33 ± 0,07 + 2,7   
Le Casset 4527 1990-2003 0,20 ± 0,10 - 6,1 - 7,8 + 8,5 0,60 ± 0,79 - 2,3 - 7,6 + 9,9 0,44 ± 0,13 ns - 4,7 + 6,4 0,26 ± 0,30 + 4,8 - 7,1 + 11,8 

Iraty 4151 1990-2003 0,55 ± 0,22 - 3,7 - 6,8 + 3,4 1,02 ± 1,52 - 5,1** - 8,1 - 0,3 0,95 ± 0,23 - 2,9 - 5,0 + 3,7 0,40 ± 0,15 - 1,6 - 5,9 + 7,0 
P.Vieille 2829 1995-2003 0,60 ± 0,22 - 4,9   0,79 ± 0,16 - 3,8   0,94 ± 0,29 - 5,1 *   0,55 ± 0,27 - 6,3 **   

La Crouzille 4033 1990-2002 0,81 ± 0,45 - 2,8 - 7,3 + 9,1 1,02 ± 0,46 - 5,3 *** - 7,6 - 2,8 0,86 ± 0,22 - 4,6 *** - 6,1 - 2,5 0,57 ± 0,26 - 4,1 - 7,2 + 9,5 
La Hague 4363 1990-2002 1,28 ± 1,50 - 2,5 - 10,3 + 7,2 1,29 ± 1,58 - 3,9 - 10,0 + 3,0 1,08 ± 0,86 - 3,9 - 8,1 + 9,2 0,86 ± 0,66 - 5,3 * - 9,4 + 1,1 
Brotonne 4822 1990-2003 0,95 ± 0,36 - 5,8 * - 6,4 + 7,5 1,21 ± 0,94 - 4,0 ** - 5,9 - 1,7 1,07 ± 0,27 - 1,8 - 5,3 + 5,1 0,88 ± 0,58 - 4,1 ** - 6,9 0 
Moyenne 

Ecart Type 
41966 1990-2003 

0,72  
± 0,29 

- 3,7  
± 2,9 

- 7,5  
± 1,2 

+ 5,6  
± 3,1 

1,00  
± 0,26 

- 4,6 **    
± 3,6 

- 7,6  
± 1,4 

+ 0,8  
± 4,4 

0,86  
± 0,21 

- 3,8 *  
± 1,4 

- 5,9  
± 1,1 

+ 2,9  
± 4,1 

0,60  
± 0,21 

- 2,4 **    
± 2,3 

- 6,7  
± 1,3 

+ 4,0  
± 4,7 

 

ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-3 : Concentrations moyennes en ozone (µg.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données 
saisonnières sur la période 1995-2003. 
 

Concentrations moyennes d’ozone 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Altitude  
(m) 

Nb de 
données 

Période 
d’étude 

µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 

Donon 775 79411 1995-2003 64,3 ± 5,2 + 1,41 90,3 ± 4,1 + 1,14* 90,6 ± 11,6 - 0,75 55,2 ± 2,4 + 0,64 
Revin 390 68897 1996-2003 50,6 ± 3,5 + 2,38* 74,9 ± 5,0 - 0,90 67,7 ± 8,7 - 0,12 40,2 ± 2,2 + 1,22 

Morvan 620 51820 1998-2003 61,1 ± 4,1 - 0,33 77,1 ± 5,9 - 2,17 69,4 ± 12,1 - 2,51 49,4 ± 4,0 - 1,48 
Bonnevaux 838 35068 1995-1998 63,7 ± 9,7 ns 68,1 ± 1,7 ns 61,8 ± 11,7 ns 50,2 ± 10,0 ns 
Montandon 836 52431 1998-2003 50,2 ± 10,6 + 0,25 70,8 ± 6,1 - 1,15 66,1 ± 11,7 - 1,82 41,8 ± 4,4 + 0,27 
Le Casset 1750 46993 1997-2003 82,8 ± 19,7 + 0,59 107,3 ± 6,7 - 0,66 97,6 ± 9,5 0 71,6 ± 10,8 + 6,15+ 

Iraty 1300 49005 1998-2003 86,6 ± 5,1 + 1,51 99,4 ± 8,1 - 1,27 97,2 ± 12,4 + 5,44 79,5 ± 4,4 ns 
P.Vieille 200 71800 1995-2003 60,1 ± 5,2 - 1,84 76,5 ± 6,0 - 0,63 70,7 ± 9,3 - 0,27 48,8 ± 4,3 + 1,43 
Brotonne 115 69570 1998-2003 48,7 ± 3,5 + 0,14 65,1 ± 4,1 + 2,83* 57,0 ± 10,7 - 2,5 * 37,2 ± 4,1 - 3,4 
Moyenne  524995 1995-2003 63,1 ± 13,6 + 0,83 ± 1,0 81,0 ± 14,6 - 0,35 ± 1,58 +  75,3 ± 15,5 - 0,36 ± 2,02 52,7 ± 14,3 + 2,01 ± 0,90 + 

 
 
Tableau 11-4 : Pluviométrie moyenne (mm), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de 
confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Pluviométrie moyenne 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS Nb de 

données 
Période 
d’étude 

mm %an-1 Min Max mm %an-1 Min Max mm %an-1 Min Max mm %an-1 Min Max 
Donon 4717 1990-2003 381 ± 181 + 7,9 * - 5,3 + 10,8 473 ± 101 0 - 3,6 + 4,7 391 ± 110 + 1,4 - 4,5 + 8,1 496 ± 131 0 - 4,1 + 5,8 
Revin 4030 1990-2003 274 ± 171 + 9,7 * - 3,7 + 11,9 225 ± 83 + 4,3 * - 1,8 + 6,1 255 ± 112 + 9,6 - 4,2 +11,5 351 ± 122 + 7,5 * - 1,4 + 9,6 

Morvan 4667 1990-2003 283 ± 150 + 2,2 * - 5,6 + 8,2 274 ± 91 - 0,8 - 5,5 + 5,8 272 ± 76 ns - 4,5 + 5,5 362 ± 97 - 1,3 * - 5,0 + 2,2 
Bonnevaux 2717 1990-1998 355 ± 274 - 3,3   431 ± 103 + 3,6   422 ± 127 + 4,6   553 ± 128 - 3,7   
Montandon 1987 1998-2003 245 ± 107 - 5,9   313 ± 115 - 3,1   360 ± 62 - 4,0   344 ± 84 - 0,7   
Le Casset 4550 1990-2003 127 ± 87 + 2,0 - 6,4 + 12,2 178 ± 51 + 5,5 - 3,3 + 6,4 197 ± 73 + 3,1 - 4,4 + 7,1 189 ± 92 0 - 5,8 + 9,4 

Iraty 4198 1990-2003 199 ± 104 + 10,2 * - 4,9 + 12,3 354 ± 157 + 3,2 - 4,8 + 9,4 349 ± 165 + 1,0 - 5,3 + 7,5 400 ± 216 + 11,6 - 4,1 + 15,1 
P.Vieille 2827 1995-2003 176 ± 49 - 0,5   217 ± 53 + 3,7   192 ± 64 - 5,1 *   236 ± 74 + 0,7   

La Crouzille 4050 1990-2002 196 ± 124 + 5,1 - 7,2 + 11,8 208 ± 108 0 - 5,2 + 12,6 181 ± 94 + 0,7 - 6,6 + 8,2 277 ± 119 + 2,1 - 6,4 + 6,8 
La Hague 4377 1990-2002 206 ± 99 + 9,8 * - 2,4 + 12,6 149 ± 60 + 10,1 * - 2,1 + 13,3 168 ± 77 + 8,1 - 5,2 + 9,6 350 ± 113 + 7,5 * - 4,6 + 11,4 
Brotonne 4490 1990-2003 150 ± 78 + 9,1 * - 2,2 + 10,9 177 ± 77 + 5,4 - 4,3 + 9,3 190 ± 81 + 4,8 - 4,9 + 8,3 234 ± 107 + 4,6 - 4,0 + 9,0 
Moyenne 

Ecart Type 42610 1990-2003 
236  
± 81 

+ 4,2 * 
± 5,7 

- 4,7  
± 1,8 

+ 11,3  
± 1,4 

273 
± 108 

+ 2,9 
± 3,7 

- 3,8  
± 1,4 

+ 8,5  
± 3,2 

271  
± 94 

+ 2,4 
± 4,7 

- 5,0  
± 0,8 

+ 8,2  
± 1,8 

392 
± 105 

+ 2,6 * 
± 4,6 

- 4,4  
± 1,5 

+ 8,7 
± 3,8 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-5 : pH moyens des précipitations, Taux de changement moyens (unit.pH.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% 
(Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

STATIONS pH moyens des précipitations 
 

Nb 
events 

Période 
d’étude Hiver Printemps Eté Automne 

    pH unitépH 
an-1 

Min Max pH unitépH 
an-1 

Min Max pH unitépH 
an-1 

Min Max Unité pH unitépH 
an-1 

Min Max 

Donon 2 253 1990-2003 5,06 ± 0,28 - 0,033 * - 0,09 + 0,01 4,88 ± 0,23 + 0,016 - 0,03 + 0,06 4,97 ± 0,22 ns - 0,04 + 0,04 4,94 ± 0,20 - 0,020 * - 0,05 0 
Revin 2 317 1990-2003 5,20 ± 0,27 - 0,007 - 0,06 + 0,06 4,87 ± 0,34 + 0,045 * - 0,01 + 0,10 4,99 ± 0,21 - 0,021 - 0,05 + 0,02 5,08 ± 0,16 - 0,018 * - 0,05 + 0,01 

Morvan  2468 1990-2003 5,37 ± 0,34 - 0,021 - 0,09 + 0,05 5,21 ± 0,20 + 0,006 - 0,04 + 0,06 5,22 ± 0,27 - 0,013 - 0,08 + 0,06 5,26 ± 0,32 - 0,041 * - 0,12 + 0,01 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 5,44 ± 0,36 - 0,040   5,19 ± 0,22 - 0,023   5,28 ± 0,33 - 0,076   5,32 ± 0,15 - 0,031   
Montandon 854 1998-2003 5,00 ± 0,12 + 0,064   5,20 ± 0,34 + 0,140   5,06 ± 0,24 + 0,056   4,95 ± 0,14 - 0,022   
Le Casset 1 302 1990-2003 5,55 ± 0,35 - 0,024 - 0,13 + 0,07 5,52 ± 0,28 + 0,026 - 0,03 + 0,08 5,34 ± 0,35 + 0,023 - 0,03 + 0,11 5,49 ± 0,24 - 0,012 - 0,06 + 0,05 

Iraty 2 140 1990-2003 5,42 ± 0,50 - 0,033 * - 0,17 + 0,01 5,33 ± 0,27 + 0,011 - 0,05 + 0,07 5,34 ± 0,28 - 0,011 - 0,06 + 0,05 5,25 ± 0,31 - 0,037 * - 0,08 + 0,02 
P.Vieille 1 531 1995-2003 5,04 ± 0,21 - 0,003   5,19 ± 0,32 + 0,017   5,05 ± 0,24 + 0,013   4,97 ± 0,25 - 0,050   
 Crouzille 1 764 1990-2002 5,36 ± 0,33 - 0,028 - 0,10 + 0,04 5,53 ± 0,34 + 0,005 - 0,06 + 0,07 5,50 ± 0,29 - 0,002 - 0,07 + 0,05 5,31 ± 0,34 - 0,037 + - 0,13 - 0,01 
La Hague 2 017 1990-2002 5,32 ± 0,32 - 0,043 + - 0,09 + 0,03 5,17 ± 0,37 + 0,017 - 0,03 + 0,11 5,31 ± 0,42 - 0,077 ** - 0,15 - 0,01 5,23 ± 0,40 - 0,061 * - 0,15 + 0,03 
Brotonne 2 265 1990-2003 5,26 ± 0,28 - 0,037 * - 0,08 + 0,01 5,03 ± 0,23 - 0,014 * - 0,06 + 0,04 4,96 ± 0,27 - 0,034 ** - 0,08 + 0,01 5,09 ± 0,31 - 0,054 ** - 0,10 + 0,01 

Moyenne 
Ecart Type 

20 111 1990-2003 
5,27  

± 0,18 
- 0,018  
± 0,030 

- 0,10  
± 0,03 

+ 0,04  
± 0,02 

5,14  
± 0,18 

+ 0,022  
± 0,043 

- 0,04  
± 0,02 

+ 0,07 
± 0,02 

5,18 
± 0,18 

- 0,014  
± 0,040 

- 0,07  
± 0,04 

+ 0,04  
± 0,03 

5,22 
± 0,21 

- 0,035  
± 0,010 

- 0,09  
± 0,04 

+ 0,01  
± 0,02 

 

 

Tableau 11-6 : Dépositions humides moyennes en H+ (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle de 
confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

STATIONS Dépositions humides moyennes en H+ 
 

Nb 
events Hiver Printemps Eté Automne 

  

Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 4,12 ± 2,98 + 10,1 * - 2,4 + 14,4 4,34 ± 1,82 - 3,5 - 7,1 + 4,7 4,71 ± 2,24 + 1,1 - 6,3 + 6,4 7,01 ± 2,23 + 4,0 + - 2,6 + 7,7 
Revin 2 317 1990-2003 2,06 ± 1,52 + 14,8 - 7,2 + 17,3 2,78 ± 1,88 - 4,6 - 8,2 + 7,3 3,16 ± 1,96 + 11,3 - 5,0 + 24,5 4,80 ± 2,46 + 11,5 * - 1,0 + 15,2 

Morvan  2468 1990-2003 1,61 ± 1,13 + 2,9 - 6,8 + 7,2 2,22 ± 1,33 - 0,9 - 6,6 + 8,0 1,84 ± 1,03 + 6,1 - 5,9 + 10,8 2,54 ± 1,21 + 7,4 - 3,0 + 9,8 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 2,02 ± 1,81 + 3,7   3,36 ± 1,12 - 8,9   3,26 ± 2,62 + 8,3   2,80 ± 1,10 - 2,0   
Montandon 854 1998-2003 1,99 ± 0,75 - 2,4   2,77 ± 1,85 - 5,9   3,72 ± 1,63 - 9,1   3,60 ± 1,42 - 6,8   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,58 ± 0,50 + 4,9 - 9,0 + 6,0 0,78 ± 0,61 - 1,8 - 8,3 + 6,0 1,29 ± 1,16 - 2,6 - 7,9 + 5,7 0,74 ± 0,46 + 5,4 - 7,3 + 8,8 

Iraty 2 140 1990-2003 1,45 ± 0,93 ns - 0,7 + 12,1 1,77 ± 1,13 + 2,8 - 5,6 + 12,5 2,34 ± 1,56 + 9,3 - 6,9 + 12,4 3,00 ± 1,90 + 10,3 - 4,2 + 13,5 
P.Vieille 1 531 1995-2003 1,74 ± 0,64 ns   1,71 ± 0,95 - 6,0   2,11 ± 0,72 - 5,0   2,76 ± 0,95 + 11,8   

La Crouzille 1 764 1990-2002 1,10 ± 0,92 + 9,8 - 6,1 + 12,9 1,06 ± 0,80 - 3,7 - 8,4 + 9,7 0,98 ± 0,78 - 1,4 - 7,6 + 11,0 1,56 ± 0,77 + 3,8 - 5,8 + 9,9 
La Hague 2 017 1990-2002 1,41 ± 1,23 + 9,1 ** + 3,5 + 14,0 2,01 ± 1,68 - 4,0 - 8,3 + 7,5 1,38 ± 0,95 + 9,1 * - 0,5 + 12,6 3,19 ± 2,26 + 9,3 + - 4,7 + 11,8 
Brotonne 2 265 1990-2003 1,10 ± 0,77 + 9,3 * - 3,1 + 12,6 2,31 ± 1,50 + 4,2 - 6,0 + 12,2 2,45 ± 1,37 + 9,1 ** + 1,3 + 10,1 2,48 ± 1,92 + 8,5 * - 2,3 + 13,6 

Moyenne 
Ecart Type 

20 111 1990-2003 
1,74 

± 0,91 
+ 6,9 
± 5,1 

- 4,0  
± 4,1 

+ 12,1  
± 3,7 

2,28 
± 1,0 

- 2,9 
± 3,8 

- 7,3  
± 1,1 

+ 8,5  
± 2,8 

2,48  
± 1,14 

+ 3,3  
± 6,9 

- 4,9  
± 3,4 

+ 11,7  
± 5,8 

3,13 
± 1,65 

+ 5,7  
± 5,8 

- 3,9  
± 2,0 

+ 11,3 
± 2,6 

 Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-7 : Concentrations moyennes en nss-SO4
2- dans les précipitations (mgS.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure 

de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations moyennes en nss-SO4
2- dans les précipitations 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgS.L-1 %an-1 Min Max mgS.L-1 %an-1 Min Max mgS.L-1 %an-1 Min Max mgS.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,52 ± 0,28 - 4,8 * - 6,6 + 1,3 0,70 ± 0,33 - 4,8 ** - 7,5 - 0,5 0,43 ± 0,11 - 3,6 ** - 5,9 - 0,6 0,33 ± 0,09 - 2,6 - 5,7 + 2,4 
Revin 2 317 1990-2003 0,66 ± 0,27 - 4,7 * - 7,0 + 1,6 0,74 ± 0,29 - 4,8 *** - 6,7 - 1,5 0,53 ± 0,14 - 3,3 *** - 4,9 - 1,0 0,47 ± 0,09 - 2,5 * - 4,7 + 0,3 

Morvan  2468 1990-2003 0,46 ± 0,28 - 6,3 ** - 7,7 - 0,9 0,58 ± 0,22 - 3,9 * - 6,4 + 1,9 0,45 ± 0,11 - 1,2 - 5,4 + 4,7 0,27 ± 0,06 - 2,5 + - 5,4 + 2,1 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,45 ± 0,27 - 7,0   0,54 ± 0,12 - 5,2   0,41 ± 0,04 - 2,2   0,21 ± 0,03 + 0,9   
Montandon 854 1998-2003 0,28 ± 0,07 + 0,8   0,43 ± 0,07 + 6,8   0,41 ± 0,07 + 5,3   0,20 ± 0,05 0   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,21 ± 0,07 - 4,5 * - 6,6 + 1,6 0,48 ± 0,13 - 1,0 - 4,2 + 4,1 0,48 ± 0,16 - 4,0 - 6,1 + 3,9 0,17 ± 0,06 - 1,2 - 5,5 + 4,4 

Iraty 2 140 1990-2003 0,66 ± 0,60 - 5,4 * - 9,0 + 2,9 0,59 ± 0,16 - 3,1 + - 5,8 + 1,5 0,75 ± 0,27 - 3,5 * - 6,3 + 1,7 0,36 ± 0,20 - 3,9 * - 7,8 0 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,40 ± 0,12 - 1,8   0,62 ± 0,10 - 1,7   0,68 ± 0,09 - 1,8   0,33 ± 0,06 - 2,7   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,61 ± 0,41 - 5,2 * - 7,9 + 2,1 0,54 ± 0,19 - 0,5 - 6,0 + 3,9 0,50 ± 0,22 + 0,5 - 6,0 + 6,9 0,31 ± 0,14 - 3,9 ** - 7,9 - 1,0 
La Hague 2 017 1990-2002 0,82 ± 0,48 - 5,7 ** - 7,9 - 0,5 0,78 ± 0,40 - 4,9 * - 7,7 + 3,2 0,84 ± 1,00 - 5,2 * - 9,5 + 5,2 0,46 ± 0,12 - 3,7 * - 6,5 + 1,8 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,61 ± 0,33 - 4,7 ** - 7,7 - 0,4 0,78 ± 0,28 - 3,8 * - 6,7 + 0,7 0,67 ± 0,14 - 1,0 - 3,7 + 1,4 0,39 ± 0,07 - 2,4 + - 4,4 + 1,5 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

0,51  
± 0,18 

- 4,5 *  
± 2,2 

- 7,5  
± 0,8 

+ 1,0  
± 1,4 

0,62 
± 0,12 

- 2,4 * 
± 3,4 

- 6,4  
± 1,1 

+ 1,7  
± 2,0 

0,56  
± 0,15 

- 1,8 *  
± 2,9 

- 6,0  
± 1,6 

+ 2,8  
± 2,7 

0,32 
± 0,10 

- 2,2 *  
± 1,5 

- 5,9  
± 1,3 

+ 1,4 
± 1,7 

 
Tableau 11-8 : Dépositions humides moyennes en nss-SO4

2- (mgS.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure de l’intervalle 
de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 

Dépositions humides moyennes en nss-SO4
2- 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgS.m²an-1 %an-1 Min Max mgS.m²an-1 %an-1 Min Max mgS.m²an-1 %an-1 Min Max mgS.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 139 ± 61 - 1,3 - 7,6 + 6,5 196 ± 88 - 3,8 * - 7,2 + 0,7 136 ± 49 - 3,7 - 7,0 + 6,0 143 ± 51 - 1,6 - 6,1 + 3,6 
Revin 2 317 1990-2003 118 ± 62 + 5,1 - 5,5 + 9,0 130 ± 32 - 1,2 - 5,1 + 4,3 114 ± 40 + 1,4 - 5,2 + 6,6 134 ± 34 + 1,5 - 4,1 + 5,1 

Morvan  2468 1990-2003 78 ± 39 - 4,1 + - 7,9 + 3,4 123 ± 53 - 4,6 * - 6,8 + 2,4 108 ± 39 - 1,3 - 6,5 + 5,1 85 ± 34 - 3,7 * - 6,7 + 0,5 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  99 ± 55 - 5,5    204 ± 55 - 6,6    153 ± 47 + 0,8    100 ± 41 0   
Montandon 854 1998-2003 43 ± 14 - 8,7   118 ± 14 - 3,1   142 ± 24 - 5,8   58 ± 16 - 7,1   
Le Casset 1 302 1990-2003  23 ± 12 - 4,0 - 8,9 + 7,2  76 ± 28 + 4,3 - 4,0 + 7,7  80 ± 31 - 2,3 - 5,7 + 5,3  34 ± 34 - 2,1 - 8,1 + 6,0 

Iraty 2 140 1990-2003 69 ± 40 - 1,4 - 6,6 + 4,4 149 ± 78 + 4,8 - 5,4 + 8,9 181 ± 95 + 1,6 - 6,9 + 7,8 93 ± 42 - 1,0 - 6,2 + 7,5 
P.Vieille 1 531 1995-2003  56 ± 14 - 0,6    113 ± 20 ns    115 ± 44 - 6,9 *    68 ± 15 - 0,8   

La Crouzille 1 764 1990-2002 62 ± 40 - 4,5 - 6,7 + 4,5 97 ± 65 - 3,9 - 7,4 + 9,5 82 ± 73 ns - 7,6 + 11,4 67 ± 44 - 5,2 * - 7,0 0 
La Hague 2 017 1990-2002  116 ± 57 - 2,2 - 6,5 + 4,5  84 ± 41 - 4,0 - 7,4 + 4,2  76 ± 51 - 1,0 - 8,6 + 8,2  119 ± 49 + 7,1 - 4,7 + 10,5 
Brotonne 2 265 1990-2003 56 ± 18 ns - 4,8 + 7,4 105 ± 40 - 1,7 - 5,7 + 5,5 107 ± 46 ns - 6,0 + 8,0 78 ± 34 ns - 5,6 + 5,8 

Moyenne 
Ecart Type 

20 111 1990-2003 
78 

± 36 
- 2,7  
± 3,6 

- 6,8  
± 1,3 

+ 5,9  
± 1,9 

127 
± 42 

- 2,0 
± 3,7 

- 6,1  
± 1,2 

+ 5,4  
± 3,1 

118 
± 33 

- 1,9  
± 3,1 

- 6,7  
± 1,1 

+ 7,3  
± 2,0 

89 
± 33 

- 1,3  
± 3,9 

- 6,1  
± 1,3 

+ 4,9 
± 3,5 

 

Nb events : nombre d’événements pluvieux,  ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-9 : Concentrations moyennes en NO3
- dans les précipitations (mgN.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 

inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

Concentrations moyennes en NO3
- dans les précipitations 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,38 ± 0,16 0 - 6,2 + 6,4 0,52 ± 0,20 - 1,6 - 5,5 + 4,7 0,32 ± 0,07 - 0,8 - 4,0 + 4,2 0,26 ± 0,06 0 - 3,8 + 8,0 
Revin 2 317 1990-2003 0,45 ± 0,17 - 2,6 - 6,5 + 7,1 0,51 ± 0,12 - 2,6 * - 5,1 + 0,7 0,39 ± 0,07 - 2,2 * - 4,3 + 3,2 0,33 ± 0,06 - 1,4 - 2,6 + 4,0 

Morvan  2468 1990-2003 0,35 ± 0,17 - 4,9 * - 7,9 + 2,3 0,41 ± 0,16 - 1,9 - 6,1 + 4,9 0,32 ± 0,09 + 1,9 - 4,6 + 6,6 0,21 ± 0,04 ns - 3,8 + 6,0 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,32 ± 0,16 - 6,3   0,36 ± 0,09 - 5,3   0,25 ± 0,04 + 1,7   0,14 ± 0,03 + 11.0   
Montandon 854 1998-2003 0,33 ± 0,14 - 8,1   0,39 ± 0,09 + 13,6   0,33 ± 0,08 + 12,0   0,21 ± 0,06 0   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,17 ± 0,07 - 3,0 - 6,6 + 3,9 0,27 ± 0,06 + 1,1 - 2,1 + 5,0 0,28 ± 0,08 + 0,7 - 5,3 + 5,4 0,11 ± 0,03 + 4,6 - 2,6 + 6,4 

Iraty 2 140 1990-2003 0,48 ± 0,38 - 4,9 - 9,3 + 8,0 0,31 ± 0,08 + 1,3 - 4,4 + 6,7 0,36 ± 0,09 - 1,4 - 5,1 + 3,1 0,22 ± 0,14 - 3,4 - 8,0 + 2,6 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,27 ± 0,10 + 2,5   0,36 ± 0,09 - 0,6    0,38 ± 0,08 + 2,4   0,21 ± 0,04 - 1,9   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,41 ± 0,27 - 2,6 - 7,5 + 5,4 0,34 ± 0,13 + 2,9 - 4,4 + 8,1 0,29 ± 0,12 + 2,9 - 5,4 + 7,4 0,22 ± 0,09 - 3,7 - 6,4 + 4,3 
La Hague 2 017 1990-2002 0,51 ± 0,31 - 5,4 * - 7,8 + 1,8 0,51 ± 0,19 - 2,5 - 6,0 + 4,0 0,95 ± 1,89 - 4,5 - 8,1 + 6,0 0,29 ± 0,10 - 3,6 * - 7,1 + 3,8 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,30 ± 0,14 - 4,6 - 6,3 + 3,7 0,50 ± 0,22 - 2,2 - 6,1 + 4,2 0,38 ± 0,09 + 3,3 - 1,6 + 5,7 0,21 ± 0,04 + 1.6 - 3,5 + 5,1 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

0,36 
± 0,10 

- 3,6 
± 2,9 

- 7,3  
± 1,1 

+ 4,8  
± 2,2 

0,41 
± 0,09 

+ 0,2 
± 5,0 

- 5,0  
± 1,3 

+ 4,8  
± 2,1 

0,39 
± 0,19 

+ 1,5 
± 4,2 

- 4,8  
± 1,8 

+ 5,2  
± 1,6 

0,22 
± 0,06 

- 1,2  
± 2,8 

- 4,7  
± 2,1 

+ 5,0 
± 1,7 

 
Tableau 11-10 : Dépositions humides moyennes en NO3

- (mgN.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en NO3
- 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 105 ± 48 + 5,1 - 6,0 + 9,7 142 ± 49 - 1,1 - 5,8 + 5,4 100 ± 30 - 0,6 - 6,4 + 5,6 111 ± 28 + 1,0 - 4,1 + 5,1 
Revin 2 317 1990-2003 79 ± 45 + 7,6 - 3,5 + 9,9 93 ± 19 - 1,4 - 3,0 + 4,3 84 ± 25 + 3,5 - 3,2 + 5,7 96 ± 24 + 5,0 * - 1,6 + 5,8 

Morvan  2468 1990-2003 58 ± 26 - 1,6 - 7,3 + 6,8 88 ± 34 - 2,5 - 6,4 + 5,1 74 ± 27 ns - 6,4 + 6,2 63 ± 16 - 1,9 - 5,2 + 3,1 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  70 ± 35 - 3,7    131 ± 35 - 5,3    92 ± 30 + 11,7    67 ± 27 + 12,9   
Montandon 854 1998-2003 45 ± 14 - 7,0   105 ± 26 + 1,9   114 ± 27 - 3,1   60 ± 14 + 1,5   
Le Casset 1 302 1990-2003  17 ± 9 - 3,6 - 8,4 + 7,3  42 ± 12 + 4,7 + - 2,1 + 7,5  47 ± 17 + 2,4 - 4,6 + 7,7  18 ± 11 + 3,5 - 5,5 + 9,1 

Iraty 2 140 1990-2003 47 ± 33 + 6,3 - 6,5 + 10,5 80 ± 36 + 6,4 + - 3,1 + 9,7 76 ± 51 + 2,3 - 6,9 + 8,8 55 ± 25 + 3,8 - 4,7 + 9,4 
P.Vieille 1 531 1995-2003  37 ± 10 + 2,8    66 ± 15 + 2,7    64 ± 24 - 7,0 *    42 ± 8 ns   

La Crouzille 1 764 1990-2002 40 ± 19 - 2,5 - 6,6 + 6,7 59 ± 34 ns - 6,5 + 9,2 40 ± 39 + 3,7 - 7,5 + 9,6 65 ± 23 - 4,4 * - 6,6 + 2,3 
La Hague 2 017 1990-2002  61 ± 14 - 0,9 - 3,4 + 6,2  57 ± 30 - 3,2 - 7,0 + 6,6  83 ± 80 - 2,0 - 8,1 + 3,9  75 ± 33 ns - 6,2 + 9,6 
Brotonne 2 265 1990-2003  28 ± 13 + 5,4 - 3,9 + 8,2 68 ± 24 0 - 3,3 + 6,7 60 ± 25 + 7,2 - 4,2 + 11,0 40 ± 16 + 2,6 - 3,1 + 6,9 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111  1990-2003 

53 
± 25 

+ 0,7 
± 4,9 

- 5,7  
± 1,9 

+ 8,2  
± 1,7 

85 
± 31 

+ 0,2 
± 3,7 

- 4,7  
± 1,9 

+ 6,8  
± 1,9 

68  
± 21 

+ 1,8  
± 5,3 

- 5,9  
± 1,7 

+ 7,3  
± 2,4 

71 
± 26 

+ 2,7 
± 4,8 

- 4,6  
± 1,6 

+ 6,4 
± 2,8 

Nb events : nombre d’événements pluvieux,  ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-11 : Concentrations moyennes en NH4
+ dans les précipitations (mgN.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 

inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

Concentrations moyennes en NH4
+ dans les précipitations 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max mgN.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,68 ± 0,39 - 5,9 ** - 8,2 0 0,91 ± 0,37 - 4,6 * - 7,2 + 4,1 0,52 ± 0,37 - 4,7 * - 8,0 + 1,3 0,52 ± 0,23 - 5,4 * - 7,8 + 3,6 
Revin 2 317 1990-2003 0,97 ± 0,64 - 5,9 + - 8,4 + 3,1 0,98 ± 0,37 - 4,5 ** - 7,0 - 1,5 0,70 ± 0,38 - 4,7 * - 8,5 + 2,5 0,48 ± 0,21 - 4,8 * - 7,5 + 1,7 

Morvan  2468 1990-2003 0,73 ± 0,41 - 6,4 ** - 8,0 - 3,2 0,85 ± 0,44 - 5,6 * - 8,0 + 2,5 0,66 ± 0,30 - 5,0 * - 7,8 0 0,39 ± 0,31 - 6,3 ** - 8,5 - 2,1 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,57 ± 0,33 - 6,5   0,81 ± 0,37 - 7,5   0,67 ± 0,26 - 9,4 *   0,29 ± 0,16 - 9,9   
Montandon 854 1998-2003 0,30 ± 0,06 - 7,4   0,54 ± 0,19 ns   0,42 ± 0,16 ns   0,17 ± 0,04 ns   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,32 ± 0,55 - 6,7 ** - 10,1 - 1,3 0,42 ± 0,20 - 5,8 ** - 8,5 0 0,44 ± 0,22 - 4,7 + - 7,5 + 3,4 0,19 ± 0,27 - 7,3 ** - 9,7 - 2,4 

Iraty 2 140 1990-2003 0,70 ± 0,67 - 6,6 * - 9,0 0 0,65 ± 0,31 - 4,3 * - 7,4 + 3,3 0,80 ± 0,46 - 5,3 - 8,5 + 4,5 0,44 ± 0,37 - 6,3 + - 9,2 + 4,2 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,35 ± 0,09 - 3,5   0,58 ± 0,35 ns   0,53 ± 0,14 + 0,5   0,25 ± 0,15 - 6,7 *   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,69 ± 0,43 - 6,7 ** - 8,4 - 2,2 0,78 ± 0,47 - 6,3 * - 8,7 + 5,0 0,87 ± 0,71 - 0,6 - 7,2 + 6,8 0,46 ± 0,45 - 7,0 * - 10,0 + 1,6 
La Hague 2 017 1990-2002 0,76 ± 0,59 - 6,3 * - 8,7 0 0,77 ± 0,42 - 4,9 * - 7,8 + 0,6 1,36 ± 2,10 - 7,4 * - 10,9 0 0,45 ± 0,37 - 7,3 *** - 10,0 - 3,6 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,74 ± 0,38 - 5,9 ** - 7,7 - 2,4 0,96 ± 0,50 - 5,9 ** - 8,1 - 1,7 0,91 ± 0,6 - 6,2 * - 8,4 0 0,38 ± 0,21 - 6,3 * - 8,1 0 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

0,62 
± 0,21 

- 6,2 **  
± 1,0 

- 8,6  
± 0,7 

- 0,8  
± 1,9 

0,75 
± 0,19 

- 5,5 **  
± 1,0 

- 7,8  
± 0,6 

+ 1,5  
± 2,5 

0,72 
± 0,29 

- 4,8 * 
± 2,9 

- 8,4  
± 1,1 

+ 2,3  
± 2,5 

0,36 
± 0,12 

- 6,7 **   
± 1,4 

- 8,9  
± 1,0 

+ 0,5 
± 2,9 

 
Tableau 11-12 : Dépositions humides moyennes en NH4

+ (mgN.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en NH4
+ 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max mgN.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 175 ± 84 - 2,6 - 7,3 + 7,7 254 ± 130 - 3,3 - 7,4 + 8,9 158 ± 79 - 3,4 - 7,3 + 5,7 134 ± 86 - 3,9 + - 7,9 + 3,7 
Revin 2 317 1990-2003 153 ± 73 ns - 7,2 + 7,8 167 ± 24  - 1,5 - 3,5 + 1,6 134 ± 45 - 3,0 - 5,6 + 3,5 130 ± 51 - 2,5 - 6,0 + 2,4 

Morvan  2468 1990-2003 127 ± 95 - 5,0 + - 8,5 + 3,9 185 ± 120 - 5,1 ** - 8,3 - 1,4 157 ± 89 - 5,5 * - 8,4 + 3,1 127 ± 99 - 5,7 ** - 9,2 + 3,5 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  123 ± 66 - 5,4    301 ± 130 - 10,4    232 ± 88 - 5,0    133 ± 90 - 11,0   
Montandon 854 1998-2003 49 ± 22 - 12,3   139 ± 35 + 9,8   143 ± 38 + 9,3   47 ± 13 + 3,6   
Le Casset 1 302 1990-2003  22 ± 21 - 6,8 * - 9,7 + 3,7  64 ± 26 - 3,8 - 6,5 + 3,5  74 ± 39 - 3,1 - 7,5 + 5,9  41 ± 29 - 6,2 * - 11,0 + 6,1 

Iraty 2 140 1990-2003 73 ± 61 ns - 8,6 + 12,8 162 ± 114 - 1,0 - 7,1 + 6,8 175 ± 95 - 1,6 - 7,5 + 7,1 94 ± 71 - 4,1 - 8,4 + 10,8 
P.Vieille 1 531 1995-2003  48 ± 10 ns    98 ± 35 - 2,6    91 ± 50 - 7,8 *    46 ± 21 - 6,7 +   

La Crouzille 1 764 1990-2002 75 ± 66 - 3,7 - 8,1 + 6,2 132 ± 111 - 5,0 - 9,2 + 8,9 138 ± 129 - 2,9 - 8,9 + 9,2 93 ± 83 - 6,3 ** - 10,6 - 2,8 
La Hague 2 017 1990-2002  99 ± 54 - 4,4 - 7,1 + 4,0  80 ± 58 - 4,3 - 8,6 + 4,2  122 ± 95 - 4,3 - 9,3 + 8,6  90 ± 50 - 3,6 - 8,0 + 8,0 
Brotonne 2 265 1990-2003  69 ± 33 - 2,0 - 6,7 + 8,5 128 ± 62 - 4,1 * - 7,5 + 3,0 143 ± 93 - 4,9 - 8,8 + 5,8 71 ± 52 - 5,4 * - 8,3 + 4,3 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

92 
± 47 

- 5,3 
± 3,2 

- 7,9  
± 1,0 

+ 6,8  
± 3,1 

155 
± 71 

- 2,8 
± 4,9 

- 7,3  
± 1,7 

+ 4,4  
± 3,6 

142 
± 42 

- 2,9 
± 4,4 

- 7,9  
± 1,2 

+ 6,1  
± 2,2 

91 
± 36 

- 4,7* 
± 3,5 

- 8,7  
± 1,6 

+ 4,5 
± 4,0 

Nb events : nombre d’événements pluvieux,  ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-13 : Concentrations moyennes en nss-Ca2+ dans les précipitations (mg.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 
inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

 

Concentrations moyennes en nss-Ca2+ dans les précipitations 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,33 ± 0,44 - 5,4 * - 8,0 + 8,9 0,32 ± 0,14 - 2,8 - 7,6 + 5,7 0,26 ± 0,11 - 2,4 - 7,3 + 5,6 0,11 ± 0,04 0 - 5,5 + 6,4 
Revin 2 317 1990-2003 0,43 ± 0,42 - 3,2 - 8,0 + 8,3 0,41 ± 0,10 ns - 4,5 + 7,8 0,32 ± 0,14 - 2,8 - 6,4 + 5,4 0,18 ± 0,09 + 1,8 * - 4,8 + 8,3 

Morvan  2468 1990-2003 0,27 ± 0,19 - 6,4 * - 8,7 + 4,5 0,52 ± 0,47 - 1,6 - 9,9 + 7,6 0,40 ± 0,13 ns - 4,6 + 5,6 0,21 ± 0,12 + 1,3 - 7,3 + 9,4 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,58 ± 0,41 - 7,5   0,47 ± 0,20 + 2,5   0,47 ± 0,23 - 7,8   0,30 ± 0,20 + 7,7   
Montandon 854 1998-2003 0,16 ± 0,04 - 9,5   0,38 ± 0,14 + 16,2   0,45 ± 0,18 + 24,4   0,13 ± 0,05 - 1,6   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,56 ± 0,38 ns - 8,2 + 13,7 1,34 ± 1,31 + 9,9 *** - 2,1 + 16,1 0,88 ± 0,45 + 9,4 * - 1,6 + 13,5 0,53 ± 0,32 ns - 6,5 + 8,0 

Iraty 2 140 1990-2003 1,01 ± 0,96 - 4,1 - 8,7 + 14,0 0,70 ± 0,37 + 5,8 - 4,2 + 9,8 0,93 ± 0,42 - 1,3 - 6,5 + 3,8 0,40 ± 0,43 - 2,0 - 9,4 + 9,0 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,25 ± 0,12 + 2,5   0,65 ± 0,25 + 21,2 *   0,71 ± 0,25 - 4,1   0,26 ± 0,16 - 7,9   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,40 ± 0,60 - 3,9 - 7,9 + 7,4 0,65 ± 0,78 + 10,9 - 3,8 + 18,1 0,48 ± 0,29 + 2,4 - 5,4 + 9,3 0,22 ± 0,18 - 2,6 + - 9,4 + 3,1 
La Hague 2 017 1990-2002 0,55 ± 0,28 - 5,4 *** - 7,8 - 3,1 0,44 ± 0,18 + 2,5 - 2,1 + 3,3 0,75 ± 1,31 - 7,5 * - 10,1 + 1,2 0,32 ± 0,15 - 3,2 + - 8,7 + 2,2 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,33 ± 0,21 - 4,3 * - 8,2 + 4,5 0,37 ± 0,19 + 3,7 - 6,0 + 5,9 0,34 ± 0,12 - 1,4 - 6,1 + 5,1 0,18 ± 0,09 - 1,0 - 5,4 + 9,7 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

0,44 
± 0,23 

- 4,7 * 
± 3,2 

- 8,2  
± 0,2 

+ 7,3  
± 5,5 

0,57 
± 0,23 

+ 7,0 
± 7,8 

- 5,0  
± 2,7 

+ 9,3  
± 5,2 

0,54 
± 0,23 

+ 0,9 
± 9,6 

- 6,0  
± 2,4 

+ 6,2  
± 3,7 

0,26 
± 0,12 

- 0,8 
± 4,0 

- 7,1  
± 1,9 

+ 7,0 
± 2,9 

 
Tableau 11-14 : Dépositions humides moyennes en nss-Ca2+ (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

 Dépositions humides moyennes en nss-Ca2+ 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 64 ± 45 - 1,4 - 6,6 + 6,6 87 ± 32 ns - 5,6 + 10,8 74 ± 30 - 1,1 - 6,4 + 6,4 45 ± 21 + 0,9 - 6,5 + 8,5 
Revin 2 317 1990-2003 54 ± 30 + 5,9 - 5,9 + 9,6 72 ± 23  + 6,7 * - 1,6 + 7,3 67 ± 27 + 0,9 - 4,7 + 8,2 49 ± 19 + 4,1 - 3,2 + 10,9 

Morvan  2468 1990-2003 42 ± 21 - 3,2 - 7,4 + 7,4 115 ± 70 - 3,1 - 8,9 + 7,6 106 ± 57 + 1,6 - 6,4 + 8,9 54 ± 22 - 0,9 - 7,0 + 5,3 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  92 ± 58 - 7,9    177 ± 90 + 1,7    156 ± 63 - 4,5    141 ± 100 + 7,0   
Montandon 854 1998-2003 27 ± 17 - 7,5   105 ± 47 - 7,5   154 ± 38 + 7,6   37 ± 12 - 2,4   
Le Casset 1 302 1990-2003  56 ± 50 - 1,3 - 8,3 + 9,9  206 ± 170 + 14,1 *** + 8,3 + 16,4  154 ± 95 + 8,2 - 4,1 + 10,1  174 ± 101  - 2,3 - 7,6 + 7,9 

Iraty 2 140 1990-2003 104 ± 91 + 5,6 - 7,2 + 15,4 198 ± 120 + 10,1 - 4,6 + 12,6 218 ± 100 - 2,1 - 7,8 + 8,5 72 ± 41 + 7,7 - 4,7 + 10,8 
P.Vieille 1 531 1995-2003  33 ± 10 - 1,4    124 ± 64 + 18,1 *    118 ± 70 - 9,6 *    45 ± 24 - 6,6 +   

La Crouzille 1 764 1990-2002 38 ± 29 + 1,5 - 8,9 + 9,8 89 ± 64 + 17,6 - 4,7 + 21,8 72 ± 60 + 1,5 - 7,5 + 7,8 40 ± 19 - 4,1 - 8,0 + 7,7 
La Hague 2 017 1990-2002  86 ± 50 - 2,9 - 7,6 + 5,3  43 ± 26 + 1,9 - 6,9 + 8,8   66 ± 50 - 4,5 - 9,0 + 7,6  86 ± 42 ns - 6,3 + 11,2 
Brotonne 2 265 1990-2003  27 ± 10 + 1,6 - 4,0 + 7,5  49 ± 29 + 8,0 + - 3,2 + 12,4  54 ± 29 - 1,5 - 7,3 + 6,4  33 ± 15 + 9,5 - 3,5 + 11,1 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

57 
± 27 

- 1,0 
± 4,5 

- 7,0  
± 1,5 

+ 8,9  
± 3,1 

115 
± 57 

+ 6,8 
± 8,6 

- 3,4  
± 5,2 

+ 12,2  
± 4,9 

113 
± 52 

- 0,3 
± 5,2 

- 6,7  
± 1,6 

+ 8,0  
± 1,2 

70 
± 46 

+ 1,3  
± 5,5 

- 5,9  
± 1,8 

+ 9,2 
± 2,2 

Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-15 : Concentrations moyennes en nss-Mg2+ dans les précipitations (mg.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 
inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

Concentrations moyennes en nss-Mg2+ dans les précipitations 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,10 ± 0,10 - 5,9 + - 8,8 + 1,9 0,07 ± 0,09 0 - 8,3 + 4,8 0,03 ± 0,01 - 2,6 - 6,7 + 4,2 0,03 ± 0,01 0 - 3,6 + 4,2 
Revin 2 317 1990-2003 0,12 ± 0,08 - 1,5 - 7,5 + 9,4 0,07 ± 0,02 0 - 4,8 + 4,2 0,05 ± 0,02 - 4,3 * - 7,8 0 0,09 ± 0,03 - 1,0 - 6,1 + 5,5 

Morvan  2468 1990-2003 0,07 ± 0,05 - 7,7 *** - 9,1 - 4,0 0,05 ± 0,02 - 5,8 * - 9,1 0 0,05 ± 0,03 - 6,5 * - 9,1 0 0,05 ± 0,05 - 6,6 * - 9,2 0 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,09 ± 0,06 + 1,3   0,09 ± 0,06 + 3,3   0,06 ± 0,04 + 5,6   0,06 ± 0,03 + 3,7   
Montandon 854 1998-2003 0,04 ± 0,01 + 8,3   0,04 ± 0,01 0   0,03 ± 0,01 0   0,03 ± 0,01 0   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,05 ± 0,03 - 3,7 - 9,8 + 4,2 0,07 ± 0,04 + 12,8 ** - 1,0 + 14,6 0,06 ± 0,05 + 5,6 - 5,2 + 10,4 0,04 ± 0,01 0 - 3,8 + 8,3 

Iraty 2 140 1990-2003 0,15 ± 0,20 - 7,5 ** - 9,9 - 2,9 0,07 ± 0,04 - 1,5 - 8,1 + 8,3 0,08 ± 0,04 - 4,3 + - 6,9 + 4,2 0,06 ± 0,07 - 7,3 ** - 9,2 0 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,04 ± 0,02 - 9,9 *   0,04 ± 0,02 + 1,4   0,03 ± 0,01 - 6,6   0,03 ± 0,02 - 10,0 +   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,07 ± 0,05 - 2,2 - 8,7 0 0,07 ± 0,04 - 5,9 * - 4,1 + 11,1 0,07 ± 0,06 + 9,8 - 6,9 + 11,1 0,06 ± 0,05 + 5,7 - 8,7 + 11,1 
La Hague 2 017 1990-2002 0,23 ± 0,36 - 5,1 * - 9,6 + 2,6 0,07 ± 0,02 + 2,3 - 3,8 + 8,3 0,19 ± 0,37 - 4,4 + - 10,2 + 4,9 0,12 ± 0,08 - 2,6 - 10,3 + 11,7 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,06 ± 0,03 - 5,7 ** - 8,2 0 0,07 ± 0,05 - 1,4 - 7,4 + 11,1 0,06 ± 0,05 - 6,7 ** - 8,3 0 0,06 ± 0,03 - 5,9 - 8,2 0 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 0,09 

± 0,06 
- 3,6**  
± 5,0 

- 8,9  
± 0,8 

+ 1,4  
± 4,2 

0,06 
± 0,01 

+ 0,5 
± 5,0 

- 5,8  
± 2,8 

+ 7,8  
± 4,6 

0,06 
± 0,04 

- 1,3 * 
± 5,8 

- 7,6  
± 1,6 

+ 4,3  
± 4,5 

0,06 
± 0,03 

- 2,2  
± 4,8 

- 7,4  
± 2,6 

+ 5,1 
± 4,9 

 
Tableau 11-16 : Dépositions humides moyennes en nss-Mg2+ (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en nss-Mg2+ 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 26 ± 19 - 4,4 - 7,6 + 6,7 17 ± 13 - 2,1 - 7,6 + 5,0 12 ± 5 - 2,6 - 7,1 + 6,3 17 ± 7 + 0,7 - 5,6 + 7,4 
Revin 2 317 1990-2003 31 ± 26 + 4,1 - 6,9 + 9,6 13 ± 5 + 7,1 - 3,3 + 9,1 12 ± 6 - 2,2 - 6,4 + 8,5 28 ± 13 + 1,5 - 6,1 + 9,1 

Morvan  2468 1990-2003 13 ± 11 - 7,1 ** - 8,8 - 3,4 9 ± 6 - 6,0 - 10,1 + 5,8 13 ± 10 - 6,5 * - 9,0 + 5,4 15 ± 15 - 6,9 ** - 9,3 - 1,8 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  24 ± 16 - 8,4   42 ± 36 + 5,4    22 ± 20 + 2,7    34 ± 21 - 4,1   
Montandon 854 1998-2003 6 ± 2 - 6,3   10 ± 5 - 3,1   11 ± 4 - 4,8   9 ± 3 - 8,9   
Le Casset 1 302 1990-2003  5 ± 3 - 0,9 - 9,8 + 9,8 13 ± 9 + 10,2 ** - 1,6 + 15,1  10 ± 5 + 4,8 - 5,6 + 9,9  7 ± 6 - 2,5 - 8,0 + 8,9 

Iraty 2 140 1990-2003 9 ± 6 - 5,3 - 8,1 + 7,7 14 ± 8 + 7,9 - 4,8 + 9,9 18 ± 13 - 5,3 - 9,0 + 7,9 13 ± 10 - 3,9 - 8,8 + 8,3 
P.Vieille 1 531 1995-2003  6 ± 3 - 10,0 **    8 ± 4 + 10,5    7 ± 4 - 11,1 **    7 ± 4 - 9,0 *   

La Crouzille 1 764 1990-2002 13 ± 10  - 5,6 - 8,3 + 5,4 9 ± 5  + 3,6 - 6,0 + 11,9 13 ± 10  + 2,8 - 8,3 + 13,1 14 ± 10  - 3,2 - 9,6 + 9,0 
La Hague 2 017 1990-2002  40 ± 31 - 3,6 - 9,5 + 9,9  8 ± 5 + 7,3 - 4,4 + 10,7  15 ± 13 - 4,8 - 9,6 + 9,8  32 ± 21 + 4,7 - 8,7 + 9,3 
Brotonne 2 265 1990-2003  7 ± 4 - 3,8 - 7,2 + 5,1  7 ± 4 ns - 4,0 + 6,9  9 ± 7 - 5,5 - 8,6 + 2,7 11 ± 6 - 4,5 - 7,1 + 4,7 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

14 
± 12 

- 4,7 
± 3,8 

- 8,3  
± 1,0 

+ 6,3  
± 4,4 

13 
± 10 

+ 4,1 
± 5,8 

- 5,2  
± 2,6 

+ 9,3  
± 3,4 

13 
± 4 

- 2,9 
± 4,7 

- 8,0  
± 1,4 

+ 8,0  
± 3,2 

17 
± 10 

- 3,3  
± 4,3 

- 7,9  
± 1,5 

+ 6,9 
± 3,8 

Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-17 : Concentrations moyennes en nss-K+ dans les précipitations (mg.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 
inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

Concentrations moyennes en nss-K+ dans les précipitations 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,11 ± 0,10 - 7,1 ** - 9,9 - 1,5 0,09 ± 0,08 - 1,6 - 8,0 + 7,1 0,05 ± 0,04 0 - 6,1 + 7,1 0,04 ± 0,02 - 4,4 * -7,8 0 
Revin 2 317 1990-2003 0,06 ± 0,04 + 5,7 - 5,1 + 10,4 0,06 ± 0,03 + 8,9 + - 4,4 + 10,3 0,05 ± 0,04 + 4,9 - 6,4 + 8,3 0,04 ± 0,01 0 -2,7 +8,3 

Morvan  2468 1990-2003 0,04 ± 0,03 0 - 7,1 + 16,7 0,08 ± 0,03 + 5,9 - 2,8 + 9,2 0,11 ± 0,07 + 9,7 * - 2,7 + 14,1 0,12 ± 0,11 + 37,5 -6,4 +20,8 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,06 ± 0,08 0   0,08 ± 0,03 0   0,04 ± 0,01 + 4,4   0,03 ± 0,01 0   
Montandon 854 1998-2003 0,03 ± 0,01 0   0,06 ± 0,02 0   0,04 ± 0,01 + 16,7   0,02 ± 0,04 0   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,08 ± 0,06 - 4,4 - 8,7 + 8,3 0,17 ± 0,14 + 8,3 * - 3,6 + 11,1 0,15 ± 0,20 + 28,6 ** 0 + 32,8 0,08 ± 0,04 - 3,3 -7,4 +6,2 

Iraty 2 140 1990-2003 0,15 ± 0,14 - 6,1 * -9,2 + 5,1 0,05 ± 0,02 - 6,1 - 4,5 + 8,3 0,06 ± 0,04 + 28,6 * 0 + 32,5 0,06 ± 0,07 0 -9,0 +16,7 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,06 ± 0,02 - 7,7   0,11 ± 0,05 - 2,1   0,07 ± 0,04 + 5,4   0,08 ± 0,05 - 6,4   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,06 ± 0,09 0 - 8,3 + 11,1 0,10 ± 0,05 + 6,1 ** 0 + 7,6 0,17 ± 0,15 + 8,8 * - 4,9 + 14,4 0,03 ± 0,01 - 3,5 -8,3 +8,3 
La Hague 2 017 1990-2002 0,37 ± 0,31 - 6,2 * - 8,8 + 4,8 0,26 ± 0,30 - 0,6 - 7,1 + 10,0 0,40 ± 0,35 - 8,1 *** - 10,7 - 5,5 0,14 ± 0,08 - 3,0 -9,0 +7,1 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,06 ± 0,04 0 - 8,0 + 7,1 0,09 ± 0,04 + 4,4 - 4,8 + 11,7 0,07 ± 0,04 0 - 6,7 + 5,5 0,06 ± 0,04 + 13,8 -4,2 +12,9 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

0,10 
± 0,09 

- 2,3 
± 4,2 

- 8,1  
± 1,5 

+ 7,8  
± 5,3 

0,10 
± 0,06 

+ 2,1 
± 4,8 

- 4,4  
± 2,5 

+ 9,4  
± 1,6 

0,11 
± 0,10 

+ 9,0 * 
± 11,5 

- 4,7  
± 3,6 

+ 13,7  
± 13,2 

0,06 
± 0,04 

+ 2,8  
± 12,7 

- 6,8  
± 2,3 

+ 10,0 
± 6,5 

 
Tableau 11-18 : Dépositions humides moyennes en nss-K+ (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en nss-K+ 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 25 ± 19 - 5,7 * - 9,1 + 3,9 22 ± 10 - 3,9 - 6,6 + 4,9 13 ± 5 + 3,7 - 5,1 + 7,4 23 ± 20 - 3,9 - 7,9 + 9,4 
Revin 2 317 1990-2003 12 ± 9 + 10,2 * - 3,6 + 12,4 10 ± 6 ns - 1,4 + 14,0 11 ± 7 + 10,5 - 7,0 + 15,7 13 ± 6 + 7,9 - 3,6 + 9,8 

Morvan  2468 1990-2003 6 ± 3 + 7,2 - 4,6 + 10,2 18 ± 11 + 5,4 - 4,6 + 11,8 26 ± 24 + 9,7 - 4,8 + 11,4 33 ± 25 + 10,3 - 7,0 + 15,9 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  18 ± 16 - 10,2   27 ± 11 + 6,7    13 ± 5 + 4,3    16 ± 6 + 6,1   
Montandon 854 1998-2003 5 ± 3 - 9,4   17 ± 8 - 1,0   15 ± 4 + 3,0   7 ± 2 - 4,1   
Le Casset 1 302 1990-2003  5 ± 3 - 2,2 - 7,9 + 5,6 22 ± 20 + 9,4 * - 1,9 + 11,5  17 ± 15 + 10,1 * - 1,7 + 13,4  12 ± 11 - 0,7 - 8,3 + 7,0 

Iraty 2 140 1990-2003 31 ± 20 + 2,8 - 8,9 + 7,7 14 ± 7 + 8,4 - 3,3 + 11,3 14 ± 9 + 8,1 * - 3,4 + 14,5 12 ± 10 + 6,6 - 7,4 + 13,6 
P.Vieille 1 531 1995-2003  8 ± 2 - 2,0    22 ± 11 - 2,4     13 ± 11 - 7,8    16 ± 12 - 8,6 *   

La Crouzille 1 764 1990-2002 7 ± 5  - 3,1 - 8,7 + 6,1 16 ± 9 + 4,1 - 5,3 + 13,5 22 ± 18  + 9,1 - 6,7 + 16,1 8 ± 15 - 2,2 - 8,2 + 8,5 
La Hague 2 017 1990-2002  62 ± 40 - 1,6 - 9,8 + 3,4  26 ± 24 + 6,1 - 7,6 + 10,6  18 ± 13 - 7,2 ** - 9,1 - 0,6  40 ± 21 + 0,7 - 9,9 + 6,6 
Brotonne 2 265 1990-2003  6 ± 2 + 2,6 - 4,8 + 7,1  10 ± 5 + 9,1 - 1,0 + 10,9  12 ± 9 + 1,3 - 7,7 + 10,4 13 ± 8 + 7,6 - 5,1 + 11,9 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

17 
± 16 

- 1,0 
± 6,4 

- 7,2  
± 2,4 

+ 7,0  
± 3,0 

18 
± 5 

+ 4,2 
± 4,9 

- 3,9  
± 2,5 

+ 11,0 
± 2,8 

16 
± 5 

+ 4,1 
± 6,5 

- 5,7  
± 2,4 

+ 11,0  
± 5,5 

17 
± 10 

+ 1,8  
± 6,2 

- 7,2  
± 2,0 

+ 10,3 
± 3,2 

Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-19 : Concentrations moyennes en Na+ dans les précipitations (mg.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure 
et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations moyennes en Na+ dans les précipitations 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,42 ± 0,13 - 3,2 + - 6,5 + 4,5 0,17 ± 0,04 0 - 4,5 + 7,4 0,15 ± 0,06 - 3,9 + - 6,9 + 5,4 0,24 ± 0,07 + 1,1 - 3,4 + 7,0 
Revin 2 317 1990-2003 0,69 ± 0,29 + 0,7 - 5,9 + 7,7 0,33 ± 0,12 0 - 4,8 + 7,8 0,22 ± 0,09 0 + 5,2 + 6,4 0,59 ± 0,17 - 0,9 - 5,8 + 4,0 

Morvan  2468 1990-2003 0,53 ± 0,21 + 0,6 - 5,6 + 5,0 0,26 ± 0,09 - 1,2 - 6,6 + 6,0 0,17 ± 0,06 + 4,8 * - 3,1 + 8,8 0,39 ± 0,19 - 0,8 - 6,9 + 5,0 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,32 ± 0,23 + 4,0   0,11 ± 0,05 + 5,6   0,14 ± 0,08 + 20,0 ***   0,21 ± 0,11 - 1,5   
Montandon 854 1998-2003 0,27 ± 0,12 + 23,5   0,12 ± 0,03 0   0,10 ± 0,03 - 3,5   0,18 ± 0,06 - 7,0   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,10 ± 0,05 - 3,9 - 7,7 + 9,2 0,14 ± 0,07 + 7,4 ** - 2,8 + 9,8 0,10 ± 0,06 + 5,4 - 5,9 + 9,0 0,07 ± 0,04 - 2,4 - 7,9 + 5,5 

Iraty 2 140 1990-2003 0,66 ± 0,40 ns - 7,7 + 8,5 0,47 ± 0,25 + 1,4 - 6,8 + 9,3 0,33 ± 0,12 - 1,3 - 6,8 + 6,7 0,55 ± 0,26 + 2,1 - 6,1 + 7,8 
P.Vieille 1 531 1995-2003 1,35 ± 0,98 - 5,4   0,59 ± 0,21 - 5,2   0,39 ± 0,18 - 0,7   1,25 ± 0,64 - 2,5   

La Crouzille 1 764 1990-2002 1,19 ± 0,81 ns - 5,1 + 6,0 0,38 ± 0,12 + 3,3 - 4,0 + 7,9 0,33 ± 0,17 + 18,6 ** + 2,2 + 21,7 0,73 ± 0,28 + 5,1 - 5,3 + 7,2 
La Hague 2 017 1990-2002 10,66 ± 9,11 - 5,2 - 8,3 + 5,4 3,56 ± 1,34 - 2,3 - 5,2 + 5,6 3,50 ± 2,89 - 4,6 * - 9,0 + 1,3 6,64 ± 2,15 - 2,5 - 5,2 + 7,0 
Brotonne 2 265 1990-2003 1,50 ± 0,84 - 2,1 - 7,4 + 7,3 0,73 ± 0,39 - 3,1 - 8,0 + 6,2 0,63 ± 0,30 - 4,9 * - 7,3 + 5,1 1,69 ± 0,80 - 2,8 - 7,0 + 5,8 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

1,61 
± 3,03 

- 1,0 
± 3,0 

- 5,8  
± 1,2 

+ 6,7  
± 1,7 

0,62 
± 0,99 

+ 0,5 
± 3,7 

- 5,3  
± 1,7 

+ 7,5  
± 1,5 

0,55 
± 0,99 

+ 2,7 * 
± 8,9 

- 3,9  
± 5,1 

+ 8,0  
± 6,0 

1,14 
± 1,89 

- 1,1  
± 3,1 

- 5,9  
± 1,4 

+ 6,2 
± 1,3 

 
Tableau 11-20 : Dépositions humides moyennes en Na+ (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et supérieure 
de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en Na+ 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 129 ± 78 + 1,5 - 5,5 + 9,4 50 ± 17 + 0,8 - 4,9 + 5,0 44 ± 21 ns - 6,3 + 8,1 119 ± 56 + 2,6 - 5,6 + 6,9 
Revin 2 317 1990-2003 173 ± 116 + 12,7 - 4,7 + 16,0 65 ± 29 + 8,2 - 2,3 + 9,2 56 ± 34 + 3,8 - 5,8 + 6,5 183 ± 71 + 4,0 - 4,8 + 6,7 

Morvan  2468 1990-2003 119 ± 68 + 8,6 - 4,5 + 11,6 60 ± 29 - 3,1 - 6,9 + 5,8 46 ± 21 + 1,9 - 5,2 + 9,0 127 ± 85 - 0,7 - 6,9 + 8,3 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  96 ± 65 + 6,0   45 ± 29 + 8,7    47 ± 26 + 7,8 +    108 ± 77 - 5,4   
Montandon 854 1998-2003 39 ± 11 ns   35 ± 14 - 5,4   38 ± 18 - 13,4   55 ± 18 - 9,0   
Le Casset 1 302 1990-2003  9 ± 5 - 4,5 - 8,3 + 10,4 23 ± 17 + 9,1 ** 0 + 12,6  19 ± 10 + 4,5 - 8,0 + 10,8  14 ± 16 - 1,2 - 9,1 + 9,2 

Iraty 2 140 1990-2003 97 ± 70 ns - 1,7 + 9,1 119 ± 75 + 9,4 * - 3,6 + 12,4 112 ± 67 + 6,1 - 6,9 + 10,7 174 ± 105 + 10,1 - 5,1 + 14,6 
P.Vieille 1 531 1995-2003  224 ± 167 + 4,1    125 ± 65 - 1,0    73 ± 45 - 7,7    273 ± 112 - 4,0   

La Crouzille 1 764 1990-2002 190 ± 121 - 3,1 - 7,3 + 10,5 75 ± 40 + 2,5 - 6,6 + 9,4 55 ± 40  + 8,5 - 7,2 + 11,5 184 ± 110 + 3,9 - 7,7 + 10,5 
La Hague 2 017 1990-2002  1890 ± 1700 ns - 8,3 + 10,6  491 ± 269 + 2,9 - 6,4 + 9,6  405 ± 275 - 1,7 - 10,4 + 7,0  1961 ± 938 + 5,3 - 5,9 + 9,0 
Brotonne 2 265 1990-2003  216 ± 122 + 4,2 - 6,6 + 11,9  106 ± 90 ns - 7,2 + 8,4  98 ± 52 - 1,9 - 7,1 + 7,9 395 ± 250 + 0,7 - 7,8 + 7,2 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

289 
± 535 

+ 3,7 
± 5,7 

- 5,9  
± 2,2 

+ 11,2  
± 2,2 

108 
± 131 

+ 3,2 
± 5,4 

- 4,7  
± 2,6 

+ 9,0  
± 2,7 

90 
± 107 

+ 0,8 
± 7,0 

- 7,1  
± 1,6 

+ 8,9  
± 1,9 

327 
± 551 

+ 0,6  
± 5,4 

- 6,6  
± 1,5 

+ 9,0 
± 2,6 

Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-21 : Concentrations moyennes en nss-Cl- dans les précipitations (mg.L-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite 
inférieure et supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières (1990-2003). 
 

Concentrations moyennes en nss-Cl- dans les précipitations 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 

Nb 
events 

Période 
d’étude 

mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max mg.L-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 0,69 ± 0,22 - 3,7 * - 6,4 + 2,4 0,38 ± 0,34 0 - 5,4 + 4,9 0,27 ± 0,12 - 4,7 * - 7,4 + 1,7 0,43 ± 0,11 ns - 4,1 + 5,1 
Revin 2 317 1990-2003 1,21 ± 0,49 - 1,6 - 6,3 + 5,7 0,61 ± 0,23 - 1,7 - 6,3 + 5,2 0,43 ± 0,16 - 4,0 * - 5,9 + 1,9 1,03 ± 0,31 - 2,8 - 6,1 + 6,7 

Morvan  2468 1990-2003 0,30 ± 0,18 - 2,3 - 7,9 + 6,4 0,14 ± 0,07 - 4,3 + - 8,1 + 3,8 0,10 ± 0,03 - 2,8 * - 5,4 + 2,4 0,25 ± 0,14 - 3,5 - 8,2 + 4,9 
Bonnevaux 1 200 1990-1998 0,56 ± 0,39 + 6,7   0,21 ± 0,08 + 1,3   0,25 ± 0,14 ns   0,38 ± 0,20 - 1,9   
Montandon 854 1998-2003 0,44 ± 0,18 + 10,4   0,21 ± 0,04 0   0,17 ± 0,03 - 3,5   0,31 ± 0,11 - 10,5   
Le Casset 1 302 1990-2003 0,16 ± 0,10 - 3,4 + - 7,3 + 4,2 0,26 ± 0,20 + 9,2 * - 2,8 + 11,9 0,21 ± 0,09 + 5,0 - 5,7 + 8,0 0,15 ± 0,07 + 3,4 - 4,5 + 7,4 

Iraty 2 140 1990-2003 0,34 ± 0,34 - 0,5 - 9,2 + 9,4 0,21 ± 0,12 - 1,9 - 6,2 + 11,6 0,15 ± 0,11 - 1,1 - 9,4 + 3,8 0,26 ± 0,12 + 1,5 - 6,4 + 9,9 
P.Vieille 1 531 1995-2003 0,74 ± 0,65 - 6,8   0,28 ± 0,11 - 3,9   0,15 ± 0,07 - 4,7   1,69 ± 0,33 - 1,8   

La Crouzille 1 764 1990-2002 0,60 ± 0,18 - 3,8 * - 5,7 0 0,19 ± 0,09 + 2,5 - 5,6 + 11,1 0,16 ± 0,06 + 1,8 - 4,5 + 8,8 0,43 ± 0,18 - 1,0 - 6,6 + 6,9 
La Hague 2 017 1990-2002 6,18 ± 5,01 - 5,5 - 8,4 + 4,9 1,93 ± 0,94 - 1,6 - 6,8 + 9,3 2,27 ± 2,42 - 6,9 * - 11,5 + 1,7 4,07 ± 1,53 - 3,8 + - 7,5 + 5,6 
Brotonne 2 265 1990-2003 0,86 ± 0,36 - 2,4 - 6,7 + 6,4 0,46 ± 0,28 - 4,9 - 7,9 + 2,8 0,43 ± 0,26 - 6,8 *** - 8,7 - 3,3 1,10 ± 0,65 - 3,7 - 7,9 + 4,8 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

1,10 
± 1,71 

- 1,2 
± 5,2 

- 7,2  
± 1,2 

+ 4,9  
± 2,8 

0,44 
± 0,51 

- 0,5 
± 3,9 

- 6,1  
± 1,7 

+ 7,6  
± 3,8 

0,42 
± 0,62 

- 2,8 
± 3,8 

- 7,3  
± 2,4 

+ 3,1  
± 3,8 

0,92 
± 1,15 

- 2,4  
± 3,7 

- 6,4  
± 1,5 

+ 6,4 
± 1,7 

 
Tableau 11-21 : Dépositions humides moyennes en nss-Cl- (mg.m².an-1), Taux de changement moyens (%.an-1), Taux de changement annuels de la limite inférieure et 
supérieure de l’intervalle de confiance 99% (Min, Max 99%) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données saisonnières sur la période 1990-2003. 
 

Dépositions humides moyennes en Cl- 

Hiver Printemps Eté Automne STATIONS 
Nb 

events 
Période 
d’étude 

mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max mg.m²an-1 %an-1 Min Max 
Donon 2 253 1990-2003 218 ± 141 + 2,2 - 6,2 + 9,5 95 ± 36 - 1,7 - 6,4 + 7,4 78 ± 34 - 1,4 - 6,5 + 6,3 215 ± 98 ns - 6,0 + 7,3 
Revin 2 317 1990-2003 305 ± 201 + 8,8 - 5,0 + 14,4 119 ± 40 + 5,4 - 4,1 + 7,9 102 ± 52 ns - 5,9 + 8,6 322 ± 121 + 1,1 - 5,2 + 6,0 

Morvan  2468 1990-2003 70 ± 58 + 6,0 - 6,0 + 10,5 33 ± 18 - 4,3 * - 7,5 + 1,9 27 ± 9 - 2,6 - 6,3 + 3,8 84 ± 57 - 4,2 - 8,5 + 6,5 
Bonnevaux 1 200 1990-1998  171 ± 150 + 6,3   79 ± 40 ns    82 ± 36 + 21,3    197 ± 140 - 5,3   
Montandon 854 1998-2003 67 ± 20 - 1,2   60 ± 21 - 3,4   64 ± 27 - 10,7   96 ± 33 - 9,2   
Le Casset 1 302 1990-2003  15 ± 10 - 2,3 - 7,1 + 6,7 38 ± 20 + 9,5 * - 1,3 + 11,8  36 ± 21 + 2,6 - 6,5 + 9,7  27 ± 20 + 3,6 - 6,2 + 12,6 

Iraty 2 140 1990-2003 47 ± 35 ns - 4,6 + 9,9 51 ± 36 + 11,1 - 5,7 + 16,8 50 ± 32 + 3,9 - 8,9 + 9,8 93 ± 75 + 11,1 - 4,5 + 16,2 
P.Vieille 1 531 1995-2003  128 ± 111 + 7,5    59 ± 33 - 1,0    32 ± 14 - 8,1 *    152 ± 70 - 3,7   

La Crouzille 1 764 1990-2002 105 ± 171 - 2,1 - 7,5 + 9,8 40 ± 25 + 1,0 - 6,4 + 10,5 27 ± 18  - 1,7 - 8,6 + 10,2 103 ± 60 - 0,6 - 9,2 + 10,2 
La Hague 2 017 1990-2002  1146 ± 992 + 8,2 - 8,3 + 13,8  263 ± 148 + 2,1 - 7,6 + 9,3  246 ± 132 - 4,7 * - 9,6 + 2,4  1085 ± 624 + 4,9 - 5,7 + 12,8 
Brotonne 2 265 1990-2003  126 ± 69 + 2,6 - 5,6 + 10,8  64 ± 53 ns - 8,5 + 9,1  64 ± 34 - 5,6 * - 7,5 + 3,0 252 ± 192 - 1,7 - 8,6 + 14,4 
Moyenne 

Ecart Type 
20 111 1990-2003 

218 
± 318 

+ 3,6 
± 4,3 

- 6,3  
± 1,3 

+ 10,7  
± 2,4 

82 
± 65 

+ 2,1 
± 5,5 

- 5,9  
± 2,3 

+ 9,3  
± 4,2 

73 
± 62 

- 0,7 
± 8,9 

- 7,5  
± 1,4 

+ 6,7  
± 3,3 

239 
± 293 

- 0,4  
± 5,8 

- 6,7  
± 1,8 

+ 10,8 
± 3,8 

Nb events : nombre d’événements pluvieux, ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 11-22 : Concentrations moyennes en NOx (µg.m-3), Taux de changement moyens (%.an-1) et écarts types obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données 
saisonnières sur la période 1996-2003 à Peyrusse-Vielle. 
 

Concentrations moyennes en NOx dans l’air 
Hiver Printemps Eté Automne STATIONS Nb de 

données 
Période 
d’étude 

µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 µg.m-3 %an-1 

P.Vieille 2900 1996-2003 15,0 ± 5,2 - 7,1 + 8,2 ± 2,4 - 6,3 ** 7,6 ± 1,9 - 5,0 12,2 ± 5,6 - 4,7 
 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1.
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ANNEXE 12 
 
 

 
 

 
 
 
 
 

 
 
 

Tableaux récapitulatifs : 
 

Résultats obtenus par le test Saisonnier de Kendall à partir 
des données mensuelles sur la période 1990-2003 

 
 
 

1.   Valeurs moyennes, 
 
2. Taux de changement (%.an-1). 
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Tableau 12-1 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en Ozone (µg.m-3) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations en Ozone (µg.m-3) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 53,4 ± 8,5 65,6 ± 5,6 74,2 ± 7,4 87,2 ± 6,4 92,1 ± 10,6 93,7 ± 5,6 94,6 ± 13,8 95,5 ± 14,9 74,1 ± 13,0 61,2 ± 5,2 53,2 ± 6,2 51,4 ± 4,9 
Revin 38,6 ± 8,5 52,4 ± 6,5 61,5 ± 3,7 77,4 ± 5,1 75,1 ± 7,6 75,0 ± 6,4 68,5 ± 10,7 74,4 ± 12,8 58,2 ± 9,2 44,9 ± 2,9 38,8 ± 5,8 35,7 ± 5,9 

Morvan 52,4 ± 4,9 59,8 ± 6,2 71,0 ± 5,8 81,1 ± 6,5 73,0 ± 5,4 76,1 ± 7,7 69,2 ± 10,0 75,7 ± 17,2 63,3 ± 13,6 51,6 ± 2,8 47,3 ± 8,4 49,4 ± 6,0 
Montandon 43,8 ± 10,9 51,1 ± 11,5 60,7 ± 5,6 69,1 ± 11,1 67,8 ± 10,2 75,6 ± 6,2 70,7 ± 8,8 72,7 ± 20,8 55,0 ± 9,1 43,9 ± 4,2 39,3 ± 8,2 42,0 ± 6,6 
Le Casset 74,8 ± 16,2 83,3 ± 20,2 98,7 ± 6,7 108,3 ± 5,7 107,9 ± 11,7 104,7 ± 4,5 103,8 ± 8,7 100,0 ± 12,6 89,0 ± 9,5 73,1 ± 10,5 69,7 ± 11,9 75,8 ± 3,4 

Iraty 78,3 ± 3,3 85,1 ± 10,4 97,7 ± 8,2 101,8 ± 8,2 89,1 ± 20,2 99,1 ± 3,3 92,5 ± 5,7 95,9 ± 13,0 91,7 ± 9,0 81,7 ± 3,0 77,1 ± 4,9 73,7 ± 10,0 
P.Vieille 48,3 ± 6,2 58,5 ± 5,9 71,4 ± 5,3 78,0 ± 6,9 75,8 ± 8,1 75,8 ± 7,3 69,8 ± 10,3 70,2 ± 14,6 71,0 ± 7,8 56,5 ± 4,0 47,1 ± 5,9 45,0 ± 4,8 
Brotonne 40,0 ± 9,2 50,3 ± 5,7 56,2 ± 3,0 68,8 ± 4,6 64,3 ± 3,7 62,0 ± 7,9 55,2 ± 8,1 62,9 ± 18,3 50,3 ± 10,1 40,9 ± 6,7 39,2 ± 5,0 33,7 ± 10,0 

 
 
 
 
 
 
 
Tableau 12-2 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations mensuelles en ozone sur la période 1990-
2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 11,6 + + 0,1 + 1,6 + 1,6 - 1,0 + 2,1 ** - 1,8 - 2,4 + 4,6 - 0,4 + 1,3 + 1,2 
Revin + 9,6 0 + 0,2 + 1,1 + 0,5 + 0,8 + 4,0 - 2,4 - 2,0 + 1,5 + - 0,9 0 

Morvan + 1,8 - 0,2 - 1,2 - 1,3 - 0,8 - 0,9 + 3,3 - 4,1 - 3,8 - 1,4 + 0,4 - 2,4 
Montandon + 3,2 + 3,4 + 2,3 - 1,6 - 2,1 + 8,0 * - 1,1 + 1,9 - 2,2 + 0,4 + 1,5 - 3,7 
Le Casset + 0,5 + 0,3 0 - 0,6 - 1,8 + 0,5 + 0,1 + 1,0 + 0,4 + 15,5 + + 7,6 + 2,2 * 

Iraty + 1,0 - 1,1 + 2,7 - 3,2 + 2,0 - 1,5 + 0,4 + 17,1 + 8,1 + 1,6 + 6,1 + 2,9 
P.Vieille - 0,5 - 0,8 - 1,0 - 0,2 + 0,2 - 0,7 + 0,9 - 0,5 - 1,6 0 - 0,9 + 2,4 
Brotonne + 4,5 - 1,5 - 0,5 + 0,5 + 0,3 - 3,3 - 2,6 - 3,2 0 - 2,1 * - 2,9 - 2,6 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-3 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en SO2 (µgS.m-3) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations en Ozone (µgS.m-3) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 1,43 ± 0,9 1,49 ± 0,9 1,63 ± 1,4 1,28 ± 1,3 1,28 ± 1,4 1,54 ± 1,9 1,08 ± 1,5 1,08 ± 1,1 0,80 ± 0,8 1,89 ± 3,7 2,23 ± 4,1 1,78 ± 2,1 
Revin 2,01 ± 1,4 1,98 ± 1,2 1,81 ± 1,2 1,13 ± 0,5 0,99 ± 0,5 1,02 ± 0,4 1,02 ± 0,4 1,02 ± 0,7 0,67 ± 0,3 1,15 ± 0,9 2,31 ± 3,1 2,30 ± 2,8 

Morvan 1,31 ± 1,3 1,30 ± 1,1 0,92 ± 0,9 0,92 ± 0,9 0,70 ± 0,5 0,68 ± 1,2 0,76 ± 1,2 0,76 ± 0,7 0,67 ± 0,7 1,02 ± 1,3 1,74 ± 3,3 1,44 ± 2,6 
Bonnevaux 1,51 ± 1,7 1,37 ± 1,3 1,22 ± 1,6 0,99 ± 1,2 1,32 ± 2,5 1,11 ± 2,6 1,11 ± 2,6 1,11 ± 2,1 0,85 ± 1,6 1,33 ± 2,0 2,12 ± 4,4 5,19 ± 6,9 
Montandon 0,30 ± 0,05 0,40 ± 0,2 0,29 ± 0,04 0,37 ± 0,2 0,32 ± 0,1 0,31 ± 0,1 0,41 ± 0,1 0,41 ± 0,1 0,30 ± 0,1 0,27 ± 0,05 0,32 ± 0,1 0,35 ± 0,1 
Le Casset 0,50 ± 0,7 0,49 ± 0,5 0,48 ± 0,5 0,37 ± 0,4 0,42 ± 0,5 0,98 ± 1,3 0,56 ± 1,3 0,56 ± 0,9 0,39 ± 0,4 1,09 ± 2,1 1,41 ± 3,7 0,51 ± 0,6 

Iraty 1,10 ± 1,1 1,23 ± 1,1 1,12 ± 1,0 1,06 ± 1,5 1,40 ± 2,2 0,96 ± 1,6 1,65 ± 1,6 1,65 ± 3,7 0,98 ± 3,7 0,95 ± 1,4 0,96 ± 0,8 1,23 ± 2,3 
P.Vieille 0,59 ± 0,3 0,70 ± 0,3 0,48 ± 0,2 0,49 ± 0,1 0,44 ± 0,2 0,61 ± 0,2 0,54 ± 0,2 0,54 ± 0,4 0,54 ± 0,2 0,54 ± 0,2 0,53 ± 0,1 0,56 ± 0,2 

La Crouzille 1,32 ± 1,2 0,98 ± 0,8 0,81 ± 1,0 0,74 ± 0,7 0,76 ± 0,8 0,71 ± 1,3 0,66 ± 1,3 0,66 ± 0,9 0,54 ± 0,5 1,07 ± 1,8 2,00 ± 1,8 0,97 ± 1,6 
La Hague 2,91 ± 6,0 3,14 ± 4,4 1,62 ± 2,7 1,21 ± 1,4 1,25 ± 0,9 0,98 ± 6,5 1,48 ± 6,5 1,48 ± 2,5 1,35 ± 1,8 3,31 ± 6,7 2,73 ± 5,7 2,06 ± 4,4 
Brotonne 3,23 ± 2,1 3,80 ± 2,8 3,09 ± 1,7 3,37 ± 2,2 3,14 ± 2,4 3,76 ± 2,8 4,11 ± 2,8 4,11 ± 2,6 2,80 ± 2,6 3,61 ± 3,5 4,05 ± 6,2 7,22 ± 14,2 

 
 
 
 
 
Tableau 12-4 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations mensuelles en SO2 sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 5,9 * - 5,3 - 6,9 * - 6,4 * - 7,5 *** - 7,9 *** - 5,9 ** - 4,5 * - 4,7 - 6,6 + - 6,1 ** - 5,8 ** 

Revin - 4,8 + - 5,0 - 4,9 * - 3,0 - 5,5 + - 5,9 ** - 4,9 * - 5,3 * + 3,5 - 5,7 * - 7,1 ** - 6,3 * 

Morvan - 4,9 * - 6,4 ** - 3,4 - 6,2 * - 6,9 *** - 4,5 ** - 4,1 - 4,3 - 2,5 - 5,8 * - 5,8 * - 5,1 ** 

Bonnevaux - 11,1 - 11,0 - 4,7 + 3,5 - 14,5 - 9,5 - 11,8 - 7,1 - 11,7 - 13,2 - 13,8 + 26,7 
Montandon + 6,7 0 + 7,2 + + 19,3 + 4,9 - 2,4 + 6,9 + 8,8 + 11,9 0 - 3,4 - 4,6 
Le Casset - 2,1 0 - 3,1 + 4,0 - 2,6 - 5,3 - 5,3 + 0,4 + 5,4 0 - 3,9 + 1,5 

Iraty - 6,2 - 4,8 - 6,4 + 3,7 - 4,2 - 6,4 - 5,1 - 4,4 - 5,7 - 6,5 - 5,5 - 6,0 
P.Vieille - 1,1 - 4,9 - 0,3 - 4,9 + - 5,1 ** - 5,0 - 3,2 - 5,1 - 4,9 - 6,1 - 3,5 - 0,6 

La Crouzille - 7,3 *** - 6,6 * - 4,1 + - 6,6 ** - 6,4 *** - 5,4 - 4,4 - 0,5 - 2,7 - 5,8 ** - 2,7 - 5,2 + 

La Hague - 3,6 - 7,1 - 3,5 - 4,8 - 6,1 0 0 - 2,5 - 2,9 - 4,7 - 6,7 0 
Brotonne - 4,2 - 5,7 - 3,2 + - 5,9 ** - 5,9 * - 5,6 ** - 4,7 ** - 4,1 * - 4,7 - 7,3 ** - 6,7 * - 5,0 * 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-5 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en Sulfates particulaires (µg.m-3) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Concentrations en Ozone (µg.m-3) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,56 ± 0,40 0,62 ± 0,35 1,04 ± 1,00 1,04 ± 0,84 0,94 ± 0,60 1,13 ± 0,77 0,86 ± 0,39 0,93 ± 0,45 0,61 ± 0,11 0,54 ± 0,19 0,45 ± 0,28 0,85 ± 1,69 
Revin 0,83 ± 0,47 0,96 ± 0,42 1,27 ± 0,73 1,14 ± 0,57 1,00 ± 0,25 1,15 ± 0,33 1,23 ± 0,55 1,14 ± 0,31 0,94 ± 0,29 0,80 ± 0,28 0,82 ± 0,42 0,70 ± 0,23 

Morvan 0,89 ± 0,69 0,70 ± 0,35 0,88 ± 0,56 1,07 ± 0,79 1,00 ± 0,67 1,52 ± 1,08 0,92 ± 0,42 0,91 ± 0,41 0,73 ± 0,22 0,55 ± 0,11 0,51 ± 0,24 0,48 ± 0,19 
Bonnevaux 0,52 ± 0,17 0,53 ± 0,19 0,77 ± 0,37 0,98 ± 0,43 0,90 ± 0,37 1,83 ± 1,45 0,96 ± 0,36 0,91 ± 0,43 0,60 ± 0,22 0,54 ± 0,17 0,56 ± 0,52 0,94 ± 1,46 
Montandon 0,36 ± 0,13 0,41 ± 0,13 0,46 ± 0,14 0,48 ± 0,24 0,47 ± 0,12 0,58 ± 0,18 0,55 ± 0,10 0,56 ± 0,06 0,49 ± 0,11 0,32 ± 0,08 0,28 ± 0,10 0,27 ± 0,09 
Le Casset 0,14 ± 0,08 0,17 ± 0,10 0,28 ± 0,18 0,36 ± 0,30 0,46 ± 0,32 0,96 ± 1,02 0,42 ± 0,20 0,51 ± 0,23 0,36 ± 0,13 0,25 ± 0,13 0,16 ± 0,08 0,38 ± 0,91 

Iraty 0,42 ± 0,30 0,50 ± 0,22 0,70 ± 0,30 0,72 ± 0,27 1,09 ± 0,81 1,27 ± 1,19 1,06 ± 0,36 0,93 ± 0,30 0,85 ± 0,40 0,56 ± 0,27 0,38 ± 0,20 0,32 ± 0,19 
P.Vieille 0,50 ± 0,21 0,54 ± 0,21 0,76 ± 0,33 0,55 ± 0,19 0,77 ± 0,31 1,05 ± 0,32 0,99 ± 0,27 1,09 ± 0,41 0,80 ± 0,31 0,70 ± 0,47 0,42 ± 0,13 0,50 ± 0,32 

La Crouzille 0,83 ± 0,57 0,70 ± 0,40 0,97 ± 0,74 0,86 ± 0,43 0,92 ± 0,38 1,30 ± 0,84 0,99 ± 0,46 0,88 ± 0,29 0,71 ± 0,18 0,55 ± 0,20 0,54 ± 0,27 0,61 ± 0,36 
La Hague 1,74 ± 3,61 1,01 ± 1,21 1,09 ± 1,04 1,22 ± 1,01 1,09 ± 0,82 1,67 ± 2,05 1,61 ± 2,13 0,82 ± 0,53 0,90 ± 0,57 2,11 ± 3,49 0,56 ± 0,33 1,98 ± 4,55 
Brotonne 0,98 ± 0,64 0,84 ± 0,48 0,95 ± 0,37 1,21 ± 1,16 0,97 ± 0,48 1,35 ± 1,35 1,12 ± 0,51 1,14 ± 0,43 0,81 ± 0,33 0,75 ± 0,33 0,76 ± 0,55 1,09 ± 1,55 

 
 
 
 
 
Tableau 12-6 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations mensuelles en Sulfates particulaires sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 3,3 - 3,9 - 4,9 + - 6,1 * - 4,9 ** - 6,1 * - 4,8 * - 3,0 * - 1,9 + - 3,4 * - 3,0 * - 1,7 
Revin - 1,8 - 2,2 - 1,9 - 2,9 - 1,9 - 4,1 ** - 2,6 * 0 - 3,1 - 3,7 + - 4,8 + - 2,9 

Morvan - 6,2 * - 4,7 * - 4,2 + - 6,0 * - 6,0 ** - 6,5 *** - 5,9 *** - 4,0 * - 4,1 ** - 2,5 + - 4,3 - 3,2 + 

Bonnevaux + 2,0 - 2,4 - 4,0 - 6,9 - 10,4 ** - 9,5 * - 8,5 - 8,6 + 1,9 - 2,8 - 3,2 - 2,9 
Montandon + 16,4 + 20,6 + 10,6 + 21,6 - 2,8 + 10,7 - 3,7 - 2,6 - 4,0 + 12,8 - 5,5 - 3,0 
Le Casset + 1,3 + 7,8 + 3,2 + 7,7 - 1,0 + 5,5 + 5,1 - 1,7 + 3,7 + 12,7 - 0,8 + 3,1 

Iraty - 3,4 - 1,9 - 3,2 - 3,2 - 3,5 - 3,8 * - 4,0 + - 2,4 + 3,0 ns - 4,2 + - 2,0 
P.Vieille - 5,8 + - 1,2 - 5,9 * 0 - 4,0 - 4,2 + - 5,0 ** - 3,8 - 4,4 * - 6,6 * - 5,3 - 6,0 * 

La Crouzille - 3,4 ns - 0,4 - 5,7 * - 4,6 * - 6,0 ** - 6,5 *** - 5,0 ** - 1,0 - 1,1 - 2,9 - 4,7 
La Hague - 3,7 - 4,6 - 4,6 - 4,6 - 4,3 - 5,8 + - 6,4 + - 2,0 - 3,3 - 4,8 - 3,6 - 3,9 
Brotonne - 2,2 - 5,7 + - 3,4 * - 6,2 ** - 3,9 + - 5,2 *** - 4,6 * - 4,0 * - 2,2 - 4,6 * - 4,8 * - 3,2 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-7 : Pluviométries moyennes mensuelles et écarts types (mm) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Pluviométrie (mm) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 134 ± 68 127 ± 91 130 ± 92 103 ± 54 121 ± 52 108 ± 49 138 ± 50 92 ± 41 129 ± 69 153 ± 71 168 ± 88 176 ± 114 
Revin 113 ± 79 93 ± 88 69 ± 55 77 ± 57 63 ± 43 86 ± 44 91 ± 54 77 ± 43 100 ± 62 113 ± 67 112 ± 66 126 ± 75 

Morvan 98 ± 80 106 ± 62 79 ± 66 92 ± 64 91 ± 45 91 ± 51 88 ± 37 78 ± 34 106 ± 56 119 ± 54 124 ± 63 120 ± 80 
Bonnevaux 113 ± 117 134 ± 133 107 ± 88 111 ± 48 159 ± 84 161 ± 64 150 ± 64 106 ± 58 165 ± 93 167 ± 62 197 ± 122 189 ± 94 
Montandon 70 ± 35 80 ± 52 95 ± 99 109 ± 49 112 ± 55 92 ± 52 137 ± 25 98 ± 19 124 ± 53 141 ± 33 117 ± 76 87 ± 44 
Le Casset 44 ± 46 41 ± 35 45 ± 58 49 ± 23 64 ± 26 73 ± 32 49 ± 28 61 ± 30 87 ± 62 91 ± 46 70 ± 58 36 ± 31 

Iraty 55 ± 51 61 ± 62 67 ± 38 113 ± 64 128 ± 59 113 ± 63 94 ± 53 96 ± 69 158 ± 125 151 ± 106 167 ± 99 95 ± 71 
P.Vieille 70 ± 37 56 ± 19 51 ± 26 82 ± 55 82 ± 34 53 ± 27 66 ± 31 61 ± 28 65 ± 45 64 ± 34 101 ± 62 71 ± 40 

La Crouzille 63 ± 51 85 ± 66 58 ± 56 94 ± 54 75 ± 49 55 ± 48 51 ± 41 56 ± 33 95 ± 65 102 ± 54 99 ± 62 76 ± 60 
La Hague 82 ± 55 72 ± 35 52 ± 36 57 ± 37 45 ± 36 44 ± 36 39 ± 25 60 ± 44 74 ± 45 105 ± 62 111 ± 68 126 ± 41 
Brotonne 59 ± 37 51 ± 28 44 ± 44 54 ± 32 58 ± 35 65 ± 52 57 ± 34 58 ± 50 75 ± 40 84 ± 53 79 ± 54 84 ± 43 

 
 
 
 
 
Tableau 12-8 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de pluviométries mensuelles sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 0,9 + 10,4 + 10,0 + 3,4 + 3,7 - 1,5 - 1,1 - 2,0 - 2,3 + 0,6 + 1,2 + 0,6 
Revin + 18,4 + 16,0 + 4,1 + 11,6 * + 17,3 + - 4,2 + 14,6 * + 5,2 - 1,2 + 3,5 + 3,8 + 6,1 

Morvan + 7,2 + 1,6 + 4,5 0 + 0,3 - 3,3 + 3,4 + 4,1 - 3,6 - 2,1 - 2,6 + 2,8 
Bonnevaux + 5,0 - 2,9 - 2,3 - 3,9 + 63,7 * - 7,0 + 8,4 + 25,5 - 5,5 - 3,1 + 7,3 - 6,6 
Montandon + 11,2 - 7,1 + - 6,4 - 5,9 + 11,8 - 4,1 - 1,3 + 3,6 - 5,9 + 2,4 - 3,4 - 6,1 
Le Casset + 1,5 + 0,4 - 3,6 + 17,5 * + 5,4 - 1,9 + 21,3 * + 0,6 + 0,8 + 3,9 + 3,9 + 1,2 

Iraty + 35,6 ns + 4,3 + 8,5 + 1,2 - 1,9 + 7,3 + 17,6 0 + 6,1 + 11,1 ns 
P.Vieille - 4,1 + 1,0 + 13,0 - 1,5 + 7,9 + 3,4 - 4,1 - 3,5 - 7,0 + 15,8 - 5,0 - 2,9 

La Crouzille + 4,9 - 3,0 - 0,7 + 2,2 - 1,5 - 2,4 + 4,2 + 2,8 - 2,3 - 0,5 + 17,1 + 0,4 
La Hague + 10,9 + 7,8 + 10,2 + 1,4 + 24,0 + + 0,8 + 6,7 + 3,1 + 2,6 + 16,4 + 23,7 + 2,1 
Brotonne + 4,2 + 5,4 + 7,6 + 1,1 + 8,9 ns + 1,7 + 2,7 + 4,0 + 2,3 + 1,8 + 2,4 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-9 : pH moyens mensuels (unitépH) et écarts types des précipitations recueillies dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

pH (unitépH) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 4,95 ± 0,20 5,00 ± 0,56 5,25 ± 0,32 4,84 ± 0,40 4,99 ± 0,30 5,01 ± 0,28 4,99 ± 0,32 5,06 ± 0,33 4,85 ± 0,23 4,96 ± 0,24 4,81 ± 0,35 4,87 ± 0,23 
Revin 4,99 ± 0,24 5,13 ± 0,42 5,57 ± 0,55 5,22 ± 0,47 5,11 ± 0,51 4,90 ± 0,38 4,94 ± 0,21 5,10 ± 0,36 4,92 ± 0,35 4,98 ± 0,23 4,78 ± 0,21 4,86 ± 0,18 

Morvan 5,28 ± 0,40 5,34 ± 0,39 5,48 ± 0,50 5,27 ± 0,41 5,07 ± 0,40 5,30 ± 0,42 5,23 ± 0,30 5,24 ± 0,30 5,20 ± 0,41 5,34 ± 0,35 5,18 ± 0,48 5,25 ± 0,42 
Bonnevaux 5,36 ± 0,30 5,47 ± 0,56 5,41 ± 0,51 5,13 ± 0,24 5,24 ± 0,47 5,18 ± 0,37 5,28 ± 0,47 5,36 ± 0,35 5,21 ± 0,35 5,51 ± 0,22 5,21 ± 0,19 5,27 ± 0,19 
Montandon 4,99 ± 0,21 4,82 ± 0,39 5,19 ± 0,18 5,11 ± 0,38 5,20 ± 0,27 5,27 ± 0,46 5,06 ± 0,31 5,15 ± 0,32 4,98 ± 0,12 5,01 ± 0,15 4,86 ± 0,22 5,01 ± 0,20 
Le Casset 5,51 ± 0,44 5,59 ± 0,44 5,50 ± 0,39 5,57 ± 0,52 5,59 ± 0,29 5,43 ± 0,40 5,39 ± 0,53 5,33 ± 0,37 5,32 ± 0,34 5,50 ± 0,30 5,54 ± 0,27 5,50 ± 0,38 

Iraty 5,40 ± 0,64 5,30 ± 0,46 5,33 ± 0,46 5,29 ± 0,32 5,30 ± 0,39 5,44 ± 0,36 5,45 ± 0,38 5,36 ± 0,41 5,21 ± 0,31 5,31 ± 0,48 5,11 ± 0,34 5,35 ± 0,56 
P.Vieille 4,94 ± 0,19 5,07 ± 0,33 5,12 ± 0,32 5,12 ± 0,18 5,14 ± 0,36 5,32 ± 0,61 5,19 ± 0,50 5,07 ± 0,39 4,90 ± 0,17 5,07 ± 0,31 4,92 ± 0,34 4,92 ± 0,19 

La Crouzille 5,27 ± 0,53 5,26 ± 0,48 5,46 ± 0,49 5,32 ± 0,37 5,49 ± 0,22 5,61 ± 0,53 5,64 ± 0,54 5,46 ± 0,34 5,27 ± 0,26 5,43 ± 0,51 5,33 ± 0,51 5,17 ± 0,38 
La Hague 5,15 ± 0,55 5,37 ± 0,51 5,44 ± 0,48 5,05 ± 0,46 5,30 ± 0,52 5,07 ± 0,70 5,45 ± 0,79 5,25 ± 0,49 5,19 ± 0,49 5,37 ± 0,42 5,10 ± 0,39 5,03 ± 0,39 
Brotonne 5,08 ± 0,34 5,18 ± 0,29 5,45 ± 0,48 5,02 ± 0,43 5,03 ± 0,32 5,05 ± 0,47 4,95 ± 0,37 4,99 ± 0,51 4,91 ± 0,33 5,11 ± 0,34 4,98 ± 0,30 5,09 ± 0,33 

 
 
 
 
Tableau 12-10 : Taux de changement moyens (unitépH.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de pH mensuels des précipitations recueillies sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (unitépH.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 0,042 ** - 0,022 - 0,040 + 0,040 0 + 0,007 - 0,008 - 0,014 - 0,004 - 0,017 + - 0,015 - 0,020 * 

Revin 0 - 0,013 + 0,006 + 0,046 + + 0,058 + + 0,049 * 0 - 0,032 - 0,023 - 0,039 * - 0,009 - 0,020 
Morvan - 0,065 * - 0,015 - 0,009 - 0,007 + 0,005 - 0,001 0 + 0,002 - 0,040 - 0,043 - 0,056 * - 0,065 + 

Bonnevaux - 0,060 - 0,086 + 0,042 + 0,070 - 0,018 + 0,031 - 0,013 - 0,074 - 0,056 + 0,005 - 0,061 - 0,077 + 

Montandon + 0,037 - 0,047 + 0,079 + 0,050 + 0,050 + 0,075 + 0,062 + 0,092 + 0,008 - 0,028 + 0,018 - 0,002 
Le Casset - 0,014 - 0,060 - 0,012 + 0,019 + 0,049 * + 0,012 + 0,053 + + 0,029 + 0,010 - 0,018 - 0,013 + 0,006 

Iraty - 0,080 - 0,049 0 + 0,003 - 0,004 - 0,015 - 0,031 - 0,006 - 0,025 - 0,052 * - 0,009 - 0,008 + 

P.Vieille - 0,018 - 0,042 + 0,004 + 0,010 + 0,040 + 0,031 + 0,012 - 0,002 - 0,011 - 0,055 - 0,044 * - 0,050 ** 

La Crouzille - 0,044 + 0,027 - 0,036 + + 0,052 - 0,018 + 0,024 - 0,018 + 0,030 - 0,009 - 0,042 - 0,057 + - 0,036 
La Hague - 0,048 - 0,046 - 0,050 * + 0,035 - 0,035 + 0,013 - 0,097 * - 0,051 * - 0,071 - 0,067 * - 0,075 - 0,012 
Brotonne - 0,036 - 0,043 * - 0,037 + 0,024 - 0,018 - 0,021 - 0,015 - 0,049 - 0,042 + - 0,051 * - 0,045 - 0,067 + 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 

Tableau 12-11 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions H+ (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
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Dépôts humides moyens en H+ (mg.m².an-1) 

STATIONS 
Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 

Donon 1,66 ± 1,20 1,59 ± 1,46 0,99 ± 1,01 1,69 ± 1,17 1,38 ± 0,85 1,26 ± 0,80 1,70 ± 1,29 1,16 ± 1,09 1,92 ± 1,21 1,78 ± 0,89 2,73 ± 1,47 2,51 ± 1,42 
Revin 1,09 ± 0,85 0,77 ± 0,64 0,33 ± 0,34 0,71 ± 0,80 0,55 ± 0,39 1,52 ± 1,47 1,19 ± 0,91 0,97 ± 1,34 1,23 ± 0,68 1,40 ± 1,18 1,86 ± 1,16 1,66 ± 1,12 

Morvan 0,56 ± 0,53 0,68 ± 0,78 0,37 ± 0,44 0,92 ± 1,31 0,78 ± 0,71 0,51 ± 0,39 0,59 ± 0,40 0,58 ± 0,49 0,68 ± 0,40 0,61 ± 0,39 1,10 ± 0,77 0,89 ± 0,79 
Bonnevaux 0,74 ± 0,96 0,87 ± 0,94 0,49 ± 0,35 0,99 ± 0,71 1,14 ± 0,96 1,22 ± 0,89 1,66 ± 2,30 0,62 ± 0,54 0,98 ± 0,65 0,61 ± 0,38 1,24 ± 0,83 1,03 ± 0,84 
Montandon 0,77 ± 0,45 0,51 ± 0,28 0,71 ± 0,75 1,16 ± 0,93 0,83 ± 0,62 0,77 ± 0,78 1,45 ± 0,70 0,90 ± 0,68 1,36 ± 0,68 1,40 ± 0,70 1,49 ± 0,73 0,86 ± 0,27 
Le Casset 0,28 ± 0,40 0,14 ± 0,15 0,20 ± 0,24 0,19 ± 0,15 0,20 ± 0,17 0,42 ± 0,45 0,40 ± 0,69 0,42 ± 0,49 0,46 ± 0,36 0,34 ± 0,24 0,27 ± 0,28 0,18 ± 0,18 

Iraty 0,46 ± 0,48 0,57 ± 0,58 0,47 ± 0,45 0,65 ± 0,52 0,86 ± 0,88 0,42 ± 0,36 0,51 ± 0,51 0,62 ± 0,72 1,21 ± 1,12 1,16 ± 1,03 1,33 ± 0,90 0,64 ± 0,71 
P.Vieille 0,71 ± 0,33 0,60 ± 0,38 0,44 ± 0,29 0,70 ± 0,53 0,59 ± 0,37 0,42 ± 0,41 0,61 ± 0,36 0,69 ± 0,61 0,80 ± 0,53 0,70 ± 0,64 1,24 ± 0,56 0,82 ± 0,47 

La Crouzille 0,44 ± 0,37 0,38 ± 0,29 0,33 ± 0,57 0,67 ± 0,76 0,26 ± 0,14 0,26 ± 0,35 0,23 ± 0,31 0,27 ± 0,32 0,66 ± 0,67 0,57 ± 0,56 0,59 ± 0,51 0,39 ± 0,29 
La Hague 0,62 ± 0,65 0,45 ± 0,50 0,34 ± 0,40 0,80 ± 0,67 0,57 ± 0,97 0,77 ± 1,30 0,36 ± 0,63 0,46 ± 0,39 0,63 ± 0,49 0,67 ± 0,58 1,24 ± 1,17 1,50 ± 1,22 
Brotonne 0,46 ± 0,31 0,36 ± 0,24 0,30 ± 0,44 0,79 ± 0,76 0,76 ± 0,75 0,76 ± 0,98 0,77 ± 0,78 0,66 ± 0,61 1,02 ± 0,64 0,84 ± 0,74 1,02 ± 1,15 0,79 ± 0,51 

 
 
 
 
 
Tableau 12-12 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides en H+ mensuels sur la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 6,5 + 8,1 + 9,2 - 3,5 + 0,4 - 3,7 + 1,5 - 1,4 - 0,4 + 4,3 + 6,7 + 4,9 
Revin + 7,4 + 10,5 +  + 8,4 - 3,3 - 1,0 - 6,7 +  + 4,5 + 8,2 + 2,9 + 7,8 * + 6,1 +  + 7,9 * 

Morvan + 12,2 * + 2,6 + 3,6 - 0,6 + 1,0 - 1,8 + 3,4 + 5,9 + 2,3 + 7,1 + 7,4 +  + 5,0 
Bonnevaux + 8,9 + 10,9 - 6,8 - 6,0 + 42,6 - 10,9 + 32,5 + 18,4 + - 6,2 - 7,4 + 9,1 + 10,4 
Montandon + 11,6 - 6,5 - 6,6 - 7,2 + 9,0 - 7,3 - 5,6 - 6,6 - 5,8 + 2,5 - 5,7 + 10,2 
Le Casset + 2,4 + 11,5 + 3,0 + 3,2 - 5,9 - 3,4 - 3,5 - 4,6 - 2,4 + 8,0 + 7,9 - 3,0 

Iraty + 12,5 + 14,0 + + 0,4 + 7,0 - 0,6 + 8,1 + 5,9 + 8,3 + 3,5 + 7,4 + 7,1 + 11,5 
P.Vieille - 3,2 + 18,2 + 4,1 - 2,5 - 3,6 - 3,7 - 0,4 - 3,5 - 6,6 ns + 0,8 + 14,9 

La Crouzille + 9,3 - 4,1 + 6,2 - 6,1 + 2,4 - 6,8 + 8,8 - 2,5 + 1,2 + 5,4 + 6,7 + 6,5 
La Hague + 12,7 ** + 8,6 + + 12,3 * ns + 3,3 - 5,4 + 9,8 * + 8,6 + 3,4 + 11,8 * + 10,2 - 0,8 
Brotonne + 10,1 + + 9,6 * + 11,5 + - 1,2 + 9,2 + 6,7 + 6,2 + 9,0 + + 6,0 + 9,3 + + 5,2 + 11,4 ** 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-13 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions nss-SO4
2- (mgS.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 

1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions nss-SO4
2- (mgS.L-1) 

STATIONS 
Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 

Donon 0,30 ± 0,13 0,59 ± 0,46 0,66 ± 0,43 0,94 ± 0,68 0,62 ± 0,33 0,56 ± 0,14 0,41 ± 0,12 0,48 ± 0,21 0,39 ± 0,16 0,33 ± 0,11 0,35 ± 0,18 0,31 ± 0,11 
Revin 0,52 ± 0,39 0,70 ± 0,49 0,83 ± 0,39 0,75 ± 0,40 0,82 ± 0,50 0,64 ± 0,26 0,48 ± 0,15 0,55 ± 0,34 0,56 ± 0,24 0,46 ± 0,17 0,51 ± 0,20 0,42 ± 0,18 

Morvan 0,32 ± 0,21 0,38 ± 0,36 0,67 ± 0,61 0,60 ± 0,27 0,57 ± 0,47 0,56 ± 0,28 0,45 ± 0,14 0,52 ± 0,22 0,37 ± 0,18 0,32 ± 0,15 0,26 ± 0,11 0,23 ± 0,11 
Bonnevaux 0,24 ± 0,10 0,45 ± 0,36 0,62 ± 0,50 0,61 ± 0,17 0,51 ± 0,17 0,50 ± 0,14 0,48 ± 0,14 0,47 ± 0,09 0,30 ± 0,11 0,25 ± 0,06 0,21 ± 0,07 0,17 ± 0,06 
Montandon 0,19 ± 0,05 0,35 ± 0,16 0,29 ± 0,11 0,47 ± 0,24 0,34 ± 0,16 0,47 ± 0,16 0,50 ± 0,14 0,45 ± 0,10 0,27 ± 0,07 0,21 ± 0,05 0,19 ± 0,07 0,20 ± 0,11 
Le Casset 0,13 ± 0,07 0,19 ± 0,12 0,30 ± 0,12 0,51 ± 0,42 0,39 ± 0,17 0,52 ± 0,16 0,63 ± 0,28 0,57 ± 0,24 0,24 ± 0,10 0,23 ± 0,16 0,14 ± 0,07 0,14 ± 0,07 

Iraty 0,45 ± 0,45 0,78 ± 1,34 0,65 ± 0,38 0,46 ± 0,18 0,55 ± 0,26 0,72 ± 0,28 0,87 ± 0,56 0,81 ± 0,30 0,56 ± 0,28 0,40 ± 0,31 0,31 ± 0,21 0,33 ± 0,21 
P.Vieille 0,33 ± 0,16 0,38 ± 0,15 0,50 ± 0,24 0,52 ± 0,17 0,58 ± 0,14 0,75 ± 0,24 0,68 ± 0,18 0,78 ± 0,19 0,57 ± 0,20 0,40 ± 0,14 0,30 ± 0,06 0,31 ± 0,15 

La Crouzille 0,41 ± 0,27 0,62 ± 0,72 0,76 ± 0,82 0,56 ± 0,35 0,46 ± 0,16 0,64 ± 0,34 0,64 ± 0,54 0,48 ± 0,18 0,43 ± 0,14 0,32 ± 0,15 0,34 ± 0,31 0,26 ± 0,14 
La Hague 1,03 ± 0,96 0,69 ± 0,57 0,66 ± 0,28 0,58 ± 0,23 0,73 ± 0,45 1,12 ± 1,08 1,50 ± 3,08 0,63 ± 0,52 0,50 ± 0,28 0,44 ± 0,15 0,44 ± 0,20 0,46 ± 0,14 
Brotonne 0,41 ± 0,18 0,45 ± 0,27 0,90 ± 0,74 0,70 ± 0,32 0,85 ± 0,49 0,80 ± 0,44 0,68 ± 0,26 0,77 ± 0,38 0,57 ± 0,38 0,57 ± 0,16 0,42 ± 0,15 0,34 ± 0,07 

 
 
 
 
Tableau 12-14 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions nss-SO4

2-sur 
la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 0,4 - 2,0 - 6,2 ** - 6,3 * - 5,1 *** - 1,4 - 3,6 * - 3,2 - 3,9 ** - 2,9 - 36,0 - 2,8 
Revin - 4,1 - 3,8 + - 2,7 - 5,2 ** - 5,7 ** - 1,6 - 3,1 - 3,2 - 3,7 - 0,8 - 3,6 * - 1,8 

Morvan - 0,8 - 4,8 + - 7,0 ** - 4,2 + - 3,7 + 0,3 - 2,2 - 0,6 + 1,3 - 0,8 - 1,9 - 2,6 
Bonnevaux - 5,0 - 1,8 - 7,6 - 3,5 - 7,9 * - 2,9 - 6,9 + - 2,4 + 9,9 - 7,6 * - 0,9 + 11,7 
Montandon + 0,9 + 7,0 + 0,7 - 2,8 + 7,0 + 3,3 + 5,0 + 9,5 - 1,6 + 9,1 - 5,8 * + 7,6 
Le Casset - 4,0 - 5,1 - 4,4 * + 2,0 - 3,6 + ns - 3,1 - 2,1 - 3,9 * - 2,1 0 - 1,3 

Iraty - 5,0 - 4,5 * - 6,1 * - 0,9 - 3,9 * - 1,3 - 3,3 - 1,9 - 4,9 * - 3,1 + - 3,8 - 2,8 
P.Vieille + 2,1 - 2,8 - 4,5 - 1,9 - 2,9 - 2,1 - 2,7 - 0,9 - 1,0 - 5,5 * + 0,8 + 11,4 

La Crouzille - 3,6 - 6,9 * - 4,6 - 4,7 + - 1,9 + 3,2 ns + 3,1 + 2,8 - 3,8 * - 5,0 * - 3,7 
La Hague - 6,4 ** - 3,5 * - 2,2 + 0,3 - 2,2 - 4,6 - 1,4 - 1,2 - 5,4 + - 3,5 - 4,2 - 4,3 + 

Brotonne - 3,2 - 3,5 - 5,7 * - 4,4 - 5,5 ** - 0,8 - 2,5 + 0,5 - 2,1 - 2,5 - 2,6 - 2,2 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-15 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions nss-SO4
2- (mgS.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 
Dépôts humides moyens mensuels en ions nss-SO4

2- (mgS.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 37 ± 25 46 ± 27 59 ± 37 74 ± 46 67 ± 33 55 ± 25 54 ± 26 39 ± 21 45 ± 22 50 ± 33 46 ± 14 47 ± 22 
Revin 40 ± 24 42 ± 33 45 ± 24 46 ± 21 35 ± 14 49 ± 27 39 ± 20 37 ± 25 47 ± 27 47 ± 22 47 ± 20 43 ± 21 

Morvan 18 ± 12 26 ± 15 34 ± 29 46 ± 28 40 ± 22 36 ± 24 39 ± 20 35 ± 12 34 ± 18 35 ± 23 28 ± 11 24 ± 17 
Bonnevaux 22 ± 19 35 ± 24 44 ± 22 63 ± 20 71 ± 47 70 ± 39 67 ± 37 46 ± 24 39 ± 20 44 ± 26 34 ± 18 27 ± 22 
Montandon 12 ± 4 12 ± 9 19 ± 10 46 ± 18 35 ± 17 38 ± 16 66 ± 11 43 ± 11 33 ± 16 27 ± 10 18 ± 8 16 ± 4 
Le Casset 5 ± 5 8 ± 12 10 ± 7 20 ± 20 24 ± 15 35 ± 14 27 ± 15 32 ± 20 20 ± 18 22 ± 30 9 ± 7 4 ± 3 

Iraty 16 ± 9 22 ± 10 40 ± 33 38 ± 22 71 ± 50 53 ± 24 61 ± 40 58 ± 37 63 ± 42 39 ± 19 40 ± 28 17 ± 14 
P.Vieille 17 ± 7 19 ± 6 20 ± 8 38 ± 19 41 ± 20 33 ± 11 41 ± 18 40 ± 15 34 ± 25 22 ± 10 27 ± 14 19 ± 9 

La Crouzille 17 ± 11 25 ± 26 24 ± 15 49 ± 41 32 ± 16 28 ± 24 34 ± 58 22 ± 12 36 ± 25 31 ± 33 20 ± 13 16 ± 13 
La Hague 51 ± 50 38 ± 20 28 ± 11 30 ± 19 30 ± 22 30 ± 27 32 ± 27 32 ± 40 23 ± 11 24 ± 16 39 ± 21 40 ± 19 
Brotonne 18 ± 11 18 ± 8 21 ± 12 31 ± 18 37 ± 21 37 ± 25 38 ± 30 31 ± 19 38 ± 18 32 ± 22 26 ± 17 26 ± 12 

 
 
 
 
 
Tableau 12-16 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions nss-SO4

2- sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 1,9 + 5,9 - 4,3 - 5,3 * - 3,7 - 3,2 - 3,6 - 3,8 - 4,6 * 0 - 1,9 - 1,8 
Revin + 2,5 + 6,1 + 2,5 + 0,4 + 2,6 - 4,8 * + 5,7 + 3,7 - 5,6 ns - 0,5 + 6,3 

Morvan + 9,4 - 4,0 - 6,8 * - 5,4 - 3,3 - 3,9 + - 0,5 0 - 1,9 - 4,0 - 3,2 - 1,0 
Bonnevaux - 1,5 - 5,4 - 8,4 * - 6,8 + 8,8 - 11,0 ** - 7,1 + 22,2 - 3,2 - 10,6 - 2,9 - 2,8 
Montandon + 10,6 - 6,4 - 7,0 - 5,7 + 12,0 - 3,5 - 3,2 + 14,9 - 6,1 + 9,4 - 6,6 + 9,7 
Le Casset - 1,6 - 5,0 - 6,4 + 20,8 * - 3,6 - 2,4 + 3,2 - 1,8 - 1,7 - 1,0 + 2,1 - 3,1 

Iraty + 3,8 + 3,4 - 4,4 + 27,7 - 3,1 + 4,3 + 2,0 + 12,0 - 2,8 - 0,5 + 7,5 + 2,4 
P.Vieille - 4,0 - 2,4 ns - 2,6 + 4,2 + 5,7 - 4,6 + - 3,6 - 5,8 + - 4,0 - 4,9 + 7,7 

La Crouzille - 4,8 - 6,1 - 2,9 - 3,8 - 3,9 - 4,1 + 2,5 + 0,3 - 2,9 - 5,3 - 4,1 - 4,2 
La Hague - 3,9 - 1,5 - 1,6 + 0,4 + 2,6 - 4,9 - 1,5 - 0,5 - 3,4 + 11,7 + 13,4 - 2,4 
Brotonne - 1,3 0 + 1,0 - 3,6 + 3,0 ns - 3,8 ns 0 - 2,3 - 1,8 + 3,4 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-17 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions NO3
- (mgN.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 

1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions NO3
- (mgN.L-1) 

STATIONS 
Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 

Donon 0,20 ± 0,07 0,44 ± 0,35 0,48 ± 0,27 0,73 ± 0,47 0,43 ± 0,14 0,38 ± 0,10 0,30 ± 0,07 0,35 ± 0,12 0,30 ± 0,13 0,23 ± 0,06 0,29 ± 0,15 0,24 ± 0,09 
Revin 0,34 ± 0,19 0,47 ± 0,30 0,56 ± 0,33 0,54 ± 0,17 0,56 ± 0,26 0,44 ± 0,17 0,36 ± 0,08 0,41 ± 0,18 0,41 ± 0,15 0,29 ± 0,08 0,37 ± 0,10 0,31 ± 0,11 

Morvan 0,25 ± 0,15 0,27 ± 0,19 0,52 ± 0,47 0,44 ± 0,18 0,42 ± 0,30 0,37 ± 0,19 0,31 ± 0,10 0,36 ± 0,14 0,28 ± 0,15 0,20 ± 0,07 0,23 ± 0,12 0,20 ± 0,10 
Bonnevaux 0,17 ± 0,04 0,29 ± 0,16 0,47 ± 0,37 0,43 ± 0,12 0,35 ± 0,13 0,28 ± 0,08 0,28 ± 0,08 0,27 ± 0,06 0,20 ± 0,10 0,16 ± 0,05 0,15 ± 0,07 0,11 ± 0,04 
Montandon 0,19 ± 0,06 0,47 ± 0,34 0,32 ± 0,15 0,45 ± 0,20 0,35 ± 0,16 0,37 ± 0,13 0,38 ± 0,12 0,35 ± 0,10 0,25 ± 0,07 0,17 ± 0,05 0,25 ± 0,11 0,21 ± 0,09 
Le Casset 0,10 ± 0,06 0,14 ± 0,07 0,27 ± 0,13 0,27 ± 0,14 0,24 ± 0,08 0,29 ± 0,09 0,35 ± 0,15 0,33 ± 0,15 0,17 ± 0,05 0,13 ± 0,05 0,09 ± 0,05 0,11 ± 0,05 

Iraty 0,27 ± 0,35 0,63 ± 1,15 0,46 ± 0,35 0,30 ± 0,16 0,31 ± 0,13 0,33 ± 0,14 0,37 ± 0,18 0,42 ± 0,14 0,29 ± 0,09 0,25 ± 0,22 0,21 ± 0,20 0,19 ± 0,08 
P.Vieille 0,20 ± 0,09 0,24 ± 0,14 0,37 ± 0,23 0,36 ± 0,16 0,32 ± 0,08 0,41 ± 0,16 0,38 ± 0,11 0,43 ± 0,18 0,33 ± 0,10 0,23 ± 0,08 0,20 ± 0,09 0,21 ± 0,09 

La Crouzille 0,27 ± 0,16 0,45 ± 0,47 0,51 ± 0,59 0,32 ± 0,15 0,30 ± 0,09 0,40 ± 0,33 0,32 ± 0,26 0,28 ± 0,09 0,31 ± 0,16 0,21 ± 0,08 0,25 ± 0,22 0,21 ± 0,11 
La Hague 0,57 ± 0,74 0,52 ± 0,61 0,44 ± 0,19 0,46 ± 0,27 0,61 ± 0,60 0,50 ± 0,30 0,45 ± 0,33 0,49 ± 0,47 0,38 ± 0,20 0,26 ± 0,11 0,33 ± 0,21 0,28 ± 0,16 
Brotonne 0,21 ± 0,13 0,28 ± 0,20 0,39 ± 0,23 0,52 ± 0,31 0,59 ± 0,39 0,40 ± 0,22 0,39 ± 0,18 0,44 ± 0,29 0,30 ± 0,09 0,21 ± 0,06 0,23 ± 0,09 0,17 ± 0,07 

 
 
 
 
Tableau 12-18 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions NO3

- sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 5,9 + + 4,4 - 4,4 * - 3,1 - 3,0 + + 1,7 0 - 0,4 - 1,3 0 + 0,8 + 0,8 
Revin - 1,5 - 1,8 + 2,7 - 3,8 + - 3,6 + + 0,5 - 2,7 * + 0,3 - 1,4 - 0,4 - 1,0 0 

Morvan + 2,9 - 3,3 - 6,5 * - 1,8 - 2,6 + 1,5 - 0,4 + 1,0 + 4,1 - 0,6 + 1,6 - 1,8 
Bonnevaux - 2,0 - 1,0 - 5,6 - 3,4 - 7,8 ** - 5,8 - 2,0 - 0,9 + 13,5 - 5,0 + 6,4 + 30,0 + 

Montandon + 7,4 + 16,2 - 1,9 + 7,6 + 1,2 + 5,5 + 7,1 + 15,9 + 9,5 + 13,9 - 4,6 + 16,7 
Le Casset 0 - 3,3 - 3,2 + 4,0 - 3,9 + 6,5 + 0 + 2,5 0 0 + 18,2 + 4,2 

Iraty - 3,2 - 2,2 - 6,6 + + 7,4 - 2,4 + 2,5 ns - 2,0 - 3,0 * - 1,6 - 2,8 - 1,3 
P.Vieille + 5,9 + 15,3 - 5,0 + 6,4 - 0,6 - 2,3 - 1,7 + 5,4 + 0,6 - 3,1 - 0,8 + 6,5 

La Crouzille - 0,8 - 5,4 + - 3,4 - 1,3 + 0,6 + 9,9 + 2,9 + 3,3 + 12,5 0 - 5,0 + - 2,3 
La Hague - 2,9 - 5,5 - 2,8 + 3,6 0 - 3,0 + 2,8 ns - 6,7 * - 4,9 * - 2,5 - 4,2 
Brotonne + 2,3 - 4,7 - 4,1 - 3,6 + - 3,7 + 8,7 + 0,5 + 7,4 + 2,5 - 1,0 + 5,3 + 4,3 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-19 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions NO3
- (mgN.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 
Dépôts humides moyens mensuels en ions NO3

- (mgN.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 26 ± 17 35 ± 26 46 ± 28 57 ± 25 48 ± 20 37 ± 16 39 ± 14 28 ± 14 35 ± 17 34 ± 19 38 ± 10 39 ± 19 
Revin 27 ± 17 28 ± 22 30 ± 16 34 ± 15 26 ± 13 33 ± 17 29 ± 14 29 ± 17 32 ± 15 30 ± 13 35 ± 14 33 ± 17 

Morvan 14 ± 11 18 ± 10 25 ± 18 34 ± 21 30 ± 17 23 ± 13 26 ± 12 24 ± 10 24 ± 11 21 ± 11 23 ± 9 19 ± 13 
Bonnevaux 15 ± 13 24 ± 14 33 ± 14 44 ± 13 46 ± 27 41 ± 23 39 ± 20 26 ± 14 27 ± 16 29 ± 18 23 ± 12 19 ± 16 
Montandon 12 ± 6 13 ± 7 19 ± 11 42 ± 10 34 ± 14 29 ± 10 50 ± 13 33 ± 14 30 ± 12 22 ± 10 22 ± 8 16 ± 3 
Le Casset 4 ± 4 5 ± 4 9 ± 7 11 ± 6 14 ± 5 19 ± 6 15 ± 7 18 ± 10 13 ± 10 11 ± 7 5 ± 4 3 ± 3 

Iraty 9 ± 6 15 ± 8 28 ± 29 25 ± 16 37 ± 18 24 ± 12 28 ± 18 31 ± 22 37 ± 30 23 ± 11 23 ± 17 11 ± 10 
P.Vieille 11 ± 6 12 ± 7 14 ± 8 26 ± 12 22 ± 5 18 ± 7 23 ± 10 20 ± 7 20 ± 17 13 ± 7 16 ± 6 12 ± 6 

La Crouzille 11 ± 6 17 ± 13 15 ± 9 30 ± 27 21 ± 8 15 ± 12 19 ± 32 13 ± 7 25 ± 18 20 ± 17 14 ± 7 11 ± 8 
La Hague 19 ± 9 25 ± 14 19 ± 6 23 ± 17 24 ± 19 14 ± 7 51 ± 12 17 ± 8 21 ± 17 22 ± 11 30 ± 18 28 ± 13 
Brotonne 8 ± 4 9 ± 4 11 ± 10 23 ± 13 25 ± 14 20 ± 16 22 ± 18 16 ± 12 21 ± 12 15 ± 8 15 ± 11 13 ± 4 

 
 
 
 
 
Tableau 12-20 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions NO3

- sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 8,4 + 12,5 * + 0,4 - 3,3 - 0,6 - 0,4 + 0,6 - 2,4 - 4,0 + 4,0 + 3,0 + ns 
Revin + 9,2 + 16,9 + + 17,9 + + 3,3 + 6,3 - 2,6 + 7,8 + 5,0 - 3,4 + 1,8 + 3,3 + 13,3 + 

Morvan + 42,9 * ns - 6,0 * - 1,5 - 2,2 - 3,8 + 0,4 + 2,6 - 1,3 - 2,7 + 0,6 - 0,4 
Bonnevaux + 1,2 - 3,4 - 6,9 * - 4,0 + 15,3 - 11,0 * + 7,1 + 46,4 + 2,0 - 11,0 + 9,7 - 3,0 
Montandon + 16,3 - 5,7 - 7,0 - 4,3 + 13,1 - 0,6 - 0,8 + 14,4 - 4,4 + 12,1 - 3,9 + 9,5 
Le Casset + 10,0 - 4,7 - 2,7 + 37,9 * - 1,0 - 0,6 + 4,9 + 4,3 + 2,0 + 0,9 + 34,5 + 4,5 

Iraty + 10,3 + 6,2 - 4,9 + 12,3 * - 2,9 + 11,3 * + 6,5 + 7,7 - 2,0 + 3,2 + 12,1 + 5,1 
P.Vieille - 2,9 + 6,6 + 7,0 + 0,6 + 3,2 + 3,0 - 4,9 + 0,8 - 5,4 - 3,6 - 4,1 - 1,1 

La Crouzille + 0,9 - 5,0 - 1,1 - 2,0 - 2,5 - 1,7 + 14,4 - 1,1 + 0,9 - 2,5 - 2,0 - 4,6 
La Hague + 5,5 - 5,0 ns - 0,8 ns - 2,0 + 0,4 + 1,3 - 6,1 + 1,2 + 8,0 - 4,8 
Brotonne + 7,8 - 1,5 + 9,5 - 2,0 + 8,5 + 7,6 ns + 18,3 + 4,9 0 + 5,2 + 9,4 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-21 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions NH4
+ (mgN.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 

1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions NH4
+ (mgN.L-1) 

STATIONS 
Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 

Donon 0,25 ± 0,14 0,76 ± 0,65 1,00 ± 0,68 1,21 ± 0,61 0,79 ± 0,42 0,71 ± 0,33 0,48 ± 0,21 0,64 ± 0,50 0,43 ± 0,21 0,30 ± 0,15 0,33 ± 0,24 0,29 ± 0,20 
Revin 0,45 ± 0,35 1,02 ± 1,14 1,53 ± 0,98 1,14 ± 0,47 1,07 ± 0,69 0,73 ± 0,29 0,70 ± 0,55 0,76 ± 0,47 0,57 ± 0,27 0,43 ± 0,18 0,58 ± 0,39 0,43 ± 0,25 

Morvan 0,45 ± 0,28 0,58 ± 0,51 1,15 ± 0,93 0,83 ± 0,38 0,84 ± 0,66 0,88 ± 0,57 0,71 ± 0,44 0,74 ± 0,34 0,52 ± 0,24 0,38 ± 0,28 0,43 ± 0,58 0,35 ± 0,23 
Bonnevaux 0,27 ± 0,17 0,53 ± 0,45 0,86 ± 0,57 0,84 ± 0,27 0,83 ± 0,70 0,76 ± 0,32 0,69 ± 0,30 0,88 ± 0,61 0,45 ± 0,19 0,33 ± 0,15 0,37 ± 0,32 0,19 ± 0,11 
Montandon 0,18 ± 0,05 0,37 ± 0,11 0,37 ± 0,23 0,64 ± 0,37 0,44 ± 0,28 0,53 ± 0,24 0,50 ± 0,23 0,50 ± 0,21 0,26 ± 0,10 0,16 ± 0,05 0,15 ± 0,05 0,18 ± 0,11 
Le Casset 0,49 ± 1,18 0,18 ± 0,19 0,35 ± 0,42 0,38 ± 0,30 0,39 ± 0,23 0,45 ± 0,19 0,55 ± 0,37 0,53 ± 0,23 0,26 ± 0,17 0,22 ± 0,25 0,27 ± 0,69 0,12 ± 0,11 

Iraty 0,41 ± 0,50 0,91 ± 1,42 0,63 ± 0,47 0,50 ± 0,36 0,61 ± 0,42 0,81 ± 0,47 0,89 ± 0,72 0,82 ± 0,48 0,70 ± 0,57 0,41 ± 0,43 0,33 ± 0,37 0,54 ± 0,83 
P.Vieille 0,21 ± 0,13 0,31 ± 0,17 0,53 ± 0,29 0,54 ± 0,45 0,46 ± 0,21 0,76 ± 0,51 0,53 ± 0,18 0,63 ± 0,24 0,44 ± 0,20 0,39 ± 0,38 0,19 ± 0,08 0,19 ± 0,08 

La Crouzille 0,53 ± 0,47 0,76 ± 0,89 0,67 ± 0,45 0,67 ± 0,48 0,62 ± 0,31 0,87 ± 0,60 0,86 ± 0,51 1,24 ± 1,75 0,61 ± 0,29 0,40 ± 0,33 0,62 ± 1,01 0,35 ± 0,25 
La Hague 0,60 ± 0,53 0,92 ± 1,28 0,79 ± 0,42 0,65 ± 0,43 0,80 ± 0,80 0,87 ± 0,55 2,68 ± 6,45 0,82 ± 1,00 0,74 ± 0,70 0,48 ± 0,40 0,41 ± 0,33 0,29 ± 0,15 
Brotonne 0,41 ± 0,21 0,61 ± 0,44 1,11 ± 0,73 1,00 ± 0,68 1,04 ± 0,68 0,83 ± 0,49 1,22 ± 1,52 0,92 ± 0,50 0,59 ± 0,30 0,40 ± 0,25 0,41 ± 0,30 0,34 ± 0,20 

 
 
 
 
Tableau 12-22 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions NH4

+sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 2,8 - 5,5 - 5,6 * - 4,5 - 6,2 ** - 2,6 + - 3,6 + - 2,9 - 6,0 ** - 3,9 - 5,0 - 5,3 * 

Revin - 4,9 * - 5,0 + - 3,7 - 3,9 * - 5,9 ** - 3,2 - 6,1 ** - 4,3 - 4,1 - 4,0 - 6,2 * - 3,4 
Morvan - 4,8 - 5,4 - 6,9 ** - 4,8 * - 7,1 ** - 5,5 - 4,9 ** - 3,4 - 5,6 * - 6,7 * - 6,6 * - 6,6 * 

Bonnevaux - 8,2 * + 2,7 - 3,6 - 5,4 - 11,7 * - 8,6 - 5,8 - 11,1 * - 6,9 - 11,8 * - 9,1 - 7,4 
Montandon - 3,8 + 5,4 - 7,4 + 17,9 + 11,1 + 12,6 + 14,3 ns + 12,0 ns - 4,7 + 8,3 
Le Casset - 7,0 ** - 8,0 ** - 6,0 * - 5,6 - 6,9 ** - 1,0 - 5,8 * - 2,7 - 6,7 * - 6,8 * - 7,0 * - 8,7 *** 

Iraty - 6,0 - 6,9 + - 6,5 ** + 6,5 - 6,7 ** - 4,0 - 4,6 - 4,3 + - 7,3 ** - 5,1 * - 6,0 + - 6,7 
P.Vieille - 2,1 - 3,0 - 2,7 - 1,8 - 4,8 - 1,0 - 3,3 - 2,0 - 2,3 - 6,7 + - 1,6 + 11,1 

La Crouzille - 4,8 - 6,4 - 5,9 ** - 6,7 * - 5,5 * - 4,0 + 3,1 + 9,2 - 1,8 - 4,8 - 7,6 ** - 6,9 * 

La Hague - 6,0 * - 5,5 * - 5,8 + - 1,9 - 5,4 * - 6,9 ** - 6,4 - 5,3 * - 7,8 ** - 8,7 ** - 7,0 * - 5,1 
Brotonne - 5,6 * - 4,5 - 6,5 * - 5,4 * - 6,8 ** - 3,8 - 6,3 *** - 3,6 - 5,8 *** - 5,3 + - 7,3 ** - 5,9 * 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-23 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions NH4
+ (mgN.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 
Dépôts humides moyens mensuels en ions NH4

+ (mgN.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 36 ± 35 51 ± 25 90 ± 62 98 ± 57 88 ± 52 68 ± 37 64 ± 38 45 ± 24 52 ± 32 46 ± 37 42 ± 24 46 ± 41 
Revin 38 ± 29 47 ± 35 79 ± 39 67 ± 22 44 ± 18 56 ± 32 52 ± 33 46 ± 26 46 ± 24 42 ± 18 49 ± 32 41 ± 23 

Morvan 30 ± 36 37 ± 28 59 ± 50 63 ± 40 62 ± 49 59 ± 51 59 ± 41 47 ± 17 51 ± 40 50 ± 59 41 ± 36 39 ± 42 
Bonnevaux 27 ± 27 35 ± 17 64 ± 32 86 ± 29 102 ± 68 113 ± 81 96 ± 58 68 ± 28 67 ± 48 58 ± 40 46 ± 22 37 ± 45 
Montandon 11 ± 4 15 ± 11 28 ± 8 57 ± 12 42 ± 22 39 ± 11 65 ± 20 47 ± 18 31 ± 12 21 ± 10 14 ± 3 14 ± 7 
Le Casset 6 ± 8 5 ± 7 11 ± 11 14 ± 8 24 ± 14 30 ± 12 22 ± 12 32 ± 24 21 ± 25 18 ± 29 20 ± 60 5 ± 9 

Iraty 17 ± 25 21 ± 9 43 ± 42 39 ± 29 82 ± 84 56 ± 32 53 ± 31 50 ± 24 72 ± 59 38 ± 30 40 ± 48 20 ± 31 
P.Vieil11le 11 ± 5 15 ± 7 21 ± 12 35 ± 20 30 ± 8 33 ± 16 33 ± 19 31 ± 13 28 ± 30 19 ± 19 15 ± 6 11 ± 5 

La Crouzille 25 ± 36 27 ± 22 27 ± 19 60 ± 55 46 ± 36 41 ± 42 42 ± 56 54 ± 70 51 ± 34 41 ± 62 26 ± 18 20 ± 22 
La Hague 26 ± 17 42 ± 48 33 ± 13 32 ± 24 29 ± 25 25 ± 21 29 ± 24 27 ± 17 31 ± 25 33 ± 21 31 ± 18 31 ± 19 
Brotonne 20 ± 18 21 ± 13 29 ± 21 41 ± 26 45 ± 32 42 ± 37 61 ± 72 43 ± 42 39 ± 20 27 ± 22 25 ± 21 24 ± 14 

 
 
 
 
 
Tableau 12-24 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions NH4

+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 3,1 + 5,3 - 4,4 - 2,5 - 3,1 - 5,0 - 4,1 - 4,4 - 6,1 * - 1,7 - 5,6 * - 4,9 
Revin - 1,4 + 5,4 ns + 3,7 + 1,9 - 5,2 ** - 3,1 + 1,1 - 4,9 + - 1,2 - 4,2 * + 2,4 

Morvan + 6,5 - 2,0 - 6,8 * - 5,9 + - 5,2 - 7,6 ** - 4,4 - 3,0 - 6,9 * - 6,3 * - 6,5 ** - 6,5 * 

Bonnevaux - 4,7 - 6,2 - 6,2 - 6,5 + + 1,8 - 13,5 ** - 8,1 - 1,2 - 10,9 - 13,1 * - 10,7 + - 12,1 
Montandon + 8,8 - 6,0 - 6,3 + 8,9 + 14,5 + 2,3 + 8,0 + 21,0 + 0,9 + 24,1 - 4,2 + 14,3 
Le Casset - 7,4 + - 5,7 * - 6,9 - 2,6 - 5,5 - 4,4 * - 2,6 - 2,4 - 4,0 - 5,5 - 5,5 - 8,0 ** 

Iraty - 2,4 - 1,6 - 5,9 + 19,1 + - 6,2 ** - 2,8 + 1,9 + 5,2 - 5,7 - 2,8 - 1,2 ns 
P.Vieille - 5,4 - 1,8 + 5,2 - 4,5 - 3,2 + 9,5 - 5,8 + 1,3 - 5,2 - 5,7 - 4,4 * - 4,0 

La Crouzille 0 - 3,1 - 5,7 - 6,4 - 6,3 * - 6,2 + 2,7 + 1,6 - 4,7 - 4,9 - 7,2 ** - 5,7 
La Hague ns - 3,5 + - 3,7 - 1,9 - 4,0 - 5,9 - 6,0 - 5,1 - 7,2 - 4,9 - 4,1 - 5,4 
Brotonne - 3,1 ns ns - 4,5 - 0,7 - 3,4 - 5,9 * - 2,1 - 4,9 + - 6,0 * - 6,5 * - 4,2 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-25 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions nss-Ca2+ (mg.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 
1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Ca2+ (mg.L-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,48 ± 1,37 0,17 ± 0,13 0,35 ± 0,27 0,32 ± 0,34 0,32 ± 0,23 0,33 ± 0,21 0,26 ± 0,12 0,38 ± 0,37 0,16 ± 0,06 0,14 ± 0,08 0,10 ± 0,10 0,09 ± 0,05 
Revin 0,47 ± 1,15 0,25 ± 0,19 0,58 ± 0,53 0,40 ± 0,19 0,51 ± 0,25 0,33 ± 0,19 0,30 ± 0,18 0,38 ± 0,17 0,30 ± 0,25 0,17 ± 0,07 0,19 ± 0,15 0,15 ± 0,13 

Morvan 0,23 ± 0,24 0,22 ± 0,19 0,35 ± 0,28 0,80 ± 1,44 0,32 ± 0,18 0,43 ± 0,36 0,44 ± 0,33 0,44 ± 0,17 0,33 ± 0,14 0,33 ± 0,36 0,14 ± 0,12 0,15 ± 0,14 
Bonnevaux 0,28 ± 0,24 0,69 ± 0,77 0,66 ± 0,49 0,48 ± 0,20 0,48 ± 0,35 0,43 ± 0,35 0,50 ± 0,29 0,62 ± 0,32 0,29 ± 0,18 0,59 ± 0,32 0,24 ± 0,19 0,13 ± 0,11 
Montandon 0,06 ± 0,03 0,17 ± 0,13 0,24 ± 0,13 0,42 ± 0,22 0,32 ± 0,12 0,41 ± 0,18 0,72 ± 0,45 0,45 ± 0,23 0,18 ± 0,06 0,15 ± 0,06 0,12 ± 0,07 0,11 ± 0,04 
Le Casset 0,29 ± 0,22 0,55 ± 0,49 0,69 ± 0,47 2,32 ± 4,11 0,92 ± 0,64 0,96 ± 0,65 1,22 ± 1,01 1,01 ± 0,74 0,40 ± 0,26 0,71 ± 0,91 0,42 ± 0,28 0,46 ± 0,36 

Iraty 0,85 ± 1,80 0,82 ± 1,02 1,28 ± 1,92 0,56 ± 0,64 0,72 ± 0,26 0,88 ± 0,56 1,24 ± 1,00 1,06 ± 0,58 0,47 ± 0,20 0,44 ± 0,61 0,26 ± 0,28 0,47 ± 0,98 
P.Vieille 0,14 ± 0,06 0,24 ± 0,15 0,36 ± 0,22 0,48 ± 0,40 0,69 ± 0,56 0,77 ± 0,43 0,79 ± 0,46 0,87 ± 0,47 0,45 ± 0,37 0,33 ± 0,31 0,24 ± 0,20 0,21 ± 0,17 

La Crouzille 0,16 ± 0,09 0,21 ± 0,11 0,86 ± 1,79 0,74 ± 1,07 0,49 ± 0,33 0,81 ± 1,35 0,59 ± 0,48 0,55 ± 0,72 0,31 ± 0,15 0,29 ± 0,45 0,22 ± 0,16 0,17 ± 0,16 
La Hague 0,60 ± 0,56 0,42 ± 0,23 0,57 ± 0,28 0,38 ± 0,21 0,49 ± 0,37 0,46 ± 0,38 1,50 ± 4,14 0,57 ± 0,59 0,26 ± 0,14 0,36 ± 0,20 0,29 ± 0,14 0,33 ± 0,29 
Brotonne 0,16 ± 0,09 0,26 ± 0,18 0,54 ± 0,52 0,30 ± 0,17 0,36 ± 0,22 0,46 ± 0,43 0,36 ± 0,18 0,42 ± 0,21 0,26 ± 0,12 0,19 ± 0,14 0,20 ± 0,14 0,14 ± 0,08 

 
 
 
 
Tableau 12-26 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Ca2+ sur 
la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 4,3 - 1,0 - 7,1 ** - 2,7 * - 3,4 + 27,9 * - 1,4 - 5,1 - 3,4 + 0 + 9,4 - 2,0 
Revin - 4,0 ns - 1,7 - 2,3 - 2,6 + 10,8 * - 2,8 - 1,5 - 1,4 - 0,6 + 7,1 0 

Morvan - 4,6 - 5,1 - 6,8 ns - 1,6 + 7,0 + 1,0 ns ns + 2,3 + 6,7 + 3,0 
Bonnevaux + 28,6 - 1,9 - 3,7 - 0,5 - 6,5 + 6,5 + 5,0 - 9,6 * - 0,9 + 11,8 + 1,2 ns 
Montandon + 3,2 - 6,7 + 8,8 - 1,3 + 7,7 + 8,4 + 13,9 + 12,2 - 5,3 + 8,3 0 + 1,5 
Le Casset - 0,8 - 3,0 - 2,3 + 7,1 * + 8,5 + 1,1 + 16,8 * + 5,6 - 1,2 - 3,3 + 7,2 ns 

Iraty - 5,6 - 6,4 - 1,5 + 3,7 + 0,6 + 7,2 - 1,8 - 3,7 - 4,4 * ns + 1,4 - 3,3 
P.Vieille + 6,4 - 4,9 - 3,3 + 5,3 ns + 13,1 - 5,8 + 11,7 - 2,9 - 6,8 + - 2,8 - 4,9 

La Crouzille - 3,1 - 4,4 - 5,6 + 4,7 + 13,1 + 7,6 + + 2,6 + 3,5 ns + 1,6 - 5,2 + 7,8 
La Hague - 6,8 * - 3,5 - 5,2 * + 1,7 - 4,5 - 2,5 - 3,7 - 6,4 - 4,9 + - 2,8 - 4,9 * - 3,7 
Brotonne - 2,4 - 4,4 - 4,9 + 0,8 + 3,0 + 9,9 - 1,3 - 2,8 - 3,3 + 2,1 - 1,3 + 7,5 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-27 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions nss-Ca2+ (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépôts humides moyens mensuels en ions nss-Ca2+ (mg.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 22 ± 38 15 ± 11 29 ± 18 22 ± 10 35 ± 19 30 ± 20 32 ± 17 24 ± 16 19 ± 9 18 ± 11 12 ± 7 15 ± 16 
Revin 15 ± 10 17 ± 18 26 ± 17 22 ± 8 26 ± 17 23 ± 9 22 ± 10 24 ± 12 25 ± 20 17 ± 8 17 ± 11 16 ± 14 

Morvan 8 ± 5 15 ± 16 18 ± 13 60 ± 120 28 ± 24 27 ± 29 41 ± 42 30 ± 11 34 ± 26 28 ± 19 13 ± 6 14 ± 12 
Bonnevaux 17 ± 18 36 ± 24 41 ± 24 47 ± 12 79 ± 88 50 ± 22 59 ± 23 54 ± 31 43 ± 34 96 ± 59 33 ± 26 25 ± 38 
Montandon 4 ± 2 5 ± 3 18 ± 14 42 ± 28 32 ± 16 31 ± 12 91 ± 35 41 ± 21 23 ± 12 18 ± 4 12 ± 8 9 ± 3 
Le Casset 8 ± 7 26 ± 54 23 ± 24 96 ± 188 61 ± 56 61 ± 38 55 ± 36 60 ± 66 39 ± 53 80 ± 168 20 ± 12 12 ± 9 

Iraty 35 ± 84 23 ± 13 58 ± 69 42 ± 38 97 ± 63 76 ± 65 86 ± 97 76 ± 61 56 ± 46 29 ± 17 33 ± 30 12 ± 8 
P.Vieille 9 ± 6 11 ± 5 13 ± 6 33 ± 21 58 ± 60 33 ± 18 44 ± 28 42 ± 23 32 ± 43 16 ± 15 17 ± 8 11 ± 6 

La Crouzille 7 ± 8 14 ± 16 20 ± 15 47 ± 36 32 ± 18 22 ± 15 31 ± 55 22 ± 23 27 ± 25 15 ± 7 15 ± 13 11 ± 15 
La Hague 38 ± 41 26 ± 18 23 ± 10 16 ± 8 18 ± 12 13 ± 10 27 ± 62 19 ± 11 14 ± 11 32 ± 20 27 ± 14 33 ± 22 
Brotonne 7 ± 5 10 ± 5 11 ± 5 12 ± 6 18 ± 12 19 ± 21 19 ± 16 17 ± 13 18 ± 13 11 ± 8 12 ± 6 13 ± 12 

 
 
 
 
 
Tableau 12-28 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions nss-Ca2+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 3,6 + 3,5 - 5,5 - 2,9 - 2,4 + 4,9 - 1,3 - 1,2 - 4,5 - 1,1 + 6,8 + 0,7 
Revin + 0,7 + 6,9 + 4,7 + 7,2 * + 5,9 + 2,8 + 3,1 + 2,2 - 4,9 + 3,4 + 8,7 + + 7,8 

Morvan + 6,9 - 1,3 - 6,0 * - 2,3 ns - 2,0 + 3,4 + 0,8 - 4,6 - 1,2 ns + 5,5 
Bonnevaux + 6,9 - 8,9 - 5,9 ** ns + 13,3 - 4,5 - 4,3 + 5,1 - 9,2 - 7,2 - 3,9 ns 
Montandon + 15,5 - 2,9 - 5,7 - 4,4 + 11,0 + 10,3 + 8,0 * + 13,0 - 6,8 ** + 6,3 - 2,8 + 7,0 
Le Casset 0 - 1,7 - 3,3 + 14,7 * + 6,7 + 4,0 + 10,2 ** + 2,4 + 1,0 - 2,8 + 6,4 - 2,9 

Iraty - 2,6 0 + 2,0 + 12,4 * + 3,6 + 8,7 + 3,9 + 2,9 - 5,2 + 4,5 + 6,0 + + 1,0 
P.Vieille - 2,9 - 5,5 + + 9,2 + 13,6 ns + 16,4 - 7,1 ** - 3,1 - 5,1 - 5,3 - 5,7 + - 5,4 

La Crouzille - 3,0 - 2,9 - 1,2 + 6,3 + 5,3 + 5,1 + 6,0 + 1,5 - 2,7 - 2,7 - 3,6 + 2,0 
La Hague - 3,9 + 2,2 - 4,8 * ns + 9,9 + 2,9 - 2,1 - 5,0 + - 4,0 + 6,6 + 1,9 - 5,3 
Brotonne + 5,7 - 1,3 + 2,6 + 2,2 + 8,0 + 8,4 ns + 2,6 - 1,0 + 3,9 + 8,5 + 6,3 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-29 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions nss-Mg2+ (mg.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 
1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Mg2+ (mg.L-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,07 ± 0,04 0,09 ± 0,07 0,14 ± 0,29 0,12 ± 0,25 0,05 ± 0,04 0,04 ± 0,01 0,03 ± 0,02 0,03 ± 0,01 0,04 ± 0,02 0,04 ± 0,02 0,03 ± 0,02 0,03 ± 0,02 
Revin 0,15 ± 0,17 0,10 ± 0,06 0,13 ± 0,09 0,08 ± 0,04 0,08 ± 0,03 0,05 ± 0,02 0,05 ± 0,03 0,05 ± 0,02 0,07 ± 0,04 0,08 ± 0,04 0,08 ± 0,05 0,10 ± 0,08 

Morvan 0,07 ± 0,06 0,09 ± 0,12 0,05 ± 0,04 0,05 ± 0,05 0,04 ± 0,04 0,04 ± 0,04 0,05 ± 0,03 0,04 ± 0,03 0,05 ± 0,04 0,06 ± 0,07 0,04 ± 0,06 0,05 ± 0,04 
Bonnevaux 0,06 ± 0,02 0,12 ± 0,14 0,09 ± 0,06 0,08 ± 0,04 0,13 ± 0,14 0,04 ± 0,04 0,05 ± 0,04 0,08 ± 0,06 0,05 ± 0,03 0,12 ± 0,06 0,04 ± 0,03 0,05 ± 0,04 
Montandon 0,03 ± 0,02 0,06 ± 0,04 0,02 ± 0,01 0,04 ± 0,01 0,03 ± 0,01 0,05 ± 0,02 0,04 ± 0,02 0,03 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,03 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,04 ± 0,02 
Le Casset 0,05 ± 0,04 0,04 ± 0,03 0,05 ± 0,03 0,09 ± 0,09 0,08 ± 0,08 0,06 ± 0,04 0,10 ± 0,13 0,06 ± 0,04 0,03 ± 0,01 0,04 ± 0,03 0,04 ± 0,03 0,03 ± 0,04 

Iraty 0,13 ± 0,24 0,15 ± 0,22 0,06 ± 0,04 0,08 ± 0,10 0,04 ± 0,02 0,08 ± 0,07 0,10 ± 0,07 0,08 ± 0,06 0,04 ± 0,02 0,06 ± 0,08 0,06 ± 0,09 0,06 ± 0,09 
P.Vieille 0,03 ± 0,01 0,04 ± 0,04 0,04 ± 0,03 0,03 ± 0,02 0,04 ± 0,03 0,05 ± 0,04 0,04 ± 0,02 0,03 ± 0,04 0,03 ± 0,02 0,03 ± 0,03 0,03 ± 0,02 0,04 ± 0,02 

La Crouzille 0,06 ± 0,07 0,06 ± 0,06 0,07 ± 0,13 0,04 ± 0,03 0,06 ± 0,04 0,09 ± 0,09 0,07 ± 0,07 0,08 ± 0,07 0,09 ± 0,11 0,07 ± 0,06 0,06 ± 0,06 0,05 ± 0,08 
La Hague 0,13 ± 0,06 0,15 ± 0,10 0,09 ± 0,06 0,06 ± 0,04 0,07 ± 0,03 0,09 ± 0,08 0,42 ± 0,16 0,08 ± 0,04 0,11 ± 0,15 0,11 ± 0,10 0,11 ± 0,07 0,11 ± 0,14 
Brotonne 0,05 ± 0,03 0,06 ± 0,06 0,06 ± 0,05 0,04 ± 0,02 0,12 ± 0,14 0,08 ± 0,11 0,06 ± 0,05 0,06 ± 0,05 0,05 ± 0,04 0,07 ± 0,05 0,04 ± 0,02 0,05 ± 0,05 

 
 
 
 
Tableau 12-30 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Mg2+ sur 
la période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 4,4 - 3,7 - 7,1 ** - 2,1 - 4,2 * 0 0 0 0 0 0 + 4,5 
Revin - 3,4 + 7,6 - 4,2 0 0 + 3,7 - 3,7 + - 5,0 + - 5,1 + 0 - 1,6 - 1,4 

Morvan - 7,0 ** - 7,7 ** - 7,2 ** - 4,6 - 6,1 - 0,6 - 5,4 - 6,6 ** - 8,0 ** - 5,5 - 7,4 * - 8,8 * 

Bonnevaux - 4,0 - 5,1 + 1,0 0 - 1,5 ns - 2,9 + 43,8 0 - 7,4 0 - 7,7 
Montandon + 20,0 + 12,5 0 0 0 - 6,2 + 11,1 0 0 0 0 - 7,4 
Le Casset - 5,9 + 0 - 3,6 ns 0 + 6,9 + 8,0 0 0 - 4,4 * + 2,8 0 

Iraty - 8,5 * - 7,8 ** - 4,8 - 4,0 - 1,0 + 4,4 - 4,8 - 4,6 - 3,8 - 7,3 ** - 6,8 * - 6,2 
P.Vieille - 5,8 + - 6,7 - 7,5 * + 3,1 + 16,7 + 3,2 - 3,6 - 1,6 - 7,2 * - 7,5 - 6,4 - 5,0 

La Crouzille - 5,7 + - 7,1 * - 4,6 + 16,6 + 2,4 ns + 42,0 + 0 + 8,9 - 5,3 - 5,4 - 2,0 
La Hague - 5,2 - 2,7 - 4,1 + 6,1 + 1,9 + 7,1 - 4,7 - 4,7 * - 2,9 + 0,6 - 3,0 + 15,3 
Brotonne - 4,7 + - 3,7 - 6,0 ** + 1,6 - 4,3 - 1,4 - 6,4 * - 6,2 + - 5,0 - 5,1 - 3,9 - 3,0 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-31 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions nss-Mg2+ (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépôts humides moyens mensuels en ions nss-Mg2+ (mg.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 7,98 ± 6,4 8,01 ± 5,9 10,63 ± 16,0 6,85 ± 9,2 6,58 ± 6,9 3,94 ± 2,2 3,82 ± 2,2 3,27 ± 2,2 4,86 ± 3,1 5,80 ± 5,2 4,65 ± 1,8 6,66 ± 6,5 
Revin 17,88 ± 14,2 10,15 ± 10,6 7,91 ± 6,7 5,49 ± 3,0 4,09 ± 2,8 3,31 ± 1,8 3,58 ± 1,6 3,18 ± 1,7 6,29 ± 4,5 8,77 ± 6,0 7,33 ± 3,1 12,66 ± 13,5 

Morvan 4,85 ± 6,5 4,91 ± 4,7 3,16 ± 3,3 3,84 ± 4,8 3,2 ± 3,5 2,43 ± 3,2 4,28 ± 4,5 2,96 ± 1,9 5,63 ± 5,9 6,06 ± 7,2 3,42 ± 3,7 6,42 ± 8,9 
Bonnevaux 6,29 ± 6,2 10,58 ± 11,4 8,00 ± 8,2 8,42 ± 4,6 22,33 ± 40,4 5,58 ± 2,9 5,85 ± 2,1 8,71 ± 10,4 7,74 ± 9,6 22,42 ± 13,7 7,44 ± 8,4 8,17 ± 10,0 
Montandon 1,95 ± 0,79 2,24 ± 2,0 2,08 ± 1,8 3,99 ± 2,5 3,2 ± 1,7 3,2 ± 1,9 4,78 ± 1,5 2,65 ± 0,6 3,42 ± 2,9 4,00 ± 2,2 2,64 ± 1,2 3,22 ± 1,6 
Le Casset 1,46 ± 1,36 2,03 ± 3,5 1,76 ± 1,8 3,67 ± 4,4 5,60 ± 7,8 4,01 ± 2,7 3,55 ± 2,7 3,81 ± 3,3 2,63 ± 2,6 4,61 ± 5,7 1,89 ± 1,4 0,85 ± 0,7 

Iraty 3,25 ± 3,85 3,80 ± 3,6 3,18 ± 2,7 4,07 ± 2,0 5,68 ± 5,1 5,33 ± 4,0 7,48 ± 6,9 5,18 ± 5,1 5,60 ± 5,3 5,78 ± 8,3 5,49 ± 6,3 2,17 ± 1,9 
P.Vieille 1,84 ± 1,46 2,13 ± 2,0 1,59 ± 0,9 2,77 ± 2,5 3,38 ± 3,8 2,06 ± 1,3 2,11 ± 1,4 1,09 ± 2,8 2,64 ± 3,2 1,35 ± 1,1 2,95 ± 2,9 2,47 ± 1,9 

La Crouzille 4,52 ± 8,69 3,75 ± 4,3 2,22 ± 2,9 3,51 ± 2,5 3,85 ± 3,0 2,72 ± 2,7 3,56 ± 5,1 3,87 ± 3,9 8,08 ± 10,3 6,83 ± 9,0 4,00 ± 3,1 3,90 ± 5,6 
La Hague 26,70 ± 51,2 9,15 ± 7,8 4,18 ± 3,1 2,92 ± 2,8 3,19 ± 3,3 2,80 ± 2,2 4,67 ± 8,7 3,95 ± 2,8 7,10 ± 8,3 10,27 ± 11,3 10,81 ± 7,5 10,45 ± 11,5 
Brotonne 2,69 ± 2,61 2,49 ± 1,9 1,76 ± 1,7 1,57 ± 1,2 2,21 ± 2,0 3,75 ± 2,9 3,52 ± 4,9 2,13 ± 1,6 3,42 ± 3,2 4,93 ± 5,2 2,57 ± 1,6 3,78 ± 4,1 

 
 
 
 
 
Tableau 12-32 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions nss-Mg2+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 3,5 + 1,1 - 4,0 - 2,58 - 1,8 - 1,3 - 2,5 - 4,6 - 1,7 ns 0 + 11,9 
Revin + 2,2 + 9,2 + 3,0 + 7,8 + + 8,4 * - 0,6 - 1,4 - 4,2 - 5,3 + 1,4 + 2,4 + 7,1 

Morvan - 6,0 - 7,0 - 6,8 * - 3,5 - 4,0 - 7,3 * - 3,3 - 5,7 * - 7,9 * - 5,8 * - 7,3 ** - 7,2 + 

Bonnevaux - 3,0 - 9,1 - 4,4 + 8,0 + 38,9 + 13,5 - 1,0 ns - 8,2 - 10,3 + 2,5 - 7,9 
Montandon + 30,2 - 6,5 - 5,8 - 3,3 + 22,0 - 6,9 + 4,4 + 7,6 - 6,6 - 3,2 - 2,4 + 3,6 
Le Casset - 3,9 - 0,7 - 5,8 + 11,3 *** + 1,8 + 4,6 + 9,7 ** + 1,0 0 - 3,0 + 7,0 + 0,8 

Iraty - 6,5 - 5,2 - 2,1 + 3,8 - 0,6 + 7,6 - 1,4 - 1,7 - 4,8 - 5,3 - 3,7 + 7,6 
P.Vieille - 7,4 + - 0,7 - 5,9 ** + 10,0 + 25,5 + 6,2 - 6,7 * - 5,8 - 7,7 * - 6,69 - 6,2 * - 6,3 

La Crouzille - 5,7 - 6,8 - 1,8 + 9,6 + 1,1 + 5,6 + 10,2 + 1,3 - 3,2 - 4,4 + 1,0 - 5,0 
La Hague + 2,9 + 9,0 - 3,4 + 6,2 + 11,0 + + 4,4 - 7,1 - 3,0 - 1,7 + 8,3 + 2,6 + 1,6 
Brotonne - 3,3 - 0,7 - 4,4 + 1,6 + 5,5 - 2,7 - 6,7 * - 5,0 - 2,9 - 4,2 - 2,1 ns 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-33 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions nss-K+ (mg.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 
1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions nss-K+ (mg.L-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,06 ± 0,06 0,12 ± 0,15 0,15 ± 0,30 0,12 ± 0,25 0,08 ± 0,06 0,06 ± 0,04 0,03 ± 0,01 0,08 ± 0,12 0,03 ± 0,02 0,03 ± 0,03 0,04 ± 0,03 0,06 ± 0,07 
Revin 0,07 ± 0,09 0,05 ± 0,04 0,06 ± 0,04 0,06 ± 0,04 0,07 ± 0,03 0,04 ± 0,03 0,04 ± 0,02 0,05 ± 0,02 0,06 ± 0,09 0,03 ± 0,02 0,05 ± 0,02 0,04 ± 0,02 

Morvan 0,06 ± 0,07 0,02 ± 0,01 0,04 ± 0,04 0,08 ± 0,06 0,08 ± 0,06 0,09 ± 0,05 0,09 ± 0,08 0,06 ± 0,03 0,16 ± 0,17 0,25 ± 0,14 0,08 ± 0,14 0,03 ± 0,02 
Bonnevaux 0,03 ± 0,01 0,04 ± 0,02 0,09 ± 0,17 0,08 ± 0,11 0,04 ± 0,01 0,05 ± 0,03 0,05 ± 0,02 0,03 ± 0,01 0,03 ± 0,01 0,05 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,03 ± 0,01 
Montandon 0,03 ± 0,01 0,03 ± 0,01 0,03 ± 0,02 0,05 ± 0,03 0,06 ± 0,03 0,07 ± 0,02 0,05 ± 0,04 0,04 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,02 ± 0,01 0,02 ± 0,01 
Le Casset 0,07 ± 0,09 0,04 ± 0,03 0,10 ± 0,14 0,26 ± 0,43 0,09 ± 0,06 0,14 ± 0,26 0,31 ± 0,82 0,09 ± 0,06 0,04 ± 0,04 0,05 ± 0,12 0,12 ± 0,12 0,05 ± 0,04 

Iraty 0,07 ± 0,11 0,11 ± 0,15 0,22 ± 0,42 0,04 ± 0,02 0,05 ± 0,02 0,07 ± 0,05 0,07 ± 0,08 0,06 ± 0,05 0,06 ± 0,09 0,03 ± 0,05 0,04 ± 0,05 0,10 ± 0,17 
P.Vieille 0,04 ± 0,02 0,07 ± 0,05 0,07 ± 0,04 0,12 ± 0,04 0,10 ± 0,07 0,09 ± 0,08 0,05 ± 0,02 0,10 ± 0,09 0,06 ± 0,02 0,07 ± 0,03 0,05 ± 0,03 0,11 ± 0,12 

La Crouzille 0,03 ± 0,02 0,04 ± 0,02 0,13 ± 0,26 0,09 ± 0,08 0,08 ± 0,03 0,11 ± 0,11 0,18 ± 0,25 0,19 ± 0,34 0,08 ± 0,07 0,04 ± 0,01 0,03 ± 0,01 0,04 ± 0,03 
La Hague 0,59 ± 1,19 0,19 ± 0,11 0,16 ± 0,13 0,15 ± 0,10 0,57 ± 1,56 0,15 ± 0,13 0,55 ± 1,51 0,28 ± 0,56 0,07 ± 0,04 0,15 ± 0,09 0,12 ± 0,09 0,16 ± 0,10 
Brotonne 0,04 ± 0,03 0,05 ± 0,04 0,08 ± 0,09 0,09 ± 0,10 0,09 ± 0,08 0,07 ± 0,07 0,07 ± 0,05 0,08 ± 0,07 0,04 ± 0,03 0,06 ± 0,09 0,08 ± 0,09 0,04 ± 0,04 

 
 
 
Tableau 12-34 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions nss-K+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 6,2 * - 6,2 * - 7,5 * 0 - 3,7 + 2,1 + 6,4 + 0 0 0 - 2,7 - 5,6 * 

Revin 0 + 6,1 + + 6,7 * + 6,1 + 10,9 + + 5,0 + + 5,6 0 + 7,7 + 6,2 - 2,7 + 4,3 
Morvan + 1,9 ns + 3,6 + 4,1 + 12,7 + 20,5 * + 2,4 + 7,8 + + 10,2 * + 10,4 * + 15,4 - 1,9 

Bonnevaux 0 0 - 3,6 + 42,1 + 25,0 + 21,9 0 0 + 37,5 * + 30,8 0 0 
Montandon 0 0 0 + 27,8 + 10,0 - 2,6 + 44,4 0 0 0 0 0 
Le Casset - 2,6 + 1,1 - 2,8 - 1,5 + 1,7 + 5,2 + 22,2 + + 8,3 ** + 4,7 + 2,3 - 5,3 0 

Iraty - 6,1 - 5,2 ns + 13,6 ns + 2,4 + 16,7 + 9,7 + 7,2 - 1,0 + 1,6 - 2,9 
P.Vieille + 12,5 - 5,5 + 1,2 + 0,4 - 5,5 + 24,3 + 3,2 - 1,5 - 1,7 - 5,0 - 0,5 - 5,5 

La Crouzille + 6,9 0 - 7,2 + 3,9 - 4,6 * + 11,1 ** + 32,6 + 35,6 * + 10,6 - 5,0 - 4,8 + + 2,5 
La Hague - 7,0 * - 3,7 - 3,2 - 1,7 + 7,7 ns - 7,0 - 8,3 + - 1,8 + 2,7 - 1,9 - 6,4 
Brotonne + 12,2 - 1,0 - 1,8 + 8,3 + 2,6 + 2,1 - 2,2 + 3,7 + 5,6 + 6,7 + 8,3 - 4,0 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-35 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions nss-K+ (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépôts humides moyens mensuels en ions nss-K+ (mg.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 5,83 ± 4,7 8,91 ± 7,7 10,69 ± 16,4 6,38 ± 5,9 9,49 ± 7,8 6,11 ± 4,6 4,70 ± 3,0 4,31 ± 2,0 4,00 ± 2,6 4,01 ± 2,4 5,20 ± 3,3 14,17 ± 30,0 
Revin 3,95 ± 2,6 5,28 ± 6,4 3,92 ± 3,7 3,66 ± 2,3 4,21 ± 4,3 2,34 ± 0,9 3,58 ± 2,5 3,08 ± 1,8 4,91 ± 5,6 3,52 ± 2,4 4,99 ± 4,4 4,75 ± 4,0 

Morvan 2,30 ± 1,9 2,12 ± 1,9 1,74 ± 1,2 5,73 ± 4,8 6,84 ± 6,7 5,98 ± 4,3 7,94 ± 6,4 4,81 ± 2,8 13,43 ± 22,7 20,47 ± 20,7 9,40 ± 19,8 3,45 ± 3,3 
Bonnevaux 2,56 ± 2,3 5,51 ± 7,9 8,70 ± 17,9 6,72 ± 7,4 15,00 ± 12,0 5,12 ± 2,2 5,30 ± 2,5 4,72 ± 2,1 3,53 ± 2,3 8,62 ± 4,3 3,52 ± 1,8 4,91 ± 3,8 
Montandon 1,74 ± 1,1 1,39 ± 1,3 2,14 ± 1,8 4,73 ± 1,8 6,36 ± 4,2 5,69 ± 3,2 8,66 ± 3,2 3,63 ± 0,4 3,05 ± 1,3 2,81 ± 1,3 2,16 ± 1,0 2,16 ± 0,9 
Le Casset 1,43 ± 0,9 1,55 ± 2,1 2,24 ± 2,2 6,49 ± 5,9 6,03 ± 4,8 10,49 ± 22,7 9,07 ± 15,3 4,75 ± 3,7 3,43 ± 3,2 4,89 ± 3,6 6,44 ± 10,2 1,42 ± 1,6 

Iraty 3,12 ± 4,7 3,76 ± 4,5 15,67 ± 33,4 3,91 ± 2,4 6,04 ± 3,3 5,13 ± 4,4 4,34 ± 3,0 3,77 ± 2,4 5,85 ± 6,5 3,06 ± 3,1 5,87 ± 6,8 4,04 ± 8,7 
P.Vieille 2,03 ± 1,2 3,38 ± 2,6 2,93 ± 1,5 10,37 ± 8,3 7,50 ± 7,1 4,03 ± 2,9 3,18 ± 1,6 5,78 ± 8,2 3,88 ± 2,9 3,52 ± 2,4 4,62 ± 3,9 7,87 ± 11,2 

La Crouzille 1,63 ± 1,9 2,68 ± 2,3 2,61 ± 3,0 7,99 ± 8,8 6,04 ± 3,7 3,78 ± 3,7 5,74 ± 6,1 7,91 ± 13,6 7,06 ± 6,3 3,02 ± 2,2 2,06 ± 1,9 2,86 ± 4,6 
La Hague 41,85 ± 80,7 13,67 ± 11,4 6,84 ± 6,1 7,10 ± 6,0 17,66 ± 42,2 4,22 ± 3,3 6,87 ± 10,1 7,27 ± 7,6 4,70 ± 3,7 14,67 ± 13,1 10,19 ± 4,8 17,76 ± 14,5 
Brotonne 1,93 ± 1,7 2,61 ± 2,3 1,92 ± 1,4 2,91 ± 1,8 4,17 ± 3,2 2,88 ± 1,9 4,23 ± 4,2 4,56 ± 6,5 3,38 ± 3,1 4,83 ± 4,4 4,95 ± 6,3 3,68 ± 3,8 

 
 
 
 
 
Tableau 12-36 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions nss-K+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon - 6,8 * - 4,9 - 5,0 ns - 2,4 - 2,0 + 6,7 - 1,8 - 2,9 - 0,4 - 3,7 - 4,1 
Revin + 5,2 + 8,9 + 11,6 ** + 11,4 ** + 9,5 * + 3,9 + + 7,9 + 6,0 - 3,0 + 9,8 + 8,0 + 5,6 

Morvan + 9,0 + + 6,2 + 11,7 0 + 5,3 + 5,1 + 6,5 + 6,0 + 9,2 + + 11,3 * + 6,2 + 4,7 
Bonnevaux - 3,5 - 6,6 - 4,3 + 2,6 ns - 1,5 + 5,2 + 35,2 ns - 3,2 ns - 6,9 
Montandon + 8,2 - 6,6 - 6,0 - 3,2 + 7,2 - 2,0 + 10,5 + 2,6 - 6,1 + 3,4 - 3,4 + 34,2 
Le Casset + 1,0 + 6,5 - 3,6 + 5,9 + 7,0 + 0,9 + 12,2 ** + 8,8 * + 0,7 + 4,4 - 4,1 - 2,3 

Iraty - 0,7 + 0,9 + 6,1 + 7,4 * - 1,5 + 6,4 + 9,9 * + 8,2 + 8,2 + 5,3 + 5,1 + 6,2 
P.Vieille - 2,6 - 1,5 + 10,4 + 3,1 - 6,2 + 29,9 - 3,1 - 3,6 - 5,2 - 6,4 - 7,0 + - 5,6 

La Crouzille - 2,2 - 4,8 - 5,1 + 5,2 - 5,6 + 10,5 + 8,8 + + 9,3 + 9,4 - 5,4 - 3,6 - 1,4 
La Hague - 4,1 ns - 3,9 + 0,4 + 11,7 + 6,4 - 5,5 - 8,3 * - 2,5 + 5,7 + 5,2 - 6,4 * 

Brotonne + 6,8 ns + 0,4 + 6,4 + 7,6 * + 4,3 + 2,6 + 7,6 + 8,0 + 8,9 + 4,9 - 1,1 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-37 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions Na+ (mg.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 1990-
2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions Na+ (mg.L-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,31 ± 0,10 0,59 ± 0,35 0,35 ± 0,22 0,22 ± 0,08 0,14 ± 0,11 0,15 ± 0,06 0,09 ± 0,04 0,18 ± 0,14 0,17 ± 0,16 0,18 ± 0,11 0,23 ± 0,08 0,31 ± 0,17 
Revin 0,72 ± 0,42 0,69 ± 0,27 0,67 ± 0,48 0,44 ± 0,25 0,34 ± 0,20 0,21 ± 0,10 0,15 ± 0,07 0,18 ± 0,09 0,38 ± 0,19 0,55 ± 0,36 0,60 ± 0,25 0,61 ± 0,36 

Morvan 0,60 ± 0,41 0,57 ± 0,40 0,43 ± 0,31 0,38 ± 0,25 0,18 ± 0,12 0,23 ± 0,10 0,14 ± 0,08 0,14 ± 0,05 0,23 ± 0,12 0,26 ± 0,11 0,40 ± 0,34 0,53 ± 0,32 
Bonnevaux 0,23 ± 0,14 0,48 ± 0,58 0,28 ± 0,22 0,16 ± 0,10 0,09 ± 0,07 0,08 ± 0,04 0,06 ± 0,03 0,20 ± 0,25 0,13 ± 0,12 0,17 ± 0,09 0,15 ± 0,09 0,30 ± 0,23 
Montandon 0,21 ± 0,16 0,45 ± 0,25 0,15 ± 0,05 0,14 ± 0,05 0,08 ± 0,07 0,14 ± 0,07 0,09 ± 0,04 0,08 ± 0,03 0,14 ± 0,07 0,17 ± 0,10 0,16 ± 0,09 0,24 ± 0,09 
Le Casset 0,09 ± 0,07 0,09 ± 0,06 0,11 ± 0,07 0,17 ± 0,16 0,14 ± 0,18 0,11 ± 0,07 0,12 ± 0,10 0,11 ± 0,07 0,07 ± 0,04 0,07 ± 0,08 0,08 ± 0,08 0,08 ± 0,06 

Iraty 0,71 ± 0,45 0,80 ± 0,56 0,42 ± 0,36 0,72 ± 0,49 0,34 ± 0,42 0,41 ± 0,30 0,35 ± 0,17 0,31 ± 0,20 0,34 ± 0,18 0,51 ± 0,59 0,43 ± 0,26 0,81 ± 0,37 
P.Vieille 0,93 ± 0,51 2,19 ± 2,87 0,91 ± 0,53 0,71 ± 0,46 0,46 ± 0,33 0,59 ± 0,37 0,29 ± 0,15 0,38 ± 0,22 0,48 ± 0,24 0,84 ± 0,59 1,03 ± 0,65 1,87 ± 1,80 

La Crouzille 1,19 ± 0,67 1,02 ± 0,70 1,44 ± 2,54 0,53 ± 0,23 0,28 ± 0,16 0,35 ± 0,20 0,42 ± 0,37 0,19 ± 0,14 0,34 ± 0,16 0,50 ± 0,25 0,78 ± 0,50 0,92 ± 0,80 
La Hague 14,57 ± 19,63 8,38 ± 5,31 5,80 ± 5,06 4,51 ± 3,65 3,99 ± 1,97 2,49 ± 0,74 4,53 ± 8,03 3,32 ± 3,07 2,86 ± 1,33 6,94 ± 0,13 5,44 ± 2,21 7,97 ± 5,83 
Brotonne 1,41,266 ±  1,87 ± 1,41 1,27 ± 1,15 1,14 ± 0,99 0,40 ± 0,29 0,66 ± 0,77 0,53 ± 0,44 0,61 ± 0,58 0,76 ± 0,48 1,76 ± 1,37 1,62 ± 1,13 1,68 ± 1,19 

 
 
 
 
Tableau 12-38 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions Na+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 3,3 - 3,4 - 6,8 ** + 1,7 0 - 1,2 0 - 4,8 + - 2,8 + 7,1 0 + 4,0 
Revin + 1,4 + 5,9 - 2,5 - 1,6 + 9,1 + 4,2 + 5,4 - 1,9 - 3,5 + 4,3 - 3,6 + 0,6 

Morvan + 11,2 - 0,6 - 4,5 - 1,7 + 7,1 - 2,7 + 10,9 + 3,8 + 9,7 + 5,7 0 - 3,0 
Bonnevaux - 7,0 0 + 7,0 + 1,9 + 24,1 + 14,1 - 3,1 ns ns - 3,4 - 7,3 + 10,2 
Montandon + 38,0 + 22,7 ns ns ns - 6,4 * + 7,1 + 23,3 - 6,8 * ns - 6,1 - 5,6 
Le Casset 0 - 0,5 - 6,3 + ns + 4,8 + 1,3 + 6,8 + 3,7 - 2,8 0 - 3,2 - 5,7 

Iraty + 2,3 - 1,2 - 4,5 0 + 29,7 * 0 - 0,8 - 3,6 + 3,6 - 4,2 + 9,6 - 1,6 
P.Vieille + 7,0 - 2,4 - 6,9 ** + 0,5 - 5,7 - 4,9 + 1,6 - 2,1 - 4,3 - 4,3 + 1,4 + 32,2 

La Crouzille - 2,4 + 11,8 + - 4,2 - 0,6 + 1,5 + 8,9 ns ns + 10,2 + 2,6 + 2,0 + 9,5 
La Hague - 5,6 - 3,1 - 2,3 - 2,3 - 0,5 + 2,3 - 3,1 - 6,4 - 1,9 + 2,1 + 2,2 - 4,7 
Brotonne + 5,3 - 2,5 - 6,1 + - 2,6 + 12,4 - 4,3 - 4,2 - 1,8 - 4,4 + 0,8 - 3,6 ns 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-39 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions Na+ (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépôts humides moyens mensuels en ions Na+ (mg.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 42 ± 31 54 ± 41 36 ± 32 21 ± 13 15 ± 7 14 ± 6 12 ± 8 13 ± 10 20 ± 15 28 ± 25 34 ± 12 58 ± 60 
Revin 75 ± 66 67 ± 69 43 ± 31 31 ± 21 18 ± 17 15 ± 7 13 ± 8 12 ± 5 36 ± 29 61 ± 48 57 ± 26 71 ± 52 

Morvan 45 ± 45 48 ± 34 26 ± 23 29 ± 23 14 ± 11 17 ± 13 12 ± 9 11 ± 9 23 ± 18 28 ± 15 40 ± 23 63 ± 75 
Bonnevaux 29 ± 31 46 ± 57 24 ± 21 20 ± 16 15 ± 19 10 ± 3 8 ± 6 21 ± 21 17 ± 13 31 ± 21 28 ± 25 54 ± 71 
Montandon 12 ± 8 17 ± 17 10 ± 7 15 ± 8 8 ± 6 11 ± 6 11 ± 5 7 ± 2 20 ± 19 22 ± 16 16 ± 10 21 ± 12 
Le Casset 2 ± 2 4 ± 6 3 ± 3 7 ± 6 10 ± 18 7 ± 6 6 ± 5 6 ± 5 7 ± 9 8 ± 15 4 ± 4 2 ± 2 

Iraty 39 ± 39 47 ± 57 24 ± 26 57 ± 51 40 ± 45 33 ± 29 31 ± 25 22 ± 21 58 ± 62 52 ± 51 81 ± 72 53 ± 49 
P.Vieille 62 ± 49 115 ± 161 47 ± 45 64 ± 67 32 ± 20 28 ± 18 16 ± 8 21 ± 20 36 ± 33 43 ± 26 102 ± 78 128 ± 138 

La Crouzille 74 ± 78 74 ± 62 50 ± 46 50 ± 40 18 ± 14 16 ± 16 18 ± 22 10 ± 10 36 ± 38 42 ± 23 71 ± 83 71 ± 109 
La Hague 1011 ± 916 630 ± 578 268 ± 256 254 ± 238 181 ± 171 88 ± 71 137 ± 234 129 ± 78 1622 ± 117 685 ± 583 556 ± 392 836 ± 628 
Brotonne 92 ± 102 94 ± 91 37 ± 34 59 ± 87 22 ± 20 26 ± 22 23 ± 16 22 ± 18 53 ± 40 163 ± 196 115 ± 92 145 ± 140 

 
 
 
 
 
Tableau 12-40 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions Na+ sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 5,2 + 1,2 - 3,0 + 1,8 ns + 2,1 - 1,2 - 3,9 - 0,9 + 6,6 +  - 1,9 + 8,6 
Revin + 8,5 + 9,4 + 4,8 + 7,7 + 10,1 * - 2,0 + 7,1 * - 1,0 - 3,8 + 7,1 + 0,6 + 6,5 

Morvan + 9,5 + 5,6 - 2,5 - 4,1 + 7,6 +  - 4,9 + 5,8 +  + 5,3 - 1,9 + 1,9 + 0,4 - 2,9 
Bonnevaux + 0,7 + 2,9 - 2,2 + 3,2 ns - 5,1 - 2,9 ns + 27,0 - 8,7 - 11,7 - 5,7 
Montandon ns - 6,4 - 6,8 - 3,5 ns - 7,4 * + 2,1 + 12,6 * - 7,6 * + 26,4 - 3,4 + 12,1 
Le Casset + 6,6 + 1,1 - 6,6 + 12,1 ** + 5,4 ns + 8,2 + 6,1 - 2,5 - 1,0 - 2,7 - 5,7 

Iraty + 9,4 + 10,7 - 1,8 + 10,7 + 6,8 + 4,0 + 6,3 + 1,0 + 4,9 + 9,8 + 9,8 +  + 10,3 
P.Vieille - 1,4 - 0,7 - 6,4 - 1,0 - 3,9 - 1,4 + 1,4 - 3,1 - 7,5 + 32,8 - 6,6 + 16,5 

La Crouzille - 2,8 + 1,7 - 2,3 - 2,3 ns - 1,5 + 8,9 + 6,2 - 1,1 ns + 4,0 + 1,6 
La Hague - 3,4 ns - 1,1 0 + 10,6 + 9,9 ns - 3,6 + 1,3 + 6,6 + 7,9 * - 6,0 
Brotonne + 7,9 0 + 3,5 - 5,4 + 10,7 * ns - 3,8 - 1,5 ns + 1,2 ns + 4,8 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-41 : Concentrations moyennes mensuelles, et écarts types, en ions nss-Cl- (mg.L-1) dans les précipitations recueillies au sein des stations MERA sur la période 
1990-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Cl- (mg.L-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 0,52 ± 0,22 0,95 ± 0,51 0,60 ± 0,40 0,60 ± 0,64 0,24 ± 0,17 0,29 ± 0,24 0,17 ± 0,10 0,33 ± 0,29 0,30 ± 0,29 0,34 ± 0,18 0,42 ± 0,12 0,53 ± 0,30 
Revin 1,24 ± 0,68 1,25 ± 0,43 1,21 ± 0,96 0,79 ± 0,41 0,62 ± 0,39 0,41 ± 0,25 0,29 ± 0,12 0,35 ± 0,15 0,70 ± 0,37 1,00 ± 0,64 1,07 ± 0,43 1,03 ± 0,60 

Morvan 0,32 ± 0,22 0,30 ± 0,23 0,28 ± 0,37 0,20 ± 0,17 0,10 ± 0,07 0,12 ± 0,09 0,09 ± 0,05 0,09 ± 0,05 0,14 ± 0,04 0,20 ± 0,07 0,28 ± 0,26 0,27 ± 0,20 
Bonnevaux 0,41 ± 0,29 0,81 ± 0,96 0,49 ± 0,42 0,32 ± 0,17 0,16 ± 0,07 0,15 ± 0,06 0,16 ± 0,13 0,36 ± 0,41 0,22 ± 0,21 0,33 ± 0,14 0,28 ± 0,18 0,51 ± 0,42 
Montandon 0,37 ± 0,29 0,70 ± 0,36 0,25 ± 0,07 0,24 ± 0,09 0,15 ± 0,10 0,22 ± 0,10 0,16 ± 0,05 0,12 ± 0,03 0,22 ± 0,11 0,29 ± 0,18 0,27 ± 0,15 0,40 ± 0,14 
Le Casset 0,14 ± 0,12 0,14 ± 0,08 0,17 ± 0,12 0,42 ± 0,62 0,18 ± 0,07 0,21 ± 0,17 0,27 ± 0,19 0,22 ± 0,11 0,13 ± 0,08 0,16 ± 0,13 0,15 ± 0,12 0,13 ± 0,09 

Iraty 0,36 ± 0,38 0,30 ± 0,24 0,23 ± 0,17 0,31 ± 0,27 0,15 ± 0,18 0,14 ± 0,17 0,14 ± 0,13 0,13 ± 0,21 0,17 ± 0,11 0,22 ± 0,19 0,26 ± 0,17 0,31 ± 0,24 
P.Vieille 0,53 ± 0,33 1,23 ± 1,87 0,47 ± 0,39 0,35 ± 0,20 0,22 ± 0,16 0,26 ± 0,25 0,12 ± 0,09 0,12 ± 0,07 0,21 ± 0,14 0,45 ± 0,33 0,58 ± 0,35 1,04 ± 0,92 

La Crouzille 0,72 ± 0,39 0,66 ± 0,56 0,37 ± 0,22 0,31 ± 0,17 0,13 ± 0,09 0,18 ± 0,11 0,16 ± 0,10 0,11 ± 0,07 0,20 ± 0,11 0,28 ± 0,13 0,48 ± 0,27 0,52 ± 0,51 
La Hague 8,13 ± 8,45 5,31 ± 3,14 3,52 ± 3,22 2,46 ± 2,12 2,11 ± 1,57 1,26 ± 0,60 1,62 ± 2,39 2,29 ± 2,46 2,83 ± 4,72 4,34 ± 2,40 2,96 ± 1,44 4,27 ± 2,78 
Brotonne 0,84 ± 0,65 1,04 ± 0,70 0,71 ± 0,61 0,73 ± 0,64 0,27 ± 0,14 0,39 ± 0,41 0,34 ± 0,28 0,35 ± 0,34 0,58 ± 0,45 1,27 ± 0,78 1,03 ± 0,78 0,90 ± 0,62 

 
 
 
 
Tableau 12-42 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de concentrations moyennes mensuelles en ions nss-Cl- sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 4,9 - 4,0 - 6,5 * - 2,0 - 1,4 - 0,9 0 - 3,3 +  - 2,4 + 3,2 - 1,0 + 2,6 
Revin + 1,7 + 1,7 - 3,6 - 1,5 + 2,6 + 0,6 - 1,1 - 4,2 - 5,3 * ns - 4,5 * - 1,4 

Morvan + 4,0 - 2,4 - 3,9 - 1,4 + 4,8 - 6,2 * - 4,3 +  - 5,5 + 0,6 + 2,8 - 4,9 * - 1,8 
Bonnevaux - 4,5 - 2,8 + 18,0 - 1,5 - 2,4 + 8,3 - 11,7 ns + 25,6 + 2,4 - 6,7 + 4,3 
Montandon + 25,6 + 2,5 + 30,6 + 16,7 + 33,3 - 6,3 * + 15,4 + 18,8 * - 6,6 * + 10,2 - 6,1 - 2,4 
Le Casset 0 - 3,7 - 4,2 + 26,3 - 1,7 + 6,7 + 1,5 + 5,4 - 0,9 0 + 4,0 - 1,6 

Iraty + 23,1 + 0,7 - 6,3 + 6,7 ns - 4,6 - 5,3 - 2,1 - 1,7 + 3,3 + 2,0 + 1,4 
P.Vieille + 10,8 - 4,0 - 7,2 +  + 2,7 - 4,8 - 3,3 - 1,9 ns - 6,4 - 1,4 + 14,6 + 5,2 

La Crouzille - 4,2 + 1,9 - 5,6 * - 1,6 + 5,5 + 1,8 + 8,7 - 0,7 - 2,8 - 2,7 - 3,2 ns 
La Hague - 6,7 - 4,9 - 3,0 - 2,6 + 1,7 + 5,2 - 3,6 - 7,8 +  - 5,4 - 3,0 + 2,2 - 3,1 
Brotonne + 6,5 - 3,4 - 6,0 +  - 4,1 - 1,4 - 6,5 ** - 6,3 ** - 6,1 - 7,2 ** + 0,9 - 4,7 + 1,7 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-43 : Dépôts humides moyens mensuels, et écarts types, en ions nss-Cl- (mg.m².an-1) dans les stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 
 

Dépôts humides moyens mensuels en ions Cl- (mg.m².an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon 73 ± 65 89 ± 67 61 ± 57 45 ± 24 26 ± 13 24 ± 8 22 ± 17 23 ± 17 34 ± 24 52 ± 41 64 ± 31 99 ± 106 
Revin 132 ± 116 121 ± 117 76 ± 53 55 ± 36 33 ± 26 32 ± 26 23 ± 12 23 ± 10 64 ± 45 108 ± 85 104 ± 52 118 ± 91 

Morvan 30 ± 48 24 ± 19 16 ± 17 16 ± 15 7 ± 5 9 ± 9 7 ± 4 6 ± 5 13 ± 8 31 ± 8 31 ± 28 34 ± 45 
Bonnevaux 56 ± 65 79 ± 104 41 ± 38 38 ± 28 23 ± 21 18 ± 5 20 ± 14 35 ± 34 27 ± 17 60 ± 33 54 ± 51 92 ± 127 
Montandon 21 ± 14 28 ± 29 17 ± 13 26 ± 14 15 ± 8 19 ± 10 21 ± 6 12 ± 3 32 ± 29 39 ± 29 28 ± 16 36 ± 21 
Le Casset 4 ± 3 6 ± 10 5 ± 5 14 ± 13 12 ± 7 14 ± 13 12 ± 9 13 ± 10 12 ± 13 17 ± 24 7 ± 4 4 ± 3 

Iraty 16 ± 20 23 ± 32 14 ± 12 25 ± 26 18 ± 19 13 ± 16 13 ± 16 9 ± 12 28 ± 30 29 ± 29 44 ± 44 26 ± 30 
P.Vieille 36 ± 31 66 ± 104 26 ± 30 31 ± 31 15 ± 8 13 ± 12 7 ± 5 7 ± 5 17 ± 16 23 ± 14 58 ± 43 71 ± 70 

La Crouzille 44 ± 44 42 ± 38 23 ± 27 28 ± 20 8 ± 5 9 ± 9 7 ± 6 5 ± 3 21 ± 26 24 ± 17 41 ± 41 37 ± 59 
La Hague 610 ± 724 385 ± 335 162 ± 161 141 ± 133 90 ± 73 48 ± 43 67 ± 106 91 ± 82 102 ± 63 403 ± 334 302 ± 215 442 ± 282 
Brotonne 164 ± 175 159 ± 144 68 ± 64 103 ± 151 39 ± 34 46 ± 36 42 ± 29 37 ± 30 99 ± 68 309 ± 384 208 ± 171 247 ± 229 

 
 
 
 
 
Tableau 12-44 : Taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à partir des données de dépôts humides moyens mensuels en ions nss-Cl- sur la 
période 1990-2003. 
 

Taux de changement (%.an-1) 
STATIONS 

Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 
Donon + 5,8 + 1,3 - 4,5 - 2,4 - 0,8 - 1,1 - 0,9 - 3,2 - 2,4 + 7,7 - 1,4 + 4,7 
Revin + 8,9 + 7,9 + 3,0 + 5,8 + 8,9 +  - 2,6 + 7,4 - 2,3 - 6,2 + 3,5 ns + 8,1 

Morvan + 8,4 + 5,4 - 5,9 - 4,4 + 7,3 - 7,9 * - 1,5 - 1,2 - 4,1 - 1,3 - 6,6 +  - 2,3 
Bonnevaux 0 + 0,8 - 2,0 - 10,3 ns - 6,4 * - 9,7 ns + 25,9 - 7,8 - 12,6 - 2,0 
Montandon ns - 6,5 - 6,8 ns ns - 6,6 - 1,0 + 8,5 - 7,5 * + 23,0 * - 4,0 + 16,3 
Le Casset + 9,2 - 2,1 - 1,5 + 12,1 ** - 1,6 + 3,1 + 6,3 + 4,9 - 2,2 + 1,6 + 1,0 - 1,2 

Iraty + 10,8 + 13,6 - 5,9 + 9,3 +  + 6,4 - 1,8 - 1,7 + 6,8 + 4,0 + 10,8 + 6,7 + 9,6 
P.Vieille - 1,1 - 3,1 - 6,9 - 1,1 - 4,2 - 1,1 - 4,5 + 2,9 - 7,1 + 7,0 - 6,0 + 17,1 

La Crouzille - 3,1 + 2,3 - 3,4 - 3,5 + 5,7 - 4,3 + 4,2 - 3,1 - 3,0 - 2,0 + 4,3 - 2,4 
La Hague - 4,8 - 1,5 - 2,2 + 0,6 + 7,1 + 5,4 + 1,3 - 6,1 - 5,1 + 5,5 + 9,1 - 6,1 
Brotonne + 9,4 + 0,8 - 0,6 - 4,7 + 9,7 - 4,2 - 4,6 - 2,1 - 3,1 + 2,1 - 1,8 + 4,9 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1. 
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Tableau 12-45 : Concentrations moyennes mensuelles, écarts types, en NOx (µg.m-3) et taux de changement moyens (%.an-1) obtenus par le test Seasonal Kendall à    
Peyrusse-Vieille sur la période 1996-2003. 
 

Concentrations moyennes mensuelles en NOx (µg.m-3) dans l’air ambiant de Peyrusse-Vieille STATIONS 
Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Août Septembre Octobre Novembre Décembre 

Concentrations (µg.m-3) 18,89 ± 5,08 14,17 ± 6,28 13,54 ± 5,27 11,48 ± 4,83 12,09 ± 3,62 13,33 ± 3,79 15,16 ± 6,18 11,80 ± 4,26 10,73 ± 2,68 10,55 ± 3,75 13,28 ± 5,87 15,63 ± 7,74 
%.an-1 - 5,6 * - 4,8 - 6,0 * - 4,3 - 5,0 - 2,4 - 3,2 - 2,6 - 4,8 + 3,6 - 1,8 - 5,0 

 
ns : statistiquement non significatif,  niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,



Annexes________________________________________________________________________________________________________________________ 

 74 

ANNEXE 13 
 
Comparaison des concentrations dans les précipitations et dépositions humides 

moyennes mesurées dans diverses stations en zone rurale 
 
 

Tableau 13-1 : Concentrations dans les précipitations mesurées dans diverses zones rurales. 
 

Concentrations dans les précipitations (mg/L) 
Pays Auteurs Période 

d’étude H+ pH Cl- S-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ Ca2+ K+ N-NH4
+ 

Alaska Galloway et al. (1982) 1979-1981 0,01 5,0 0,17 0,16 a 0,03 0,05 0,006 0,01 0,07 0,03 
Allemagne (12) b Zimmermann et al. (2003) 1992-2000  4,50         

Amsterdam Island Galloway et al. (1982) 1979-1981 0,02 4,90 14,4 0,18 a 0,04 7,68 0,89 0,31 0,28 0,07 
Angleterre (9) Stedman (1990) 1988 0,03  4,30 0,64 a 0,31 2,16 0,27 0,24 0,13 0,46 
Angleterre (10) Raper et al. (1996) 1987 0,04  3,00 1,35 0,47 1,08 0,16 0,91 0,09  

Angleterre S-Est Beverland et al. (1998) 1989 0,04 4,40 2,45 1,01 0,53 5,34 0,49 1,18   
Angleterre S-Est Beverland et al. (1998) 1982-1985 0,04  2,66 1,02 0,43      
Angleterre Nord Miller et al. (2000) 1998   3,53  0,18 1,95 0,26   0,41 

Asie Est (18) Fujita et al. (2000) 1992-1993  4,89 3,94 1,17 0,28 2,21 0,32 0,80 0,27 0,48 
Australie Galloway et al. (1982) 1979-1981 0,02 4,80 0,73 0,11 a 0,08 0,26 0,04 0,11 0,05 0,04 

Belgique (1) Rajsic et al. (1991) 1988-1990  4,80 2,70 1,54 0,60     0,99 
Canada (18) Brydges et al. (1989) 1985 0,03 4,60 0,24 0,48 0,26 0,13 0,03 0,13 0,03 0,18 

Espagne N-Est (1) Avila et al. (1999) 1983-1994 0,01 6,40 1,00 0,74 0,29 0,51 0,12 1,15 0,16 0,31 
Espagne (2) Rodà et al. (2002) 1983-1999     0,29     0,32 

Finlande (19) Vuorenmaa (2004) 1991-2000  4,90         
France (Est) (9) Sanusi et al. (1996) 1991-1992 0,12 4,60 2,80 0,99 0,64 0,71 0,12 0,48 0,90 0,81 
France (Centre) Négrel et al. (1998) 1994-1995  5,22 0,67 0,74 0,36 0,32 0,07 0,71 0,14  
Italie (Nord) (2) Balestrini et al. (2001) 1994-1999 0,01  0,60 0,67 0,66 0,28 0,21 1,16 2,07 0,25 

Japon (5) Fujita et al. (2000) 1992-1993  4,82 6,47 0,85 0,25 3,70 0,46 0,41 0,17 0,26 
Rép. Tchèque (4) Moldan (1987) 1976-1984 0,05 4,37 0,37 5,01 2,78 0,14 0,08 0,58 0,09 1,04 
Suisse (<1000m) NABEL (2003) 2002  5,13 0,16 0,27 0,27 0,08 0,02 0,20 0,04 0,38 
Suisse (>1000m) NABEL (2003) 2002  4,96 0,07 0,27 0,31 0,04 0,01 0,16 0,03 0,41 

Turquie (1) Topçu et al. (2002) 1994-1996 0,02 6,30 0,72 0,77 0,41 0,36 0,11 1,43 0,38 1,21 
Venezuela Galloway et al. (1982) 1979-1981 0,02 4,80 0,15 0,05 a 0,05 0,06 0,01 0,01 0,04 0,03 

France (11) Cette étude (2005) 1990-2003 0,009 5,07 2,06 0,50 0,29 1,15 0,19 0,40 0,11 0,50 
France (11) Cette étude (2005) 1990-2003   0,87 a 0,43 a   0,06 a 0,37 a 0,08 a  

 
a  valeurs corrigées de la fraction marine, 
b (x) nombre de stations de mesure ayant servi pour moyenner. 

 
 
 

Tableau 13-2 : Dépositions humides mesurées dans diverses zones rurales. 
 

Dépositions humides dans les précipitations (mg/m²/an) 
Pays Auteurs Période 

d’étude H+ Cl- S-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ Ca2+ K+ N-NH4
+ Pl (mm) 

Allemagne (12) b Zimmermann et al. (2003) 1992-2000  510 1040 630 380 70 230 120 690 1068 
Angleterre (10)  Raper et al. (1996) 1987 37 2850 1290 460 1030 150 760 80  952 

Angleterre S-Est Beverland et al. (1998) 1989 10  400 200       
Angleterre S-Est Beverland et al. (1998) 1982-1985 30  750 350       
Angleterre Nord Miller et al. (2000) 1998  4730  240 2610 350   550 1338 

Autriche Smidt et al. (1999) 1996-1998 14 950 540 340 1120 320 790 610 510  
Canada (18) Brydges et al. (1989) 1985   456   36 136   997 
Espagne (2) Rodà et al. (2002) 1983-1999    271     296 929 

Etats-Unis (2) Zeller et al. (2000) 1986-1994   458 594     114  
Finlande (19) Vuorenmaa (2004) 1991-2000 7,6 234 191 a 84     69 517 

France(Vosges) (1) Herckes et al. (2002) 2000 18 700 1540 1870 460 60 240 140 640 1265 
France Ulrich et al. (2002) 1993-1998 10,2 1700 500 280 990 160 390 80 490  

Italie (Nord) (2) Balestrini et al. (2001) 1994-1999 11,7 696 786 763 327 137 1386 60 308  
Japon (17) Seto et al. (2004) 1989-1998 33  747 305   220 a  363  

Rép. Tchèque Elias et al. (1995) 1995  450 5350 3810 140 70 550 130 1510  
Suisse (<1000m) NABEL (2003) 2002  153 262 265 78 19 197 38 377 990 
Suisse (>1000m) NABEL (2003) 2002  119 476 548 67 22 280 45 737 1798 
Venezuela  (2) Morales et al. (1998) 1988-1989   1050 170     350 1014 
France (11) Cette étude (2005) 1990-2003 9,2 1149,0 450,2 267,1 838,5 139,0 349,4 81,2 479 1090 
France (11) Cette étude (2005) 1990-2003  480 a 431 a   61 a 346 a 65 a  1090 

 
a  valeurs corrigées de la fraction marine, 
b (x) nombre de stations de mesure ayant servi pour moyenner. 
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ANNEXE 14 
 

Tableau 14-1 : Taux de changement observés pour les concentrations dans les précipitations mesurées dans diverses zones rurales. 
 

Concentrations dans les précipitations Pays Auteurs Période 
d’étude H+ pH Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss- Ca2+ K+ N-NH4
+ 

Allemagne Gauger et al. (2003) 1987-1995  + 0,057  - 50          
Allemagne Zimmermann et al. (2003) 1992-2000  + 0,037            

Angleterre Nord Miller et al. (2000) 1989-1998   - 46   + 23 - 47 - 43     + 36 
Angleterre Hayman et al. (2004) 1986-2002     - 3,14 * - 0,93 *        
Autriche Puxbaum et al. (1998) 1984-1993  + 0,022  - 33  ns      ns ns 
Canada Dillon et al. (1998) 1976-1986    -  29  ns        
Espagne Avila et al. (1996) 1983-1994  + 0,022  - 19         ns 

Europe Centrale Vesely et al. (2002) 1985-1998  + 0,050 - 23 - 17  - 49    - 13    
Finlande Ruoho-Airola et al. (2003) 1990-2000  + 0,057  - 50  ns       - 40 
France Marin et al. (2001) 1986-1997  - 0,022            

Italie (Nord) Balestrini et al. (2001) 1994-1999 - 25  - 32 - 26  - 21 - 20 - 30  - 14  - 41 + 30 
Japon Seto et al. (2002) 1989-1998     - 3,6 * + 2,9 *     0  - 0,20 * 

Pays-Bas Ruijgrok et al. (1992) 1984-1991 - 9 *   - 3,0 *  0        
Suède Leck et al. (1989) 1972-1986    - 40          
France Cette étude (2005) 1990-2003 + 15  - 32 - 40 - 44 - 17 - 40 - 52 - 63 - 23 - 24 - 42 - 71 
France Cette étude (2005) 1990-2003 + 1,4 * - 0,025 * - 3,3 * -3,0 * - 3,3 * - 1,3 * - 3,1 * - 3,9 * - 4,6 * - 1,5 * - 1,9 * - 3,3 * - 5,4 * 

 

% sur la période et %an-1 indiqué par *, ns : statistiquement non significatif. 

 
Tableau 14-2 : Taux de changement observés pour les dépositions humides mesurées dans diverses zones rurales. 
 

Dépositions humides Pays Auteurs Période 
d’étude H+ Cl- nss-Cl- S-SO4

2- nss-SO4
2- N-NO3

- Na+ Mg2+ nss-Mg2+ Ca2+ nss- Ca2+ K+ N-NH4
+ Pl (mm) 

Allemagne Gauger et al. (2003) 1987-1995 - 44  - 71  - 5,4 - 17 0  - 79  - 64 - 33  - 16  
Allemagne Zimmermann et al. (2003) 1992-2000  + 7  - 61  - 17 - 41 - 14  - 51  - 70 - 31 - 8 

Angleterre Nord Miller et al. (2000) 1989-1998  - 50    + 20 -51 - 48     + 28 - 5 
Autriche Puxbaum et al. (1998) 1984-1993 - 36   - 40  0    0  ns ns  
Canada Dillon et al. (1998) 1976-1986    - 19  ns       ns  

Etats-Unis Bowen et al. (2000) 1920-1995    + 75         - 62  
Etats-Unis Zeller et al. (2000) 1986-1994    + 24  + 43       + 66  
Etats-Unis Zeller et al. (2000) 1986-1994    + 2  + 8       + 17  

Japon Seto et al. (2002) 1989-1998 - 3,0 *    - 2,9 * + 3,7 *      + 1,4 *  + 3,0 *  
Japon Xu et al. (2003) 1897-1999              - 0,05 * 
Japon  Seto et al. (2004) 1989-1998 - 2,98 *    - 2,85 * + 3,7 *     + 1,36 *  + 3,04 *  

Norvège Torseth et al. (1998) 1983-1996    - 33  - 23         
Suède Leck et al. (1989) 1972-1980    - 20           
France Cette étude (2005) 1990-2003 + 48 + 10 + 48 - 29 - 31  0 - 19 - 31  - 55  + 20 + 27 - 22 - 51 + 22 
France Cette étude (2005) 1990-2003 + 4,3 * + 0,8 * + 7,1 * - 2,2* - 2,4 * 0 * - 1,5 * - 2,4 * - 4,2 * + 1,9 * + 2,9 * - 1,7 * - 4,0 * + 2,2 * 
       

% sur la période et %an-1 indiqué par *, ns : statistiquement non significatif
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ANNEXE 15 
 

Evolution temporelle des concentrations journalières françaises en SO2 
 

Evolution temporelle des concentrations journalière s 
françaises en SO 2 gaz en 1991.
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Evolution temporelle des concentrations journalières  
françaises en SO 2 gaz en 1992.
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Evolution temporelle des concentrations journalière s 

françaises en SO 2 gaz en 1995.
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Figure 15-1 à 15-3 : Evolution temporelle des concentrations journalières en dioxyde de soufre en 

1991 (15-1), 1992 (15-2) et 1995 (15-3) en France. 
 
 
 

 
Figure 15-4 : Emissions de dioxyde de soufre par les éruptions volcaniques (Géo, 1995). 
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ANNEXE 16 
 

Evolution temporelle des concentrations journalières françaises en sulfates 
particulaires 

 

Evolution temporelle des concentrations journalière s 
françaises en S particulaires en 1991.
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Evolution temporelle des concentrations journalière s 
françaises en S particulaires en 1995.
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Evolution temporelle des concentrations journalière s 

françaises en S particulaires en 1996.
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Figure 16-1 à 16-3 : Evolution temporelle des concentrations journalières françaises en sulfates 

particulaires en 1991, 1995 et 1996. 

 
 
 

ANNEXE 17 
 

Tableau 17-1 : Ratios NO3
- / nss-SO4

2- (%) annuels pour chacune des stations du dispositif MERA 
entre 1990 et 2003 et taux de changement annuels moyens obtenus par le test de Mann-Kendall. 

 

Ratio NO3
- / nss-SO4

2- en % 

STATIONS 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 
 

X
 

%.an-1 

Donon 60 65 57 61 66 69 79 76 79 85 90 97 93 107 77 a + 6,7***  

Revin 59 63 59 65 65 65 69 70 67 81 83 80 82 98 75 + 3,9***  
Morvan 62 67 56 64 67 70 78 68 78 81 77 88 80 94 74 + 4,1***  
Brotonne 38 56 39 53 51 56 62 63 55 67 60 68 66 76 58 + 5,1***  

Bonnevaux 57 54 61 64 67 68 76 71 83      67 + 5,6***  
Montandon         78 83 90 92 97 108 91 + 13,1**  
La Crouzille 58 49 54 58 60 64 74 73 63 68 70 63 73  64 + 3,1***  

La Hague 26 103 54 80 69 73 70 62 63 67 59 71 56  66 - 1,8 
Iraty 44 84 48 47 50 54 60 49 55 60 62 68 63 64 58 + 3,5**  

P.Vieille      57 59 47 55 62 66 61 65 66 60 + 2,4* 
Le Casset 49 64 45 53 61 63 64 57 65 69 50 61 81 58 60 + 1,9 
 

a Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+ ;   > 0,1.
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ANNEXE 18 
 

Coefficients de corrélation R² obtenus entre les concentrations, dépositions 
humides et les émissions. 

 
 
 

Tableau 18-1 : Coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales de SO2 selon les 
secteurs d’activités et les concentrations moyennes nationales dans l’air ambiant en SO2 et Sulfates 

particulaires. 
 

Emissions nationales SO2 selon secteurs d’activités Concentration dans l’air 

Stations Période Eléments 
Transformation 

d’énergie 
Industries 

manufacturières 
Résidentiel 
Tertiaire 

Agriculture 
Sylviculture 

Transport 
routier 

Autres 
transports 

La Crouzille 1990-2002 SO2 0,51 0,51 0,68 0,60 0,44 0,32 
La Crouzille 1990-2002 S particulaire 0,70 0,78 0,67 0,70 0,79 0,42 

La Hague 1990-2002 SO2 0,51 0,45 0,60 0,49 0,26 0,26 
La Hague 1990-2002 S particulaire 0,69 0,53 0,64 0,47 0,28 0,30 
Morvan 1990-2003 SO2 0,70 0,74 0,80 0,80 0,65 0,38 
Morvan 1990-2003 S particulaire 0,91 0,95 0,84 0,82 0,79 0,56 

Brotonne 1990-2003 SO2 0,54 0,61 0,51 0,61 0,55 0,20 
Brotonne 1990-2003 S particulaire 0,64 0,69 0,50 0,56 0,59 0,34 

Iraty 1990-2003 SO2 0,71 0,71 0,79 0,78 0,53 0,39 
Iraty 1990-2003 S particulaire 0,34 0,34 0,51 0,54 0,40 0,54 
Revin 1990-2003 SO2 0,91 0,92 0,75 0,82 0,76 0,29 
Revin 1990-2003 S particulaire 0,51 0,64 0,32 0,47 0,56 0,21 
Donon 1990-2003 SO2 0,74 0,78 0,78 0,83 0,73 0,41 
Donon 1990-2003 S particulaire 0,54 0,57 0,43 0,53 0,56 0,30 

Le Casset 1990-2003 SO2 0,50 0,45 0,61 0,56 0,32 0,27 
Le Casset 1990-2003 S particulaire 0,26 0,11 0,24 0,02 0,12 0,11 
FRANCE 1990-2003 SO2 0,70 0,74 0,69 0,68 0,53 0,31 
FRANCE 1990-2003 S particulaire  0,59 0,60 0,52 0,51 0,51 0,34 

 

 
 
 

Tableaux 18-2 : Coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales de NOx selon les 
secteurs d’activités et les concentrations moyennes dans l’air ambiant de Peyrusse-Vieille. 

 
Emissions nationales NOx  selon secteurs d’activités Concentration dans l’air 

Stations Période Eléments 
Transformation 

d’énergie 
Industries 

manufacturières 
Résidentiel 
Tertiaire 

Agriculture 
Sylviculture 

Transport 
routier 

Autres 
transports 

P Vieille 1996-2003 NOx 0,68 0,80 0,18 0,20 0,67 0,21 

 
 
 
 

Tableau 18-3 : Coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales selon les secteurs 
d’activités et les concentrations moyennes nationales dans les précipitations. 

 
Emissions nationales SO2, NOx et NH3 selon secteurs d’activités  Concentration dans les pluies 

Période Eléments 
Transformation 

d’énergie 
Industries 

manufacturières 
Résidentiel 
Tertiaire 

Agriculture 
Sylviculture 

Transport 
routier 

Autres 
transports 

1990-2003 SO4
2- 0,61 0,65 0,69 0,71 0,64 0,49 

1990-2003 nss-SO4
2- 0,70 0,72 0,69 0,68 0,74 0,58 

1990-2003 NO3
- 0,06 0,26 0,15 0,006 0,41 0,20 

FRANCE 

1990-2003 NH4
+  0,23  0,60 0,79  
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Tableau 18-4 : Coefficients de corrélation obtenus entre les émissions nationales totales et les 
concentrations dans l’air ambiant, concentrations dans les précipitations et les dépositions humides. 

 
Emissions nationales de SO2, NOx et NH3 

Concentration dans les précipitations Concentration dans l’air Stations 
 

Période 
 SO4

2- nss-SO4
2- NO3

- NH4
+ SO2 S particulaire 

La Crouzille 1980-2002 0,85 0,84 0,19 0,47   
La Crouzille 1990-2002 0,34 0,35 0,27 0,43 0,55 0,79 

La Hague 1980-2002 0,41 0,53 0,30 0,05 0,72 0,52 
La Hague 1990-2002 0,25 0,40 0,27 0,41 0,71 0,59 
Morvan 1990-2003 0,66 0,66 0,33 0,43 0,73 0,94 

Brotonne 1990-2003 0,66 0,67 0,25 0,65 0,68 0,63 
Iraty 1990-2003 0,61 0,64 0,17 0,26 0,48 0,58 
Revin 1990-2003 0,92  0,42 0,33 0,78 0,57 
Donon 1990-2003 0,75  0,40 0,54 0,79 0,56 

Le Casset 1990-2003 0,12  0,03 0,20 0,78 0,20 
FRANCE 1990-2003 0,70 0,83 0,50 0,42 0,75 0,76 
 

 

 

Tableau 18-5 : Coefficients de corrélation obtenus entre les émissions en zone EMEP et les 
concentrations dans l’air ambiant, concentrations dans les précipitations et les dépositions humides des 

stations MERA 
 

Emissions en zone EMEP de SO2, NOx et NH3 
Concentration dans les précipitations Concentration dans l’air Stations 

 
Période 

 SO4
2- nss-SO4

2- NO3
- NH4

+ SO2 S particulaire 
La Crouzille 1990-2002 0,31 0,34 0,24 0,32 0,40 0,72 

La Hague 1990-2002 0,43 0,58 0,32 0,65 0,60 0,57 
Morvan 1990-2003 0,66 0,65 0,10 0,53 0,78 0,82 

Brotonne 1990-2003 0,63 0,64 0,05 0,53 0,48 0,45 
Iraty 1990-2003 0,58 0,61 0,26 0,46 0,35 0,58 
Revin 1990-2003 0,86  0,14 0,55 0,82 0,55 
Donon 1990-2003 0,71  0 0,38 0,81 0,54 

Le Casset 1990-2003 0,20  0,02 0,51 0,79 0,13 
FRANCE 1990-2003 0,54 0,56 0,13 0,49 0,60 0,52 
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ANNEXE 19 

 
Données annuelles en ozone pour les différentes stations du dispositif MERA 

 
 

Données annuelles en Ozone au CASSET de 1997 à 2003 .
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Données annuelles en Ozone à IRATY de 1998 à 2003.

0

50

100

150

200

1998 1999 2000 2001 2002 2003

 C
on

ce
nt

ra
tio

ns
 e

n 
µg

/m
3

0

100

200

300

400

N
om

br
e 

de
 d

ép
as

se
m

en
t

 
 

Données annuelles en Ozone à BONNEVAUX de 1995 à 
1998.
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Données annuelles en Ozone au DONON de 1995 à 2003.
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Données annuelles en Ozone au REVIN de 1996 à 2003.
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Données annuelles en Ozone à MONTANDON de 1998 à 
2003.
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Données annuelles en Ozone à PEYRUSSE VIEILLE de 19 95 
à 2003.
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Données annuelles en Ozone au MORVAN de 1998 à 2003 .
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     Médiane    P98 

    Maximum horaire   Nombre de dépassements seuil 65 µg.m-3 

 
 

Figures 19-1 à 19-8 : Données statistiques annuelles pour l’ ozone pour les stations du dispositif MERA entre 
1995 et 2003. 
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ANNEXE 20  
 

Evolution temporelle des concentrations en ozone  
 
 

Evolutions temporelles des concentrations mensuelle s en Ozone 
à REVIN entre 1996 et 2003.
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Evolution temporelle des concentrations mensuelles en Ozone 

au CASSET entre 1997 et 2003.
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Figure 20-1: Evolution temporelle des niveaux moyens mensuels d'ozone au  
Revin (station de plaine) et au Casset (station d’altitude) de 1998 à 2003 

 
 

Evolution des concentations médianes annuelles en O zone de 1995 à 2003.
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Figure 20-2 : Evolution temporelle des concentrations médianes annuelles en ozone pour chacune des stations 
MERA sur la période 1995-2003
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ANNEXE 21 
 

Moyenne annuelle de l’indice NAO 
 

 
 
 

L'oscillation Nord Atlantique (NAO) est le principal mode de variabilité climatique actuelle autour du 

bassin nord atlantique. Issue de l'interaction entre océan et atmosphère, son activité est plus marquée 

en hiver. Cette activité est liée à la zone de hautes pressions des Açores, qui est soit renforcée (index 

NAO positif) soit diminuée (index NAO négatif) par rapport à la moyenne. Un renforcement des 

hautes pressions (index positif) défléchit le flux atmosphérique d'ouest vers le nord de l'Europe, 

donnant des hivers humides dans le nord de l'Europe et secs dans le sud (Jones et al., 1997). 

 

Si l’on considère ces deux séries temporelles, avec une valeur de pression atmosphérique tous les 

mois : 

 

1. On soustrait à chaque mois des séries temporelles (Islande et Açores) le cycle saisonnier 

moyen calculé sur le long terme, 

2. On soustrait ensuite à chaque mois sa moyenne annuelle sur le long terme, 

3. On soustrait ensuite la variation à long terme (multidécadale) de la pression, 

 

▫ Ces 3 premières étapes sont destinées à "homogénéiser" les valeurs pour pouvoir comparer les mois 

entre eux. 

 

4. On calcule alors la variabilité de chaque série sur le long terme (déviation standard), 

5. On normalise chaque série par sa déviation standard, 

 

 
♣ L'index NAO est alors la différence entre les deux séries normalisées... 
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ANNEXE 22 
 
 

Tableau 22-1 : Données météorologiques annuelles pour six stations du dispositif MERA. 
 

 DONON 
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 

1990  923,5 5,3 123,9 1183 
1991 80,4 923,1 4,2 123,6 816 
1992 83,4 923,1 6,8 87,0 1663 
1993 81,6 922,7 6,0 114,1 1846 
1994 84,9 922,2 7,3 113,9 1785 
1995 82,3 922,0 6,8 113,9 1905 
1996 81,1 922,6 8,8 114,2 1172 
1997 79,2 922,9 7,5 127,8 1491 
1998 81,7 924,0 7,2 119,1 1549 
1999 85,9 922,8 6,9 116,3 2061 
2000 81,1 922,6 8,8 114,2 1698 
2001 81,9 922,4 7,7 124,8 1932 
2002 80,6 922,6 8,0 102,2 1750 
2003 75,5 924,6 7,2 183,4 1009 

   REVIN   
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 
2000 86,7 968,8 9,4 81,7 1520 
2001 86,5 969,1 8,4 76,8 1533 
2002 84,8 968,6 8,5 74,2 1540 
2003 73,8 970,8 10,6 86,8  

   PEYRUSE VIEILLE   
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 
1999 77,7 989,4 13,3 120,1 802 
2000 75,8 988,4 12,7 109,4 882 
2001 74,6 990,1 13,3 106,9 677 
2002 76,3 989,9 13,6 99,1 803 
2003 72,5 990,2 14,5 106,9 735 

   MORVAN   
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 
1999 87,4 943,3 9,8 107,8 1341 
2000 85,8 943,1 9,8 98,9 1190 
2001 87,9 946,0 9,0 98,0 1359 
2002 86,0 946,9 10,0 99,5 1061 
2003 80,2 947,3 11,1 118,5 550 

   MONTANDON   
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 
1999 81,1 932,0 9,8 105,1 1511 
2000 81,5 931,6 10,6 110,7 1059 
2001 84,1 931,5 7,6 108,3 1523 
2002 82,7 929,7 8,3 107,1 1298 
2003 74,5 931,8 11,9 132,1 860 

IRATY 
Années HR en % P atmo en hPa T en °C Rayt UV en mW/m² Pluviométrie (mm) 

2000 79,1 859,1 6,6 110,1 1652 
2001 79,5 859,2 6,1 115,7 1071 
2002 79,1 859,4 7,0 110,6 1514 
2003 77,9 855,5 7,1 87,0 1119 
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ANNEXE 23 
 

Comparaison des rétrotrajectoires des masses d’air en janvier 1997 et 
janvier 1998 à Revin et au Morvan 

 
 
 
 
 
 

  
 

Figure 23-1 et 23-2 : Rétrotrajectoires des masses d'air arrivant à la station du Morvan en janvier 1997, janvier 
1998 (EMEP, 2003). 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

   
 
Figure 23-3 et 23-4  : Rétrotrajectoires des masses d'air arrivant à la station de Revin en janvier 1997 et janvier 

1998 (EMEP, 2003). 
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ANNEXE 24 
 

Evolution des Flux de 1950 à 2003 
 

Une étude (Wetterzentrale, 2004) du géopotentiel 500 hPa (altitude à laquelle nous atteignons la 

pression de 500 hPa) et de la pression au sol depuis 1950, montre une variabilité spatiale et temporelle 

en fonction du type de masse d'air. Les points d'égale altitude sont reliés et donnent les isohypses à 

partir desquelles nous pouvoir voir la direction du flux à 500 hPa, parallèle à ces isohypses. Toutes les 

cartes depuis le 1er janvier 1950, à raison d'une carte par jour, ont été étudiées. L'orientation du flux 

(donc sa provenance) y est mentionnée ainsi que la direction du vent.  

 
 

Figure 24-1 : Evolution des flux de 1950 à 2003 (Station de Beauvais) 
 
 

Ce premier graphique montre que les flux de sud-ouest, ouest et nord-ouest sont les flux dominants. 

Nous remarquons principalement que: 
 

1. Le flux de sud-ouest a nettement augmenté à partir du milieu des années 70 au détriment du 

flux d'ouest. Cette augmentation se poursuit fortement dans les dernières années, 

2. Le flux de nord est en baisse constante, 

3. Les flux de nord-est sont moins nombreux depuis le début des années 80, 

4. La hausse des flux de sud-ouest se ferait surtout au détriment des flux de nord. C'est un 

élément important qui serait à lier avec une évolution depuis 1950 du placement des centres d'action 

(anticyclones et dépressions) sur l'Europe et l'Atlantique nord. 

 

Ces modifications traduisent des évolutions dans le placement des centres d'action. Nous pouvons 

notamment penser que les anticyclones (tout du moins les hauts géopotentiels des Açores et d'Afrique 

du nord) aurait peut-être une position plus axée vers la Méditerranée et que ces hauts géopotentiels 

auraient moins tendance à se placer haut sur l'Atlantique pour donner des flux de nord. Les courbes ont 

montré qu'il existe des corrélations entre le flux à 500 hPa et la température. Il faut donc certainement 

rapprocher le réchauffement climatique constaté sur la zone aux variations des flux, ce qui sous entend 

que nous ne lions donc pas uniquement la hausse des températures à un réchauffement global de 

l'atmosphère mais aussi à une modification du placement des centres d'action. 
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ANNEXE 25 
 

Etude des Potentiels Acidifiants de 1990 à 2003 
 

 

 

Tableau 25-1 : Calculs par diverses formulations du Potentiel Acidifiant à partir des données de concentrations 
des différentes stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 

Concentrations dans les précipitations (µeq.L-1) 
Méthode de Brydges et al. (1989) 1 Cette Etude (2005) 2 STATIONS PERIODE 

AP1 nss-AP1 nss-AP2 
Donon 1990-2003 + 12,71 ± 4,45 + 12,71 ± 4,45 + 45,01 ± 6,83 
Revin 1990-2003 + 12,63  ± 5,58 + 12,63  ± 5,58 + 60,54  ± 7,73 

Morvan 1990-2003 + 2,36 ± 6,86 + 4,43 ± 6,58 + 20,81 ± 7,29 
Montandon 1998-2003 + 3,19 ± 3,48 + 3,19 ± 3,48 + 30,59 ± 6,34 
Bonnevaux 1990-1998 - 0,92 ± 5,42 - 0,92 ± 5,32 + 24,77 ± 7,72 
La Hague 1990-2002 - 42,76 ± 45,93 + 4,01 ± 8,24 + 20,94 ± 15,94 
Brotonne 1990-2003 + 8,11 ± 3,70 + 15,91 ± 4,95 + 34,91 ± 8,77 

Iraty 1990-2003 - 5,56 ± 10,52 - 2,72 ± 10,19 + 13,46 ± 16,49 
P. Vieille 1995-2003 - 0,39 ± 3,11 + 5,31 ± 3,57 + 20,44 ± 4,84 

La Crouzille 1990-2002 - 0,01 ± 8,02 + 4,18 ± 7,83 + 19,02 ± 10,14 
Le Casset 1990-2003 - 23,73 ± 23,36 - 23,73 ± 23,36 - 7,33 ± 23,47 
Moyenne 1990-2003 - 3,41 ± 23,42 + 3,26 ± 14,52 + 25,70 ± 9,01 

 
1 :  AP1 = [SO4

2-] – [Ca2+ + Mg2+]   et   nss-AP1 = [nss-SO4
2-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+] 

2 :  nss-AP2 = [nss-SO4
2- + NO3

-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+] 
 
 
 
 

Tableau 25-2 : Calculs par diverses formulations du Potentiel Acidifiant à partir des données de dépositions des 
différentes stations du dispositif MERA sur la période 1990-2003. 

 

 Dépositions humides (meq.m-2.an-1) 
Méthode de Brydges et al. (1989) 1 Cette Etude (2005) 2 STATIONS PERIODE 

AP1 nss-AP1 nss-AP2 
Donon 1990-2003 + 23,15 ± 15,99 + 23,15 ± 15,99 + 74,08 ± 29,95 
Revin 1990-2003 + 16,17 ± 8,93 + 16,17 ± 8,93 + 55,01  ± 23,12 

Morvan 1990-2003 - 10,36 ± 14,51 + 11,89 ± 7,67 + 44,80 ± 16,01 
Montandon 1998-2003 - 2,92 ± 5,13 - 2,92 ± 5,13 + 28,24 ± 8,32 
Bonnevaux 1990-1998 - 2,35 ± 8,05 - 2,35 ± 8,05 + 18,83 ± 9,40 
La Hague 1990-2002 - 27,56 ± 14,18 + 0,48 ± 9,23 + 42,14 ± 15,24 
Brotonne 1990-2003 - 7,67 ± 11,54 + 6,05 ± 3,47 + 36,76 ± 9,30 

Iraty 1990-2003 - 45,18 ± 21,16 + 35,26 ± 17,60 + 75,92 ± 32,04 
P. Vieille 1995-2003 - 28,21 ± 6,98 + 15,27 ± 4,60 + 45,50 ± 5,79 

La Crouzille 1990-2002 - 10,58 ± 9,69 + 10,74 ± 8,39 + 38,17 ± 15,98 
Le Casset 1990-2003 - 30,02 ± 28,43 - 30,02 ± 29,89 - 15,11 ± 28,37 
Moyenne 1990-2003 - 11,51 ± 25,50 + 8,35 ± 21,55 + 40,40 ± 21,30 

 

 

 

1 :  AP1 = [SO4
2-] – [Ca2+ + Mg2+]   et   nss-AP1 = [nss-SO4

2-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+] 
2 :  nss-AP2 = [nss-SO4

2- + NO3
-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+] 
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Tableau 25-3: Ratios calculés à partir des données de concentrations pour chacune des stations du dispositif 
MERA sur la période 1990-2003. 

  

Ratios calculés à partir des concentrations 
STATIONS 

nss-AP1/nss-SO4
2- (%) PN/PA nss-AP2/nss-SO4

2- (%) PN/PA 
Donon 48 ± 10 0,18 ± 0,07 131 ± 18 0,31 ± 0,06 
Revin 38 ± 13 0,62 ± 0,13 116 ± 9 0,36 ± 0,06 

Morvan 20 ± 28 0,90 ± 0,25 95 ± 30 0,48 ± 0,16 
Montandon 16 ± 17 0,84 ± 0,17 116 ± 18 0,43 ± 0,08 
Bonnevaux - 5 ± 24 1,05 ± 0,24 66 ± 22 0,62 ± 0,13 
La Hague 14 ± 24 1,61 ± 0,20 74 ± 34 0,59 ± 0,19 
Brotonne 49 ± 10 0,78 ± 0,10 111 ± 14 0,33 ± 0,06 

Iraty - 14 ± 30 1,23 ± 0,31 46 ± 31 0,72 ± 0,19 
P.Veille 18 ± 11 1,01 ± 0,09 80 ± 13 0,53 ± 0,07 

La Crouzille 13 ± 32 1,04 ± 0,31 79 ± 29 0,54 ± 0,18 
Le Casset - 113 ± 91 2,13 ± 0,91 - 57 ± 92 1,33 ± 0,56 
Moyenne 8 ± 44 1,04 ± 0,51 78 ± 51 0,57 ± 0,28 

 

PA : Part Acidifiante, PN : Part Neutralisante 
 

Tableau 25-4 : Taux de changement annuels obtenus par le test de Mann-Kendall pour les valeurs de Potentiel 
Acidifiant (nss-AP1), calculées à partir des données de concentrations et dépositions. 

 

Concentrations (µeq.L-1.an-1) Dépositions (meq.m-2.an-1) 
STATIONS Période 

PA PN nss-AP1 PA PN nss-AP1 

Bonnevaux 1990-1998 - 1,06 * - 0,21 - 0,72 - 1,16 - 1,31 - 0,11 
Brotonne 1990-2003 - 3,87 - 3,44 - 0,79 **  + 0,06 + 0,08 + 0,09 

Donon 1990-2003 - 1,16 *** - 0,41 - 0,58 **  - 0,64 - 0,18 - 0,44 
Iraty 1990-2003 - 3,14 + - 2,33 - 1,32 + - 0,01 + 0,38 - 0,54 + 

La Crouzille 1990-2002 - 2,57 - 1,10 - 1,05 + - 0,04 + 0,32 - 0,52 + 

La Hague 1990-2002 - 1,02 - 1,73 + 0,58 - 0,13 - 0,04 + 0,18 
Le Casset 1990-2003 - 0,46 * + 2,11* - 3,09 **  - 0,005 + 0,77 * - 0,89 **  

Montandon 1998-2003 + 0,35 - 0,55 - 0,90 - 0,09 + 0,10 - 0,41 
Morvan 1990-2003 - 0,55 - 1,05 + 0,04 - 0,63 * - 0,57 - 0,16 * 

Revin 1990-2003 - 1,28 ** - 0,18 - 1,01 ** - 1,38 *** - 0,24 - 1,02 * 
P.Vieille 1995-2003 - 2,36 - 2,30 - 0,40 - 0,24 + + 0,03 - 0,17 
Moyenne 1990-2003 - 1,56 ± 1,27 - 1,02 ± 1,46 - 0,84 ± 0,92 - 0,39 ± 0,50 - 0,06 ± 0,54 - 0,36 ± 0,30 
 

nss-AP1 = [nss-SO4
2-]  – [nss-Ca2+ +  nss-Mg2+] 

Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+;  > 0,1 

 
Tableau 25-5 : Taux de changement annuel obtenus par le test de Mann-Kendall pour les valeurs de Potentiel 

Acidifiant (nss-AP2), calculées à partir des données de concentrations et dépositions. 
 

Concentrations (µeq.L-1.an-1) Dépositions (meq.m-2.an-1) 
STATIONS Période 

PA PN nss-AP2 PA PN nss-AP2 

Bonnevaux 1990-1998 - 1,19 - 0,29 - 1,35 - 2,09 - 1,13 - 1,71 
Brotonne 1990-2003 - 0,92 * - 0,24 - 0,73 + + 0,04 + 0,09 - 0,04 

Donon 1990-2003 - 1,24 * - 0,56+ - 0,38 - 0,45 - 0,38 - 0,18 
Iraty 1990-2003 - 1,62 + - 0,49 - 1,71 + 1,06 + 0,39 + 0,49 

La Crouzille 1990-2002 - 1,01 + 0,34 - 1,31 - 0,39 + 0,38 - 0,94 
La Hague 1990-2002 - 2,98 *** - 2,04 ** - 0,49 + 2,91 - 0,36 + 3,35 
Le Casset 1990-2003 - 0,46 + 2,29 * - 2,89 **  + 0,30 + 0,86 ** - 0,57 * 

Montandon 1998-2003 + 1,54 - 0,65 + 0,91 - 0,07 + 0,07 - 0,24 
Morvan 1990-2003 - 0,96 ** - 0,68 - 0,31 - 0,98 - 0,26 - 0,78 
Revin 1990-2003 - 1,74 ** - 0,13 - 1,09 + - 1,83 ** - 0,18 - 1,50 * 

P.Vieille 1995-2003 + 0,19 + 0,03 - 0,01 - 1,32 * - 0,17 - 1,25 + 

Moyenne 1990-2003 - 0,94 ± 1,14 - 0,22 ± 1,03 - 0,85 ± 0,99 - 0,26 ± 1,40 - 0,06 ± 0,52 - 0,31 ± 1,38 
 

nss-AP2 = [nss-SO4
2- + NO3

- + nss-Cl-] – [nss-Ca2+ + nss-Mg2+ + nss-K+] 
Niveaux de signification : α = 0,001 *** ; 0,01** ; 0,05* ; 0,1+;  > 0,1 
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ANNEXE 26 
 

Relations entre les teneurs logarithmiques en ozone, quelques COVNM, 
carbonylés et NOx au Donon sur la période 1997-2003 
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Relation entre les concentrations mensuelles en 
ozone et aromatiques
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Relation entre les concentrations mensuelles en 
ozone et alcynes

y = -21,507x + 60,908

R2 = 0,6995
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Relation entre les concentrations mensuelles en 
ozone et l'acétylène

y = -19,492x + 60,174
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R ela t io n ent re  les co ncentra t io ns 
mensue lles en o zo ne e t  benzène
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Relation entre les concentrations mensuelles en 
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Relation entre les concentrations mensuelles en 

ozone et l'isoprène.
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Relation entre les concentrations mensuelles en ozo ne et 
formaldéhyde au Donon entre 1997 et 2003.
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Figures 26-1 : Relations entre les teneurs logarithmiques mensuelles en ozone et les teneurs en NOx, 
aromatiques, alcynes, acétylène, benzène, éthylène et formaldéhyde au Donon 
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Relation entre les concentrations mensuelles en ozo ne et 
acétone au Donon entre 1997 et 2003.
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Relation entre les concentrations mensuelles en iso prène et 
acétone au Donon entre 1997 et 2003.
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Figures 26-2 : Relation entre les teneurs mensuelles en acétone et les teneurs en ozone et isoprène au Donon 
 
 

Relation entre les concentrations mensuelles en iso prène et 
formaldéhyde au Donon entre 1997 et 2003.
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Relation entre les concentrations mensuelles en iso prène et 
méthacroléine au Donon entre 1997 et 2003.
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Figures 26-3 : Relations entre les concentrations logarithmiques en isoprène et les teneurs logarithmiques en 
formaldéhyde et méthacroléine 
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Valorisation des travaux de thèse 
 
 

COMMUNICATIONS 
 
SICARD P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Annual and seasonal trends surface 
ozone background levels at rural French monitoring stations over the 1995-2003 period”. 
European Geosciences Union, General Assembly 2006, Vienna (Austria). 02-07 avril 2006. 
 
SICARD P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Caractérisation des retombées 
atmosphériques en France en zone rurale sous forme de précipitations, gaz et aérosols. 
Analyse des tendances spatio-temporelles et des séries chronologiques”. Séminaire de 
recherche de  l’ Ecole Nationale Supérieure des Mines de Douai - Douai, septembre 2005. 
 
SICARD P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Tendances des niveaux de fond en 
ozone dans les stations rurales MERA sur la période 1995-2003” et “Tendances de la chimie 
des précipitations dans les stations rurales MERA sur la période 1990-2003”. Séminaire 
technique MERA - Briançon, 27-30 septembre 2005. 
 
SICARD P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends surface ozone background levels 
at rural stations in France over the period 1995-2003”. The Changing Chemical Climate of the 
European Atmosphere, first ACCENT Symposium, Urbino (Italy). 12-16 septembre 2005. 
 
SICARD P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends in precipitation chemistry at 
rural stations in France over the period 1990-2003”. Acid Rain 7th International Conference 
on Acid Deposition, Prague (Czech Republic). 12-17 juin 2005. 
 
 

PUBLICATIONS 
 
 

1. Publications internationales avec comité de lecture 
 
Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends in chemical composition of wet-
only precipitation at rural French monitoring stations over the 1990-2003 period”. Water, Air 
and Soil Pollution XX (2006) XX-XX (acceptée). 
 
Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends surface ozone background levels at 
rural French monitoring stations over the 1995-2003 period and possible reasons for observed 
trends” (Atmospheric Environment, soumise). 
 
Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends in sulphur compounds in air and 
precipitation at rural French monitoring stations over the 1978-2003 period” (en cours). 

 
 



Annexes________________________________________________________________________________________________________________________ 
 

 91

2. Autres publications avec comité de lecture 
 

Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Annual and seasonal trends surface ozone 
background levels at rural French monitoring stations over the 1995-2003 period”. 
Proceedings of the European Geosciences Union, 2006. Geophysical Research Abstracts, Vol. 
8, 08544 (2006). 
 
Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends surface ozone background levels at 
rural stations in France over the period 1995-2003”. Proceedings of The Changing Chemical 
Climate of the European Atmosphere, first ACCENT Symposium, Urbino, Italy. Access to 
field data, pp 229 (2005). 
 
Sicard P., Coddeville P., Sauvage S., Galloo J.C., “Trends in precipitation chemistry at rural 
stations in France over the period 1990-2003”. Proceedings of the Acid Rain 7th International 
Conference on Acid Deposition, Prague, Czech Republic, 2005. Air pollution , its effects and 
future, Editor : Hůnová, Czech Hydrometeorological Institute. ISBN 80-86690-25-3, 762 
pages (2005) pp 124 et 554. 
 
 

AUTRES 
 
 
� 5 fois “Reviewer” pour les revues scientifiques internationales “Water, Air and Soil 
Pollution” et “Atmospheric Environment”. 
 
�  Membre de l’European Geosciences Union (2006). 

 
 
 





 

 

 


