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Résumeé

La connaissance des flux de contaminants particulaires véhiculés par les cours d’eau est cruciale
pour la gestion des pollutions environnementales, mais elle se heurte a d’importantes difficultés
technologiques, méthodologiques et scientifiques. Grace & un effort d’observation intensive rendue
possible par 1I’Observatoire des sédiments du Rhone, ce travail de recherche s’est concentré sur la
dynamique spatio-temporelle des flux de contaminants particulaires — mercure et PCB — au sein
du Rhone et de ses principaux affluents contributeurs en matiéres en suspension (MES) : ’Arve, la
Saone, I'Isére et la Durance. La stratégie d’observation choisie et validée privilégie un échantillonnage
quasi-continu des débits, concentrations en MES (par turbidimétrie) et teneurs en contaminants (par
piége intégratif), associé a des prélévements de référence (manuels, ou par centrifugation) et a une
caractérisation détaillée des particules en termes de granulométrie et de taux de carbone organique.
A partir des données ainsi mesurées et existantes, ’étude de la variabilité spatio-temporelle des dif-
férents parameétres et de leurs facteurs d’influence a permis de proposer et de valider des méthodes
adaptées pour la quantification des flux particulaires a 1’échelle événementielle, annuelle et inter-
annuelle. Ces résultats fournissent une nouvelle vision des flux particulaires dans le Rhone a 1’échelle
du réseau hydrographique, et soulignent I'importance des événements hydro-sédimentaires majeurs
et des interactions avec les aménagements hydro-électriques. Ces processus hydro-sédimentaires com-

plexes motivent une contribution a ’amélioration de la simulation numérique du Rhone.

Mots-clé :

Flux particulaires, matiéres en suspension, mercure, polychlorobiphényles, Rhone, modélisation

hydro-sédimentaire.






Abstract

The knowledge of particulate contaminant fluxes transported by rivers is crucial for the manage-
ment of environmental pollution, but it is compromised by significant technological, methodological
and scientific difficulties. Through an intensive observational effort made possible by the Rhéne
Sediment Observatory, this research focused on the spatio-temporal dynamics of particulate con-
taminant — mercury and PCBs — fluxes in the Rhone and its major tributaries as regards suspended
particulate matters (SPM) contribution : the Arve, Saone, Isére and Durance rivers. The chosen
and validated observation strategy is based on the quasi-continuous monitoring of discharge, SPM
concentrations (by turbidimetry) and contaminant contents (using sediment integrative traps), asso-
ciated with samples of reference (manual sampling or centrifugation) and a detailed characterization
of particles in terms of grain-size and organic carbon contents. From measured and existing data, the
study of the spatio-temporal variability of parameters and of their factors of influence allowed us to
propose and validate suitable methods for the quantification of particulate fluxes at the event, annual
and inter-annual scales. These results provide a new insight into the particulate fluxes throughout
the Rhone river system and highlight the importance of major hydro-sedimentary events and of the
interactions with hydro-power schemes. Such complex hydro-sedimentary processes motivate the

improvement of the numerical simulation of the Rhone river.

Keywords : Particulate fluxes, suspended particulate matters, mercury, polychlorobiphenyls,

Rhone river, hydro-sedimentary modeling.
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Introduction

1 Problématique de la thése

1.1 La contamination particulaire dans les cours d’eau

La pollution environnementale est la dégradation d’un milieu naturel par 'introduction de sub-
stances extérieures qui ne peuvent pas ou plus étre éliminées par ce milieu. L’accumulation de
ces substances provoque une rupture de 1’équilibre de I’écosystéme préalablement établi. Ramade
(2012) précise que si la pollution de environnement était déja un probléme dans les cités antiques, ce
phénomeéne s’est accru avec avénement de la civilisation industrielle moderne. En effet, les sources
de pollution sont nombreuses et résultent en général de I’activité humaine. Les industries chimiques,
miniéres ou pétroliéres, les marées noires, accidents industriels, chimiques ou nucléaires ou éruptions
volcaniques, sont quelques exemples de sources de contamination. La variété et I'intensité des sources
de pollution a conduit au cours des deux derniers siécles & une dégradation des différents comparti-
ments de I’environnement, ’air, 'eau et les sols, entrainant de multiples effets sur la biodiversité et

la santé humaine.

Les eaux continentales, par leur cheminement sur de longues distances a travers des territoires
variés, sont confrontées & de nombreuses pollutions qu’elles contribuent & déplacer depuis les sources
d’émission vers les mers et a diffuser dans les différents compartiments biotiques et abiotiques. La
pollution du compartiment aquatique continental concerne non seulement les eaux, mais aussi les
particules solides transportées par les eaux, les sédiments sur le fond des rivéres et des lacs et
les étres vivants présents dans le milieu. Dans le milieu aquatique, la répartition des substances
entre les phases particulaire et dissoute se fait en fonction des propriétés physico-chimiques des
molécules (coefficient de partage octanol/eau log(Kow) pour les contaminants organiques, coef-
ficient de distribution Kd pour les métaux). La phase particulaire a ainsi été identifiée comme le
réceptacle de nombreux contaminants (OSPAR, 2002) et les matiéres en suspension comme le moyen
de transport privilégié de nombreux nutriments, métaux lourds et contaminants organiques (Foster
et ChArlesworth, 1996; Walling et al., 2003; Horowitz, 2008; Horowitz et al., 2012), dont les poly-

chlorobiphényles (PCB) et le mercure qui seront étudiés dans cette theése.
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Les particules solides se déplacent dans un cours d’eau selon leur type, leur disponibilité, le type
d’écoulement, et la position a laquelle on se place dans la section. Typiquement, les particules les
plus grossiéres, graviers et sables grossiers, se déplacent par charriage sur le fond du cours d’eau
(bedload), les sables plus fins se déplacent en suspension juste au-dessus du lit sous leffet d'un fort
gradient vertical (suspended load), et les particules les plus fines (argiles et limons) sont en sus-
pension relativement homogéne dans la colonne d’eau (washload). De nombreux auteurs (Abarnou
et al., 1987; Pignatello et Xing, 1996; Horowitz, 2008; Jambon et Thomas, 2009; Lick, 2009) ont
établi que les particules les plus fines, argiles et limons, sont les principales porteuses de contami-
nation organique hydrophobe et métallique adsorbable, dont le mercure. Dans la suite de ce travail,
le terme de matiéres en suspension (MES) fera donc référence aux particules fines qui se déplacent
de fagon homogeéne en suspension dans la colonne d’eau, c’est-a-dire au washload (ou charge de

lessivage du bassin versant).

La Directive cadre sur 'eau (DCE) établie en 2000 (E.C.; 2000) a pour objectif de protéger
la qualité des eaux européennes. La DCE vise & atteindre le bon état écologique et chimique des
masses d’eau en 2015 et cible 41 substances représentant un risque significatif pour ’environnement
aquatique, parmi lesquelles 33 sont jugées prioritaires. Cette liste de molécules comporte des métaux
toxiques (plomb, cadmium, mercure, nickel) et des composés organiques (hydrocarbures, pesticides,
etc., E.C., 2001, 2008). Treize substances présentées dans I’annexe IIT de la directive 2008/105/CE
(E.C., 2008) ont été intégrées comme substances prioritaires ou dangereuses prioritaires en 2013
(E.C., 2013). Les PCB Dioxin-like (Cf. §3.1) font partie de ces substances. Le bon état chimique
d’une masse d’eau est atteint lorsque les concentrations des substances prioritaires dans les milieux
aquatiques sont inférieures aux normes de qualité environnementales (NQE), fixées dans la directive
E.C. (2008). Ces valeurs seuils sont actuellement définies pour 'eau et le biote, mais n’existent
pas pour les sédiments superficiels et les MES. Le milieu marin fait partie du champ d’action de
la DCE, dans laquelle ont été reprises les conventions d’Oslo et de Paris (Ospar ', 1974 et 1978)
pour la protection du Nord-Est Atlantique et la convention de Barcelone (1976) pour la protection
de la Méditerranée. Dans ce contexte, les pays signataires sont notamment encouragés & évaluer la
pollution apportée par les sources continentales a la Méditerranée, ce qui nécessite non seulement
un suivi des niveaux de contamination (concentrations), mais aussi et surtout, une évaluation des

flux émis par les cours d’eau et la réalisation de bilans de masse de contamination.

1. http ://www.ospar.org/
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1.2 Difficulté de quantifier les flux dans les cours d’eau

Depuis les années 90, la volonté de quantifier les flux de contaminants particulaires transportés
par les cours d’eau a conduit les instances internationales (SCOPE/UNEP, CIEM, OSPAR) et les
Agences de I’eau francaises a identifier les deux principaux obstacles & cet objectif que sont (Coquery,

2009; Cadiou et Romana, 2009) :

1. le manque de données et de connaissances de qualité sur la distribution et la variabilité de la
contamination des différents compartiments physiques et sur les processus de transport des

contaminants dans le milieu ;

2. le besoin d’établir des méthodes robustes de détermination des flux.

Le flux de contaminant particulaire fait intervenir trois parameétres : le débit, la concentration
en MES et la teneur en contaminant dans ces mémes particules. L’état des connaissances sur la
variabilité temporelle et spatiale de ces trois paramétres n’est pas équivalent. Il dépend de la quantité
de données disponibles, qui est intimement liée aux contraintes de mesure des parameétres a comparer

a la variabilité de ces 3 parameétres dans le temps et dans I’espace (Cf. Tab.1).

Tableau 1 — Etat des connaissances pour les réseaux d’observation classiques et ordre de grandeur des
variations spatiale et temporelle relatives des paramétres a la base du calcul de flux de contaminant
particulaire : le débit, la concentration en MES et les teneurs en contaminants dans les MES.

Mesure : [ continue [ Discontinue Il Rare ou inexistante
o . Teneur en
Variation Intérét (Deita')t Conce’\r}ltlrzastlon €N | contaminant dans
les MES

Quantification des flux
Temporelle  éyénementiels et moyens

i Comparaison des
Spatiale contributions des affluents

Ainsi, & 'heure actuelle en France, le débit est mesuré en continu & pas de temps horaire pour
la plupart des cours d’eau. La fréquence de cette mesure permet d’évaluer que pour une section de
cours d’eau donnée, le débit peut varier typiquement d’un facteur 1 & 100 au cours du temps, et que

d’un cours d’eau a 'autre, il peut varier d’un facteur 1 a 1 000.

Les données de concentrations en MES sont la plupart du temps issues de suivis ponctuels,
discontinus, réalisés dans le cadre des réseaux de mesure de la qualité de 'eau (Walling et Webb,
1985; Meybeck, 1992; Phillips et al., 1999), généralement a pas de temps fixe. La fréquence de ces
mesures ne permet presque jamais de mesurer les variations temporelles des concentrations en MES,

mais la généralisation de ces mesures dans le cadre des suivis réglementaires de la qualité de ’eau




Flux de contaminants particulaires dans le Rhone

a permis d’augmenter la quantité de données disponibles. De plus, le développement au cours des
derniéres décennies de techniques telles que la turbidimétrie permet a 'heure actuelle de mesurer
en continu les concentrations en MES, sous réserve de disposer de données de calage suffisantes
(Foster et al., 1992; Gippel, 1995; Clifford et al., 1995; Vongvixay, 2012; Thollet et al., 2013). Les
données disponibles autorisent & évaluer que la concentration en MES d’un cours d’eau peut varier
temporellement d’un facteur 1 a 10 000, en fonction des événements hydrologiques. D’un cours d’eau
a lautre, les variations sont moindres et sont en général d’un facteur 1 a 10. Comme les variations
temporelles de débit et de concentration en MES sont généralement corrélées positivement, les flux

de MES peuvent varier sur 5 & 6 ordres de grandeur dans le temps.

Le paramétre pour lequel les connaissances sont les plus parcellaires est sans nul doute la teneur
en contaminants des MES. Le développement de réseaux de mesure des contaminants particulaires
a I’échelle des grands bassins versants reste limité par les contraintes de prélévement et le cotit des
analyses (Horowitz, 2008). En effet, la mesure de ce paramétre n’est en général possible qu’en labo-
ratoire, nécessite un haut niveau de technicité, une assurance qualité, du matériel spécifique, avancé
et cotiteux, demande de disposer d'une quantité importante de MES pour réaliser les analyses et est

souvent cotiteuse.

L’étude des teneurs en contaminants dans les MES est souvent limitée par les difficultés de
prélevement. La recherche de corrélation entre les données mesurées dans les différents comparti-
ments, MES, sédiments superficiels mais encore carottes stratigraphiques, est d'un grand intérét
pour élargir le jeu de données disponibles pour 'estimation des flux de contaminants particulaires, a
I’heure actuelle et dans le passé. Cependant, 'utilisation des teneurs en contaminants mesurées dans
les sédiments superficiels ou les dépots de crue pour calculer les flux de contaminants particulaires
fait débat en raison des différences de granulométrie, caractéristiques et niveaux de contamination
des particules. Les sédiments superficiels ont fait 'objet de nombreuses publications parmi lesquelles
le rapport IPL (2009) pour le Rhone et ses affluents, Camacho-Ibar et McEvoy (1996) pour la baie
de Liverpool, les rapports de Schmidt et al. (2010) et Corvi et al. (1986) pour les cours d’eau suisses,
et de Piazza et al. (2008) pour le Mexique. Le rapport de Pardos et al. (2003) indique par exemple
que les teneurs en métaux et en micropolluants organiques dans les MES et dans la fraction des
sédiments < 63 pm ne montrent pas de différences notables. A partir de la comparaison des données
dans les MES et dans les sédiments collectées par TAERMC dans le cadre du réseau Eau et MES,
le rapport IPL (2009) conclut que pour certaines molécules, notamment les métaux, les niveaux de
concentrations sont en général plus élevés dun facteur 2 a 3 dans les sédiments. Comme aucune
information de granulométrie ou de teneur en carbone organique des MES n’est disponible sur ce

réseau, il n’est pas possible d’envisager une normalisation des teneurs pour les comparer.
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Fruget et al. (2010) indiquent que la granulométrie des sédiments dans le Rhone est plus grossiére
que celle des MES. Ils préconisent de rapporter les teneurs en PCB mesurées dans les sédiments et
dans les MES a la fraction granulométrique inférieure & 20 pm. Cette transformation est censée per-
mettre de s’affranchir des différences de granulométrie entre les deux phases et de se concentrer sur
les particules qui portent la contamination. Les auteurs retrouvent ainsi les mémes taux de contam-
ination pour les MES et les sédiments. D’autres paramétres comme la teneur en carbone organique
particulaire (COP) peuvent étre utilisés pour comparer les concentrations mesurées en les normal-
isant. Les régles de correction par la granulométrie ou le COP restent cependant assez arbitraires
et hétérogeénes, ce qui limite leur généralisation (différences selon les substances, les prélévements et

les sites) et les comparaisons.

Les longues séries temporelles de teneurs en contaminants particulaires dans les MES fluviales
sont rares dans la littérature (Ollivier et al., 2011), et les études portant sur les flux de contaminants
particulaires se heurtent au manque de données. Les données collectées par Rondeau et al. (2005) sur
le Saint-Laurent, par Holemann et al. (2005) sur la Léna, par U'Institut fédéral d’hydrologie (BfG)
sur I’Elbe (Heininger et al., 2003) et le Rhin (Pohlert et al., 2011; Schubert et al., 2012), par le New
York State Department of Environmental Conservation (NYSDEC) sur 'Hudson (Connolly et al.,
2000; Lick, 2009) ou encore par le United States Geological Survey (USGS) sur le Mississippi, la
Columbia, le Colorado et le Rio Grande dans le cadre du programme NASQAN (National Stream
Quality Accounting Network, Horowitz et al., 2001a) sont quelques exemples de suivi des teneurs

en contaminants dans les MES sur de longues périodes, mais font figure d’exceptions.

En France, les travaux menés sur la Seine par Chevreuil et al. (1988), Abarnou et al. (1987) ou
Cossa et al. (1994) ont permis d’améliorer les connaissances des transferts de polluants organiques
persistants (POP) tels que les PCB et de polluants métalliques comme le mercure. Plus récemment,

2 contribue a fournir, a partir de mesures de terrain et de modélisations,

le programme PIREN-Seine
une vision d’ensemble du fonctionnement du réseau hydrographique de la Seine (Meybeck et al.,
2000; Grosbois et al., 2006; Némery et Garnier, 2007a,b; Franke et al., 2009, 2010; Gaspéri, 2010).
Plusieurs auteurs se sont également intéressés aux contaminants particulaires métalliques dans le
bassin Adour/Garonne (Schifer et Blanc, 2002; Audry et al., 2004; Schéifer et al., 2006; Masson

et al., 2006; Coynel et al., 2007).

A T'exception de tels programmes de recherche ou d’observation intensive, les données de teneurs
en contaminants particulaires restent rares, issues de suivis réglementaires, généralement a pas de

temps fixe, avec une faible fréquence temporelle, typiquement quelques mesures par an en moyenne.

2. http ://www.sisyphe.upme.fr/piren/
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Ce type d’échantillonnage ne permet pas d’étudier les variations des teneurs en contaminants en
fonction de I’hydrologie. Sur la base des données existantes, il est toutefois possible d’estimer que
d’un affluent a 'autre, les variations de teneurs en contaminant ne varient probablement pas de plus
d’un facteur 10. Ainsi, dans le cas des éléments traces,Horowitz (1995) consideére ainsi qu’a I’excep-
tion de zones fortement impactées par des activités humaines ou lorsque les teneurs en contaminants
sont trés proches des limites de quantification, les teneurs en contaminants particulaires ne varient
pas de plus d’un facteur deux. Horowitz (2008) indique qu’en un méme site, les différences entre les
moyennes annuelles sont en général inférieures aux erreurs associées aux méthodes d’analyse pour

les déterminer (généralement 10 a 20 %).

A partir des informations sur la variabilité des trois parameétres qui constituent le flux de con-
taminants particulaires, il apparait que sa variabilité temporelle et spatiale est énorme, et avant tout
liée aux variations temporelles du flux de MES et aux contrastes spatiaux de leur niveau de con-
tamination. L’établissement de méthodes de quantification des flux de contaminants particulaires
est généralement limité par la disponibilité des données de concentrations en MES et de teneurs
en contaminants. Les différentes méthodes de calcul de flux de contaminants en cours d’eau de la
littérature sont recensées dans le rapport de Meybeck (1992) et sont reprises et discutées notamment
par Cossa et al. (1994), Meybeck et al. (1994), Meybeck et al. (1996),Mano (2008) et IPL (2009).
Toutefois, seules 3 méthodes parmi les 18 exposées concernent les contaminants particulaires, quand
les autres sont réservées aux contaminants dissous ou aux MES seules, et aucune d’entre elles ne
fait 'objet d’un consensus pour I'estimation des flux de contaminants particulaires. L’état de 'art
en matiére de calcul de flux de contaminants particulaires est donc relativement pauvre et la méth-
ode la plus couramment employée pour déterminer les flux de contaminants particulaires consiste a
établir une moyenne des teneurs en contaminants disponibles et de la multiplier par le flux de MES
(Horowitz, 2008). Horowitz (1995) et Horowitz (2008) observent d’ailleurs que les variations inter-
et intra-annuelles de la teneur en contaminants dans les MES, quel que soit 1’élément considéré, sont
de faible importance devant les variations du débit et de la concentration en MES. Ils préconisent
donc d’établir la méthode de calcul du flux de MES la plus appropriée au jeu de données disponible

avant de se préoccuper de la représentativité du jeu de données des teneurs en contaminants.

D’importants travaux ont été menés depuis plusieurs décennies pour établir des méthodes ro-
bustes d’estimation des flux de MES a partir de données discontinues (prélévements). Les travaux
de Walling et Webb (1985), Dickinson (1981), Littlewood (1992), Meybeck (1992), Phillips et al.
(1999), Moatar et Meybeck (2005), Quilbe et al. (2006), Mano (2008), Raymond (2011) sont autant
d’études cherchant a établir la meilleure méthode d’estimation du flux de MES a partir de mesures

discontinues, sans pour autant réussir & définir une méthode permettant de réduire les incertitudes
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dans tous les cas de figure. Le principal verrou du calcul de flux de MES réside dans la représen-
tativité du jeu de données des concentrations en MES. En particulier, justement, le développement
de techniques de mesure en continu, telles que la turbidimétrie, ou les prélevements & pas de temps

adaptatifs (crues) permettent d’améliorer I’estimation des flux de MES (Mano, 2008).

L’évaluation des incertitudes associées au calcul de flux de MES est également au coeur de
ces travaux. Le programme de recherche Variflux, lancé en 2004, s’est ainsi attaché & quantifier les
incertitudes sur les flux de MES et de contaminants dissous obtenus & partir des données discontinues
issues des réseaux de mesure réglementaires. A partir d'une étude statistique menée en dégradant les
jeux de données haute fréquence (journaliére & infra-journaliére) de suivis réglementaires menés en
France et aux Etats-Unis, Moatar et Meybeck (2007) et Moatar et al. (2008) proposent une abaque
reliant Uincertitude sur le flux de MES et de contaminants dissous a la fréquence d’échantillonnage
et a la taille du bassin versant. Le but premier de cette abaque est de définir 'incertitude sur le flux
calculé a partir des données issues des suivis réglementaires, et donc de permettre 1'utilisation des
données existantes. Cette abaque est également utilisée pour préconiser un pas de temps de mesure
a appliquer & un bassin versant pour obtenir un flux avec une incertitude donnée. Notre principale
critique de cette approche est qu’elle reste attachée & un suivi a pas de temps fixe des concentrations
en MES. En général, ce type de suivi ne permet pas de mesurer la dynamique des concentrations
en MES. Or, les variations temporelles de ce paramétre sont telles qu’il est indispensable de les
mesurer pour améliorer I’évaluation des flux. Nous préférons donc une approche basée sur la mesure
des concentrations en MES, en appliquant, soit un suivi & pas de temps variable, adapté au suivi
des événements hydrologiques comme c’est le cas a la station du Rhone a Arles (Antonelli, 2010),
soit en mesurant en continu les concentrations en MES, par exemple en utilisant des turbidimeétres

comme Mano (2008) sur I'Isére a Grenoble.

1.3 Contexte de la thése et approche scientifique

Le Rhone constitue un apport important de MES et de contaminants & la mer Méditerranée
(UNEP/MAP/MED, 2003; Ollivier et al., 2011). Les contaminants particulaires, métalliques, or-
ganiques ou encore radioactifs ont par conséquent déja fait I'objet de mesures dans le cadre de
travaux de recherche (dont Radakovitch et al. (2008), Antonelli (2010), Tronczynski et Héas-Moisan
(1996), Castelle (2010), Cossa (2012)) et du réseau de suivi de I’Agence de I’'Eau Rhone Méditerranée
Corse depuis 1996. Les données collectées ont mis en lumiére la nécessité de développer un réseau
de suivi des flux particulaires & 1’échelle du bassin versant pour en améliorer la connaissance et la

gestion. Ces questionnements ont contribué a la création en 2009 de I’Observatoire des Sédiments du

Rhone (OSR) dans le cadre du Plan Rhone, soutenu par 'UE (FEDER). L’OSR regroupe des ges-
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tionnaires de I’ean sur le bassin versant du Rhone? et des partenaires scientifiques?. Les recherches
de ’OSR sont structurées autour d’'une douzaine d’actions, programmeées sur la base d’un contrat
triennal (2010-2013) en cours de renouvellement. La consolidation du réseau de mesure des MES et
contaminants associés ou encore le suivi d’événements hydro-sédimentaires tels que les crues ou les
chasses de barrages sont des actions menées dans le cadre de ’OSR. Le regroupement de plusieurs
équipes de recherche a notamment permis la répartition des analyses de contaminants au sein des
laboratoires en fonction des instrumentations disponibles et des compétences propres a chacun. Les
contaminants analysés par les équipes sont des contaminants métalliques (Cerege), organiques et
mercure (Irstea) et radioactifs (IRSN). Cette thése s’est déroulée en lien étroit avec ’OSR, tant
pour la collecte des données que pour les questionnements associés a la quantification et & l'inter-

prétation des flux.

Les contaminants étudiés dans cette thése sont les PCB et le mercure. Le choix de ces deux types
de contaminants apparait comme complémentaire. Ils ont en effet des origines et des comportements
différents, tout en partageant leur affinité pour les matiéres en suspension qui sont leur principal
moyen de transport en riviére. L’intérét que nous portons aux PCB reléve d’un contexte local par-
ticulier. La contamination du Rhone par les PCB a conduit & une interdiction de consommation
des poissons sur la plus grande partie du linéaire rhodanien et a fait 'objet d’un intérét médiatique
important dans les années 2000. Les PCB sont une famille de molécules organiques appelées con-
géneéres. L’étude de ces composés dans les MES se heurte a des problémes de prélévement (quantité
importante de matiére nécessaire), d’analyse (limites de quantification, coiit) et d’expression des
résultats (mode de calcul de la somme des congénéres étudiés). Une fois ces problémes dépassés,
I’étude des profils de PCB, c’est-a-dire des proportions des différents congénéres de PCB présents,
constitue un intéressant point de départ pour la recherche de l'origine des contaminations, qui est

toujours anthropique puisqu’il s’agit de molécules de synthése.

Le mercure est un contaminant métallique fortement toxique. Ce métal a été quantifié dans la
chaine trophique dans de nombreux cours d’eau en France; il a notamment déja été étudié dans le
Rhone aval par le passé (Cossa, 2012; Castelle, 2010). Les difficultés de mesure de ce contaminant
dans les MES sont réduites par rapport aux PCB (technique analytique rapide et automatisée pour

le dosage au niveau trace ou avec une faible limite de quantification, requiert une moins grande

3. Services de I'Etat, Agence de ’'Eau Rhone Méditerranée Corse (AE RMC), Compagnie nationale du Rhone
(CNR), Electricité de France (EDF) et régions riveraines du fleuve : Rhone-Alpes, Provence-Alpes-Cote-d’Azur et
Languedoc-Roussillon

4. CNRS de Lyon et d’Aix-Marseille (Unité Mixte de Recherche Environnement-Ville-Société ; Centre Européen de
Recherche et d’Enseignement en Géoscience de ’Environnement, Cerege), Irstea Lyon, Ecole Nationale des Travaux
Publics d’Etat (ENTPE), Institut de Radioprotection et de Streté Nucléaire (IRSN), Institut Francais de Recherche
pour UExploitation de la Mer (Ifremer) et Mediterranean Institute of Oceanography (MIO)
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quantité de matiére, expression simplifiée des résultats). En revanche, contrairement aux PCB, le
mercure existe a I'état naturel dans 'environnement. La distinction entre le fond géochimique na-
turel et le mercure d’origine anthropique représente une difficulté dans l'interprétation des teneurs

€11 mercure.

Les flux de PCB et de mercure véhiculés par les MES dans le Rhone constituent donc 'objet
d’étude de cette thése. L’étude s’appuie sur le réseau de mesure du Haut-Rhone, en particulier de
I’Arve & Genéve et du Rhone a Jons, deux stations développées en grande partie au cours des trois
années de la these dans le cadre de ’OSR. Elle s’étend ensuite au Rhone aval (station d’Arles) et a
ses principaux affluents en termes d’apports en MES, la Sadne, I'lsére et la Durance, afin de proposer
une analyse des flux a I’échelle du bassin versant. La zone d’étude est donc comprise entre le Léman,
qui constitue un point d’arrét pour les MES provenant de amont, et la Méditerranée, exutoire
des flux polluants. En se basant avant tout sur 'observation, ce travail a pour objectif d’étudier la
variabilité spatio-temporelle des concentrations en MES et des teneurs en PCB et mercure dans les

MES afin d’améliorer la quantification et I'interprétation des flux particulaires du Rhone.

Cette thése a été financée par la Région Rhone-Alpes (ARC Environnement, convention 12-

013144-01) et le Plan Rhone.

2 Le mercure

2.1 Caractéristiques physico-chimiques et réglementation

Le mercure existe dans la nature sous de nombreuses formes physico-chimiques, organiques et
inorganiques, aux degrés d’oxydation 0, I ou II (Cf. Tab. 2). Selon Cossa et Ficht (1999), la forme
la plus mobile est le mercure élémentaire Hg?, les formes les plus stables le sulfure et le séléniure
(HgSe) et la forme la plus toxique le monométhylmercure (CHsHg™).

Le mercure élémentaire est le seul métal liquide & température ambiante et sa masse volumique
élevée le classe parmi les métaux lourds. Avec une pression de vapeur relativement élevée, il est
le plus volatil des métaux. Il se combine facilement avec d’autres métaux comme ’étain, I'or ou
I’argent, pour former des amalgames. Le mercure présente également une grande affinité pour les

composés soufrés inorganiques ou organiques (carbonés).

Le mercure est toxique pour la plupart des espéces vivantes (UNEP/MAP/MED, 2003). 1
provoque l'inhibition des processus enzymatiques, affectant la reproduction et le systéme nerveux

des oiseaux et des mammiféres. Chez I'homme, il provoque également des lésions irréversibles des
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Tableau 2  Les différentes formes physico-chimiques du mercure dans ’environnement, extrait de
Cossa et Ficht (1999)

Valence Dénomination Formule chimique
0 Mercure élémentaire Hg'
I Composés mercureux, instables
Composés mercuriques
11 Ion mercurique libre Hg?+
I1 Chlorocomplexes HgClt, HgCly, HgCly
11 Hydroxocomplexes Hg(OH)™, Hg(OH)
I1 Thiocomplexes HgSR, CH3HgSR
I1 Monométhylmercure CH3HgCl
II Diméthylmercure CH3HgCHj3
IT Sulfure de mercure HgS
I1 Séléniure de mercure HgSe
1T Complexes fulviques et humiques

reins. Chez les poissons, les effets du mercure se traduisent par des dommages aux branchies et la

cécité. Des concentrations élevées de mercure réduisent la croissance des plantes.

La capacité du mercure & se bioaccumuler et a se bioamplifier dans la chaine alimentaire aug-
mente sa dangerosité (Thomassin et Touzé, 2003). Le méthylmercure est le principal composé mis en
cause dans ces phénomeénes. Sa forme physico-chimique facilite en effet sa fixation dans les graisses
et la chair des poissons. Les concentrations de mercure en fin de chaine alimentaire dans les pois-
sons carnivores peuvent étre jusqu’a dix millions de fois supérieures aux concentrations dans ’eau
(Cossa et Ficht, 1999). Pour 'homme, ’alimentation est la principale source de contamination au
méthylmercure et représente 90 % des voies d’exposition (UNEP/MAP/MED, 2005). Les autres
voies d’exposition sont I'inhalation et 'utilisation d’amalgames dentaires a base de mercure. Selon
I’Oganisation mondiale de la santé (OMS), dans certaines populations tirant leur subsistance de
la péche, notamment au Brésil, au Canada, en Chine, en Colombie et au Groenland, il est apparu
qu’entre 1,5 et 17 enfants pour 1000 présentaient des troubles cognitifs (léger retard mental) dus a la
consommation de poisson contenant du mercure. L’exemple le plus tristement célébre de contamina-
tion par le mercure est celui de la baie de Minamata au Japon (Bisson et al., 2010). Le déversement
de 150 tonnes de mercure dans l’eau de la baie entre 1932 et 1968 a conduit a l'intoxication de
plusieurs milliers de personnes, des pécheurs et leurs familles, par ingestion de poissons contaminés

(Bisson et al., 2010).

La dose hebdomadaire tolérable définie pour le mercure inorganique en 2010 par le comité mixte

FAO/OMS d’experts en additifs alimentaires (JECFA) est de 4 ug/kg de poids corporel. Celle pour

10
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le méthylmercure, définie en 2003, est de 1,6 ug/kg de poids corporel. En Europe et en France, la
législation fixe la limite & 1 pg/L pour les eaux destinées a la consommation humaine (E.C.; 1998).
Les teneurs maximales en mercure pour autoriser la vente de poisson sont de 1 mg/kg pour les
poissons prédateurs et de 0,5 mg/kg pour les autres (E.C., 2001). Le transfert de mercure se faisant
également a travers le plasma et par le lait maternel, les femmes enceintes sont particuliérement

ciblées par les recommandations de I’OMS.

Le mercure fait partie de la liste des substances prioritaires de la DCE. La norme de qualité
environnementale exprimée en valeur moyenne annuelle (NQE-MA) pour les eaux de surface in-
térieure est de 50 mg/L et la NQE exprimée en concentration maximale admissible (NQE-CMA) est
de 0,07 pg/L (E.C., 2008). Ces concentrations s’appliquent & la concentration en mercure total. Le
critére d’évaluation écotoxicologique (EAC) déterminé par la convention OSPAR pour le mercure
dans les sédiments marins est de 0,05 & 0,5 mg/kg (OSPAR, 2002). Les EAC sont définis comme les

niveaux de concentration d’une substance a partir desquels une préoccupation est justifiée.

2.2 Sources de mercure

Le mercure est un métal présent naturellement dans I'environnement. Sous sa forme élémen-
taire, il est présent a 1’état de trace dans 1’écorce terrestre, & des concentrations de l'ordre de
1073 mg/kg (Coquery, 1994; UNEP/MAP/MED, 2003). Les sols peuvent contenir naturellement
de 0,03 & 0,15 mg/kg de mercure en fonction de la roche-mére a partir de laquelle ils se sont for-
més. Par exemple, des sols formeés sur des sables quartzeux renferment de l'ordre de 0,04 mg/kg
de mercure alors que ceux formés sur des schistes renferment de 'ordre de 0,4 mg/kg de mercure
(Thomassin et Touzé, 2003). Le rapport du Réseau National d’Observation de la qualité du milieu
marin (RNO, 2002) indique que le niveau de fond géochimique dans les sédiments marins se situe
autour de 0,1 mg/kg. Les concentrations en mercure naturel vont de 0,01 a 12 ng/L dans les eaux
brutes (phases dissoutes et particulaires) de cours d’eau en milieu continental (Thomassin et Touzé,

2003).

Les sources de mercure dans ’environnement sont soit naturelles soit anthropiques. Le rapport
de Bisson et al. (2010) indique que l'importante volatilité du mercure fait que sa principale source
reste le dégazage de I’écorce terrestre et 'activité volcanique. Ils évaluent les émissions naturelles
a 3 000 t/an et les émissions anthropogéniques & 4 500 t/an. Cossa et Ficht (1999) estiment la
part anthropique des émissions de mercure & ’échelle de la planéte a plus de 50 %. Les sources
anthropiques de mercure sont principalement liées a 1'utilisation des combustibles fossiles (650 &

3 500 t/an), a l'incinération des déchets (150 & 2 200 t/an), a la métallurgie (50 & 200 t/an) et a la
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combustion du bois (60 & 300 t/an). Dans certaines parties du monde comme la Guyane, l'orpaillage
et le traitement des minerais d’or et d’argent sont également une source importante de pollution
au mercure (Coquery, 1994; Cossa et al., 1994). L’exploitation du mercure par ’lhomme remonte a
plus de 2000 ans. Elle a commencé & devenir importante & partir du XVIéme siécle avec 'utilisation
du mercure dans I’amalgamation de l'argent destiné a produire la monnaie. Le pic d’utilisation du
mercure en Amérique du Nord et en Europe a eu lieu a la fin des années 1970. A cette période,
le mercure a été reconnu comme dangereux et son utilisation s’est réduite sous le coup des inter-
dictions (Thomassin et Touzé, 2003). Les sources diffuses restent nombreuses : batteries électriques
et piles, tubes fluorescents, thermomeétres, peintures, amalgames dentaires, gaz d’échappement des
véhicules, décharges d’ordures, certains dépots d’armes, sols contaminés et certaines exploitations

de gaz naturel (Cossa et Ficht, 1999; Bisson et al., 2010).

Selin (2009) indique qu’a I’échelle planétaire, les émissions totales de mercure dans I’atmospheére
vont de 2 200 & 4 000 t/an et qu’elles sont restées relativement constantes depuis 1990. Pacyna et al.
(2006) chiffrent a 2 200 t les émissions pour 'année 2000, dont 54 % pour 1’Asie. Driscoll et al.
(2013) chiffrent plutot les émissions actuelles vers 'atmosphére a 6 500 a 8 200 t/an, dont 40 %
en provenance de I’Asie. L’Afrique arrive en deuxiéme position avec 18 % des émissions et I’Europe
en troisiéme position avec 8 % des émissions. Le principal pays européen émetteur est 1’Allemagne

(centrales a charbon), la France est en cinquiéme position (Cossa et Ficht, 1999).

Cossa et Ficht (1999) et Cossa et al. (1996) considérent qu’a I’échelle mondiale, les apports
en mercure a I'océan par voie atmosphérique s’élévent a 2 000 t/an, et que 'océan restitue chaque
année la méme quantité de mercure vers 'atmosphére ; les échanges atmosphére/océan seraient ainsi
équilibrés. Pour Driscoll et al. (2013), les échanges de l'océan vers 'atmospheére sont de l'ordre de
3 000 t/an, tandis que de 'atmosphére a l'océan ils sont de 4 000 t/an. Ils précisent que les dépots
de mercure atmosphériques ont augmenté globalement d’un facteur trois par rapport a la période
préindustrielle. Pour les régions cotiéres européennes, les apports atmosphériques peuvent atteindre
40 ng/m?/an le long des cotes du Danemark. Pour la Méditerranée occidentale, estimation est de
12 ng/m?/an. Cossa et Ficht (1999) et Cossa et al. (1996) considérent que les apports dissous par
les fleuves aux océans a ’échelle mondiale sont dix fois plus faibles que les apports atmosphériques
et seraient de l'ordre de 200 t/an. Le flux de mercure associé aux particules charriées par les fleuves
est estimé & pres de 1 000 t/an par Cossa et al. (1996). Driscoll et al. (2013) chiffrent les apports en
mercure total et en méthylmercure des fleuves a 'océan a 380 t/an et 20 t/an respectivement. Pour
Driscoll et al. (2013), le bilan annuel pour locéan est donc de 4 380 t d’apports de mercure total
par Iatmosphére et les fleuves et de 3 200 t d’exports, dont 200 t de dépot dans les sédiments du
fond.
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2.3 Contamination des cours d’eau

La répartition du mercure dans ’environnement est conditionnée par sa trés grande volatilité a
température ambiante, la stabilité de ses liaisons avec le carbone et sa capacité a se bioaccumuler
(Cossa et Ficht, 1999). Sa forme élémentaire est trés volatile et sous forme gazeuse, il est trés mobile
et transporté sur de grandes distances dans I’atmosphére. Le transfert de 'atmosphére vers les eaux
de surface ou vers les sols se fait par la pluie aprés oxydation dans les nuages. Les formes ionisées du
mercure se fixent facilement aux oxydes de fer, d’aluminium et de manganése et particuliérement a
la matiére organique (Coquery, 1994). Dans les sols ou dans les riviéres, le mercure s’associe donc
aux particules solides, avec lesquelles il peut voyager sur de plus longues distances. Les sédiments

constituent un des réservoirs les plus importants de mercure dans I’environnement.

Le cycle biogéochimique du mercure fait intervenir des conversions d’espéces chimiques et des
changements de phase, liquide, solide ou gaz (Cossa et Ficht, 1999). Globalement, la plus grande
partie du mercure mobilisé est recyclée plusieurs fois entre les eaux de surface et 'atmosphére. Une
petite fraction seulement s’échappe du cycle par enfouissement dans les sédiments. Le devenir des
différentes formes du mercure dans I’environnement est donc varié, entrainant sa présence dans la
plupart des milieux (Cf. Tab. 3 pour l'exemple de la France métropolitaine, selon Bisson et al.

(2010)).

Tableau 3  Concentrations en mercure total et méthylmercure mesurées en France, d’aprés Bisson
et al. (2010)

Eaux
Eau sout. Lacs Mers Riviéres Pluie Sédiments
ng/L ng/L ng/L ng/L ng/L mg/kg
Hg total 0,5-15 2-12 0,01-6 0,05-3 <04
Methylmercure 0,04-0,8 < 0,5-0,6
Biote
Sols Air Poissons Plantes

eau douce eau mer aquatiques
mg/kg  ng/m®  mg/kg mg/kg  mg/kg
Hg total 0,03-0,15 1-4
Methylmercure 0,2-7 0,01-1,5 < 0,1

En milieu aqueux, le mercure est soit réduit soit méthylé (Cossa et Ficht, 1999). La réduction
des formes divalentes du mercure conduit a leur retour vers I'atmosphére. La méthylation en re-
vanche favorise la bioaccumulation dans les organismes vivants et ’adsorption sur les particules en

suspension. Les différentes formes chimiques du mercure dans 'eau dépendent principalement du
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pH, de la présence ou de I’absence de matiéres organiques, du potentiel d’oxydo-réduction du milieu
et de la concentration en MES. En riviére, pour des valeurs de pH usuelles comprises entre 7 et
8,5, la majeure partie du mercure n’est pas dissoute mais adsorbée sur les particules en suspen-
sion (UNEP/MAP /MED, 2003). La phase particulaire est donc généralement la voie dominante du
transport du mercure en riviere (Thomassin et Touzé, 2003). D’important taux de transport par
voie particulaire sont observés pour le Po, avec 88 % de transport particulaire (UNEP/MAP /MED,
2003) ou encore dans le Lot et la Garonne, ou selon Schifer et al. (2006) jusqu’a 98 % du mercure est
transporté en phase particulaire. L’adsorption peut étre particulierement importante pour les tres
fines particules, de diameétre inférieur a 0,45 pum, majoritairement composées d’hydroxydes de fer,
d’aluminium, de manganése ou de matiére organique. En conditions acides en revanche, le mercure

se désorbe des particules.

Le coefficient de partage particulaire-dissous Kd est le rapport entre la teneur d’une substance
dans la phase particulaire et dans la phase dissoute. Un log K d positif traduit une affinité plus impor-
tante de la substance pour la phase particulaire. Les coefficients de partage sol/eau, sédiments-eau,
matiére en suspension-eau sont trés variables suivant la nature du support d’adsorption (sol, MES,...)
et la nature du mercure considérée. Le log Kd sédiment-eau du mercure en milieu marin est estimé
a 5,5 par Coquery et al. (1995) et & 5,05 en eau douce par Stortelder el al. (1989). Le log Kd MES-
eau est de 5,23 selon Stortelder el al. (1989). Le mercure a donc une forte affinité pour la phase

particulaire.

Les teneurs moyennes en mercure particulaire du Rhone peuvent étre jusqu’a dix fois supérieures
aux teneurs mesurées dans la crotte et varier de 0,18 mg/kg a 1,71 mg/kg (Cossa et Martin, 1991).
Les concentrations actuelles classent le Rhone parmi les grands fleuves urbanisés les moins contam-
inés en mercure (Cf. Tab. 4). En effet, les riviéres Léna, Ob, Iénissei, considérées comme vierges
de contamination au mercure, présentent des concentrations en mercure particulaire de 'ordre des
teneurs contenues dans la crotte terreste, de 0,03 & 0,15 mg/kg (Coquery et al., 1995). En revanche,
le Niagara, le Po, le Rhin, la Seine et le Var, présentent des teneurs moyennes en mercure particulaire

de 1,22 a4 1,57 mg/kg.

Le flux de mercure particulaire du Rhone & Arles pour I'année 2009 est estimé a 144 kg/an
(Castelle, 2010), ce qui correspond & 92 % du flux total de mercure passé a Arles. Pour la Seine,
Cossa et al. (1994) évaluent le flux de mercure annuel & 163 kg pour ’année 1990 et & 216 kg pour
I'année 1991. Le flux moyen annuel de mercure a exutoire du Lot est estimé a 35 a 530 kg/an selon

les années, dont 58 & 84 % sont de source anthropique.
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Tableau 4 Teneurs moyennes (minimale-maximale) en mercure particulaire mesurées dans quelques
fleuves de la planéte d’aprés la littérature

Fleuve (Pays) Années Teneur (mg/kg) Source
Rhoéne (France) 1985 0,9 Figueres et al. (1985)
1989 0,23-1,71 Cossa et Martin (1991)
1994-95 | 0,481 (0,080-1,560) Chiffoleau (1995)
1994-95 1,14 Pont (1996)
2009-10 0,180 (0,065-0,841) Castelle (2010)
Saodne (France) 1989 0,44 Santiago et al. (1993)
Seine (France) 1997 1,22 (0,43-2,67) Coquery et al. (1997)
Cossa et Ficht (1999)
Garonne (France) 1985 0,7 Figueres et al. (1985)
Schéfer et Blanc (2002)
Loire (France) 1982 0,6 Figueres et al. (1985)
1995 0,10-0,50 Coquery et al. (1997)
Var (France) 1994-1995 0,04 Pont (1996)
Charente (France) 1985 1,2 Cossa et Martin (1991)
Argens (France) 1994-1995 <0,03 Pont (1996)
Herault (France) 1994-1995 0,14 Pont (1996)
Orb (France) 1994-1995 0,29 Pont (1996)
Po (Italie) 1,54 UNEP/MAP/MED (2003)
Rhin (Allemagne) 1,46 Cossa et al. (1996)
1999-2000 | 0,09 (0,05-0,12) 0,143 Pardos et al. (2003)
Elbe (Allemagne) 1,3 Cossa et Ficht (1999)
Coquery et Cossa (1995b)
Niagara (USA) 1,57 Cossa et al. (1996)
Léna (Russie) 1991 0,04-0,20 Coquery et al. (1995)
Ob (Russie) 1993 0,04-0,06 Coquery et al. (1995)
Iénissei (Russie) 1993 0,04-0,06 Coquery et al. (1995)
Saint-Laurent (Canada) | 1995-96 0,15 (0,04-0,52) Quémerais et al. (1998)
Quémerais et al. (1999)
11 cours d’eaux suisses | 1999-2000 0,14 (0,02-0,59) Pardos et al. (2003)
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3 Les polychlorobiphényles

3.1 Caractéristiques physico-chimiques et réglementation

Les polychlorobiphényles (PCB) sont des composés aromatiques organochlorés, couramment ap-
pelés pyralénes en France. Ils sont constitués de deux cycles aromatiques reliés par I'un de leurs
sommets et pouvant porter jusqu’a 5 atomes de chlore chacun (Fig. 1). 1l existe donc 10 degrés de
chloration allant du monochloro-biphényle au décachloro-biphényle (Dargnat et Fisson, 2010). Leur
formule chimique générale est C12H19_,)Cl, (avec n compris entre 1 et 10). Les multiples combi-
naisons possibles donnent lieu a 209 congénéres théoriques différents (Brunet, 2007), numérotés de 1
a 209 par I'International Union of Pure and Applied Chemistry (IUPAC). En réalité, les contraintes

de synthese ne permettent de produire qu’environ 150 congénéres différents (Meunier, 2008).

3 2 283
4 4
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F1GURE 1 — Structure chimique des PCB.

Ces composés sont persistants et la stabilité des molécules augmente avec leur degré de chlo-
ration. Leur temps de demi-vie dans ’environnement peut aller de quelques jours & plusieurs années
selon les milieux (Brunet, 2007). Les PCB les plus chlorés, dits PCB lourds, ne sont pas biodégrad-
ables. Leur solubilité aqueuse est généralement faible et diminue quand le nombre d’atomes de chlore
augmente, variant de 6 & 106 mg/L (Chevreuil et al., 2009). Pour une substance donnée, le coefficient
Kow indique le rapport entre sa concentration & I’équilibre dans I'octanol et sa concentration dans
Ieau. Il traduit le caractére hydrophobe d’une molécule et son affinité pour une matrice solide. Une
molécule présentant un logKow < 3 est considérée comme hydrophile et sera retrouvée préféren-
tiellement en phase dissoute. Un logKow > 5 indique que la substance s’accumule surtout dans les
sédiments ou les MES. Le logKow des PCB augmentent avec le nombre d’atomes de chlore et varie

de 4,84 a 7,14 (Chevreuil et al., 2009).

Les PCB sont donc hydrophobes et lipophiles, ce qui les aménent a se fixer dans les matrices
organiques telles que certains sédiments ou les graisses animales, dans lesquelles ils ont tendance a
s’accumuler (GST-PCB, 2012). Ils s’accumulent en grande quantité dans les graisses des poissons
et la contamination de I’homme se fait principalement par la voie alimentaire. Les effets a court
terme sont de la fatigue, des nausées, des vomissements et des pertes de mémoire. A long terme, la

consommation de PCB entraine des retards de croissance et des problémes de comportement chez
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les enfants (Bisson ef al., 2005). Ils sont peu volatils mais cette voie de dispersion existe malgré tout,

conduisant ces molécules & étre quantifiées jusque dans la zone arctique (Carroll et al., 2008).

Les congénéres appartiennent soit aux PCB de type dioxine, ou PCB dioxin-like (PCB-DL), soit
aux autres PCB (PCB-NDL), en fonction de la configuration de leur molécule, largement impliquée
dans son mode d’action et sa toxicitée (ORS, 2008). Les PCB-DL ont une configuration plane, trés
comparable aux dioxines, rendant leurs mécanismes de toxicité semblables a ces derniéres. Bien
qu’étant moins utilisés dans l'industrie, ces congéneéres sont considérés comme les plus dangereux
pour la santé. Depuis 1997, 12 congénéres font partie de la liste des PCB-DL, les PCB 77, 81, 105,
114, 118, 123, 126, 156, 157, 167, 169 et 189 (INERIS, 2011). Par ailleurs, en 1982, le Bureau com-
munautaire de référence de la Commission européenne (Bruxelles) a sélectionné 7 PCB indicateurs
(PCBIi) qui doivent étre recherchés en priorité dans les matrices organiques (sédiment, sang, chair,
graisse). Ces PCB indicateurs, les congénéres 28, 52, 101, 118, 138, 153 et 180, ont été choisis du fait
de leur persistance, de leur abondance dans ’environnement et de leurs propriétés toxicologiques.
Ils représentent pres de 80 % des PCB totaux retrouvés dans les échantillons environnementaux
(eau, sédiment, échantillons biologiques) (Dargnat et Fisson, 2010). L'usage actuel est d’exprimer

les concentrations soit en congénéres individuels soit comme la somme des concentrations des PCBi

ou ) PCBi.

Les PCB-DL ont été récemment ajoutées aux substances prioritaires de la DCE (E.C., 2013).
Ils apparaissent également sur la liste des polluants organiques persistants (POP) retenue par le
protocole d’Aarhus® du 24/06/1998 et par la Convention de Stockholm ¢ de 2001. Les valeurs seuils
établies par les autorités pour réglementer la présence de PCB dans les eaux, les sols et les organ-
ismes vivants sont souvent exprimées selon une quantité équivalente de toxicité (TEQ) basée sur la
dioxine considérée comme la plus toxique (dioxine Seveso 2,3,7,8-TCDD). L’OMS a établi une dose
journaliére tolérable de 1,3 pg/kg/jour pour les PCB-DL (UNEP/MAP/MED, 2005). En Europe,
la limite maximale de concentration pour la consommation des poissons est fixée pour la somme
des dioxines, des furannes et des PCB de type dioxine & 8 pg TEQ/g de poids frais de poisson
(Afssa, 2010). En France, la concentration en PCB de I'eau destinée a la consommation humaine ne
doit pas dépasser 0,1 pg/L (MEDD, 2001) et la valeur limite de la concentration des rejets d’eaux
résiduaires est de 0,5 pg/L (MEDD, 1985). Il n’existe pas de NQE pour les PCB dans les MES.
Le critére d’évaluation écotoxicologique (EAC) déterminé par la convention OSPAR pour la somme
des PCBI dans les sédiments marins est de 1 a 10 ug/kg sec, en fonction de la distance par rapport

aux sources ponctuelles, mais aussi de la teneur en carbone organique des sédiments. Les EAC sont

5. http ://www.unece.org/env/Irtap/pops _ hl.html
6. http ://europa.eu/legislation summaries/environment /air  pollution/121279 fr.htm
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définis comme les niveaux de concentration d’une substance a partir desquels une préoccupation est

justifiée ; ces valeurs sont en général provisoires (OSPAR, 2000).

3.2 Sources de PCB

Synthétisés en laboratoire pour la premiére fois en 1881, les PCB ont été produits de fagon
massive & partir de 1929 aux Etats-Unis par Monsanto et a partir de 1930 en Allemagne par Bayer
(Harremoes et al., 2001; INERIS, 2011). Ils n’existent pas de fagon naturelle. Ils étaient utilisés
comme isolant et fluide caloporteur dans les transformateurs et les condensateurs, et comme addi-
tifs dans les peintures, les papiers autocopiants et les plastiques (Bianco et Valter, 2002; Marchand,
1989). Les produits commerciaux de marques Aroclor et Askarel (Etats-Unis), Chlophen (Alle-
magne) ou Phénochlor et Pyraléne (France) se présentaient sous forme de mélanges de PCB. Ces
mélanges comportent de 20 & 70 % de chlore et les plus répandus sont les Aroclors 1242, 1248, 1254
et 1260 (INERIS, 2011). La production des PCB en France a cessé depuis 1986 et leur usage est
interdit depuis 1987 (Rhone-Alpes, 2013). Le plan national de décontamination et d’élimination des
appareils contenant des PCB (Agence de I’écologie et du développement durable ADEME, 2003)
impose ’élimination des appareils contenant des concentrations en PCB supérieures a 500 mg/kg
au plus tard le 31 décembre 2010. Cependant, du fait de leur persistance, les PCB continuent d’étre
présents dans tous les compartiments, biologique, dissous et particulaire, des riviéres francaises et

mondiales.

Les sources potentielles de contamination des cours d’eau identifiées dans le rapport Fruget
et al. (2010) sont pour la plupart des sources diffuses encore actives telles que les retombées atmo-
sphériques, les rejets domestiques et ruissellements urbains traités ou non dans les stations d’épu-
ration, les stocks de déchets non controlés, ou les rejets d’installations de traitement des PCB ou
encore des parcs de transformateurs électriques. Des rejets accidentels ou des actes de vandalisme
sont parfois responsables de pollutions ponctuelles. Marchand (1989) estime que la production mon-
diale cumulée de PCB est de 1,2 Mt et que 30 % de cette quantité est dispersée dans I’environnement,
principalement dans ’océan. La production totale de PCB en France est estimée & 123 000 t, soit
10 % de la production mondiale, et les apports de PCB au milieu marin cotier par les fleuves et
I'atmosphére sont évalués entre 2,5 et 3,0 t/an. La quantité de PCB utilisée sur le sol frangais se

situe entre 50 000 et 60 000 t.

3.3 Contamination des cours d’eau

Les données disponibles dans la littérature portant sur les concentrations en PCB mesurées dans

les MES et les flux de PCB dans les cours d’eau de la planéte sont recensées dans les Tab. 5 et
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Tab. 6. Cette revue bibliographique met en avant une grande hétérogénéité des méthodes de calcul
et d’expression des résultats. Brunet (2007) a fait I'inventaire des valeurs trouvées dans la littérature
pour les concentrations en PCB dans 'eau, les sédiments et les poissons de plusieurs cours d’eau
dans le monde. A titre d’information, nous avons reproduit les tableaux pour les teneurs dans les
sédiments en Annexe A. La contamination des MES par les PCB semble présente dans la plupart des
régions du monde. Le Rhone présente des teneurs en PCB dans les MES importantes par rapport
aux cours d’eau suisses (Cf. Tab. 6). Toutefois, les teneurs en PCB du Rhone sont plus environ deux

fois plus faibles que les teneurs en PCB dans la Seine.

Le rapport UNEP/MAP/MED (2005) souligne que la principale voie d’entrée des PCB et de
la plupart des organohalogénés dans la Méditerranée est le dépot atmosphérique qui représente
80 % des apports, le reste transitant par les cours d’eau. Marchand (1989) liste les flux annuels de
PCB pour les fleuves frangais et quelques fleuves & I’étranger. Ces estimations sont reprises dans
le Tab. 6. Les flux sont souvent rapportés sous la forme de flux totaux, comprenant le transport
par l'eau et les particules. Au niveau mondial, les apports de PCB par les fleuves au milieu cotier
varient de 10 & 8 000 kg/an. Pour les années récentes, les flux de PCB annuels du Rhone sont du

méme ordre de grandeur que ceux de ’Ebre et sont environ 2 & 3 fois plus faibles que ceux de la Seine.

Les caractéristiques physico-chimiques des PCB les aménent a se fixer préférentiellement sur les
particules présentes dans les cours d’eau. Ce n’est pourtant pas toujours le cas; Gomez-Gutierrez
et al. (2006) indiquent que 75 % du flux annuel de PCB de ’Ebre est véhiculé par la phase dissoute.
Les auteurs précisent que ce flux est dominé par les congénéres les moins chlorés, plus facilement
transportés en phase dissoute. Dargnat et Fisson (2010) indiquent que les concentrations en PCB
mesurées dans la Seine entre 1988 et 2005 n’augmentent pas de 'amont vers 'aval. En revanche,
les profils de PCB changent et les auteurs constatent un enrichissement des échantillons en PCB
légers entre 'amont et 'aval de Rouen. Comme les PCB légers sont moins stables dans environ-
nement, les auteurs indiquent que leur présence en plus grande quantité a ’aval de Rouen suggere
une source d’apports locaux. Tout comme pour ’Ebre, le flux de PCB de la Seine est composé d’une
plus grande part de congénéres légers et leurs auteurs indiquent que le flux dissous pourrait donc
représenter une part plus importante du flux de PCB. Notons également que, dans le cas de treés
faibles concentrations en MES, la phase dissoute peut devenir le principal réservoir de PCB. C’est le
cas de la Méditerranée par exemple, ot les concentrations en MES sont de l'ordre de 0,4 & 1 mg/L
(Dachs et al., 1997; UNEP/MAP/MED, 2003). Dans le cas du Rhone, en revanche, Tronczynski et
Heéas-Moisan (1996) et Tronczynski et Tixier (2012) ont montré que la contribution du flux de PCB
particulaires au flux total du Rhone est supérieure a 90 %, confirmant que pour le Rhone les MES

sont la principale voie de transfert des PCB vers la mer. Le pourcentage de flux particulaire/dissous
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dépend de la répartition des congénéres lourds/légers (selon 'historique de la contamination).

Les concentrations et les flux sont souvent exprimés sous la forme d’une somme de PCB, mais
les congénéres considérés varient d’une étude a lautre, rendant les résultats difficilement compa-
rables. Dans le cas du Rhin par exemple, les flux calculés par la Commission internationale pour
la protection du Rhin (CIPR”) pour la période 1985-1992 sont 20 a 80 fois plus faibles que ceux
proposés dans Marchand (1989) ; cette comparaison est toutefois difficile vu le manque d’information
sur les congénéres et les phases étudiés. Dans une optique d’harmonisation, Babut et al. (2009) ont
étudié les corrélations entre les concentrations en ) PCB-DL et en Y PCBi et suggérent d’établir
une méthode normée pour passer de 'une a ’autre. Néanmoins, ces deux groupes de PCB ne sont

pas les seuls utilisés pour exprimer des résultats (Cf. Tab. 5 et Tab. 6).

De plus, la méthode de calcul de cette somme de PCB n’est pas toujours explicitée, et en par-
ticulier il n’est pas précisé quelle valeur est utilisée dans le cas ot I'un des congénéres n’est pas
quantifie. OSPAR (2002) recommande dans ce cas de considérer la concentration du congéneére com-
mme équivalente a la limite de quantification (LQ) de I'analyse ou LQ divisée par 2. Toutefois, il
n’est pas rare que la concentration d’un congénére non quantifié soit considérée comme nulle. Ces
considérations peuvent faire varier considérablement les résultats d’analyse exprimés en somme des

PCBi(Sabot, 2013).

Les protocoles d’analyse ont également évolué dans le temps, permettant une meilleure quantifi-
cation des congénéres. La baisse des limites de quantification implique dans certains cas des résultats
qui différent, comme cela a été constaté par Tronczynski et al. (1999) pour la Seine. Les protocoles
peuvent également différer d’un laboratoire a 'autre. Sur le Rhone, les concentrations exprimées
en somme des PCBi pour 'année 2010-2011 sont deux fois plus faibles que pour I'année 2009-2010
(Cossa, 2012). Les débits hydriques sont pourtant semblables pour les deux années. Les auteurs met-
tent en avant un changement de laboratoire d’analyse entre les deux périodes, avec des différences de
concentration d'un facteur deux pour 5 échantillons analysés par les deux laboratoires. Ils suggérent

d’effectuer une intercomparaison pour clarifier ce probléme.

Enfin, les fréquences de mesure et les méthodes de calcul des flux ont également évolué, rendant
difficile la comparaison des flux obtenus pour un méme cours d’eau. C’est par exemple le cas pour
le Rhone (Cf. Tab. 6). Le flux de PCB proposé par Marchand (1989) pour le Rhone est deux a six
fois plus important que le flux déterminé pour les années 1994-95 et 2009-10 par Tronczynski et

Heéas-Moisan (1996) et Tronczynski et Tixier (2012). Marchand (1989) n’a toutefois pas précisé de

7. http ://www.iksr.org/
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quels congénéres il s’agit; Tronczynski et Héas-Moisan (1996) et Tronczynski et Tixier (2012) ont
présenté des flux de Y PCBIi. Pour les suivis de 1994-95 et 2009-10, une fréquence de prélévement
bimensuelle hors des périodes de crue et plus fréquente pendant les périodes de crue a été adoptée.
Les résultats de ces suivis ont mis en évidence une dilution des teneurs en PCB dans les MES en
période de crue. Si le flux proposé par Marchand (1989) a été estimé & partir de teneurs mesurées
hors période de crue, il est probable qu’il soit surestimé. Par ailleurs, Cossa (2012) remet en ques-
tion le flux obtenu pour 'année 1994-95. Il indique, d'une part, que le flux de PCB de 2009-10
est seulement trois fois plus faible qu’en 1994-95, alors que la différence entre les flux de MES des
deux années est d'un facteur 6 (15,6 Mt de MES en 1994-95 contre 2,7 Mt en 2009-10). D’autre
part, il montre, par comparaison des teneurs mesurées entre 1994 et 2009, qu’elles n’ont pas diminué
au cours de cette période. 1l suggere donc que le flux de 'année 1994-95 pourrait étre légérement

sous-estimé.

Nous voyons apparaitre ici les principaux problémes liés au calcul de flux de PCB et de contam-
inants particulaires en général : le manque de connaissance des variations temporelles des teneurs,
qui ne permet pas d’évaluer la représentativité temporelle de la mesure effectuée, et un besoin d’ho-

mogénéiser les pratiques de prélévements, d’analyse et d’expression des résultats.
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Tableau 5 — Teneurs moyennes (minimale-maximale) en PCB mesurées dans les MES recensées dans

la littérature
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Tableau 6 Estimations de flux moyens annuels de PCB transportés par les fleuves présentées dans

la littérature

081 42 ST ‘86T ‘SIT ‘10T ‘6% ‘98¢ 40d K - 'dDd

anbipur uou (-)

08T 12 9GT ‘66T ‘S&T ‘SIT ‘60T ‘10T ‘25 ‘18 ‘8¢ d0d < (4)
60¢ 12 08T ‘OLT ‘697 ‘LIT ‘LGT ‘9T ‘€GT ‘67T ‘96T ‘ST ‘981 ‘€61 ‘SIT ‘FIT ‘C0T ‘10T ‘LL ‘@S ‘1§ ‘8¢ ‘ST ‘¢ 40d £ (?)
08T 12 9GT ‘ST ‘ST ‘STI ‘G071 ‘10T ‘35 ‘8¢ d0d < (P)
08T 12 §GT ‘67T ‘6T ‘SIT ‘10T ‘66 ‘@5 ‘8¢ dod < (2)
08T 4 61 ‘86T ‘ST ‘10T d0d < (4)
76T 12 08T ‘€ST ‘96T ‘STT ‘107 ‘3¢ ‘98 d0d < (V)

(800g) ‘v 12 q01re) [e30], (3) 8'¢ (o1ssUY) OSTUO]
(8002) ‘17 #2 q1011e)) [e10], () 19 (etssmyy) qO
(8661) ‘v 72 noyy, aarenotyred STT-+,2dDd <1 (d-D) quny
(€002) ‘v 42 Surres oareuoryred ©) g9 (g-D) a1y
(€00g) “» 2 Suijres aarenory.red ©) €00 (d-D) areas
(000g) v 12 ua Wl aarernonred (p) 97 (euSeurs[y) opA
(000%) ‘v 42 ueWoOl] oareuorred () 9L1 (ouSewoqy) oqy
(686T) PUeTIRI [®10L, - 79¢ (epurqOH) 2q1H
(686T) pPuetRIRIY [e30L, - Q61 (opue[[oH) I9SOA\
¢ MdID %0 (L00z) younig - - (¢66T) 06 -(286T) 06€
(6861) PueTRIR]\ [e10], - 009.L (opueroy) urgy
(6861) PueTRIRI [e10], - 0061-00LT (Vsn) ereSerN
(9002) ‘I 12 ZO1IBIINL)-ZaUWIOY) (snossip 9 G2 juop) [e10], () 08 (oudedsy) a1qy
(6861) pueypIR] [e30L, - 07 (eouenq) IeA
(210g) TOIX1], 30 TsUAzZOUOL], (Te303 1p %06 —) oIremorgred g0d €18
(800g) YuLUIY[) Yo XNAI[0)) oarenor.red 1g0d 09¢
(966T) westo]\-seoH 9o D{suizouol], | ([e30) Up %66 —) oIre[uornred g0d 06¢
(6861) puetrpIRIy [e30], - 009 (9ouesq) QUOY
(6861) pPueyRIRIy [e10], - 0LL % 09 (eoury) aa1or]
(6861) pueyRIRIy [e10], - ¢h ® ¢ (9ouesq) opuoiiy
(¥661) ‘1P 12 essoD) aaremor.red (q) 01 @ GC1
(8861) noureqy [e30], (e) (06 + 08) 0LT
(6861) pueyRIRIy [e10], - 06 © 0£T (eoury) duteg
90In0g xng op adA(, SQI9PISU0D g d (ue/3y) xnq (sheq) oano[g

23



Flux de contaminants particulaires dans le Rhone

4 Le Rhoéne : un fleuve contrasté et fortement aménagé

4.1 Caractéristiques hydrographiques

La plupart des informations présentées dans ce paragraphe est issue des ouvrages de Bravard

(1987) et de Bravard et Clemens (2008) qui font une présentation précise du Rhone.

1Légende

Le Rhéne

Prinicpaux affluents
o D Limite du bassin versant francais i
| Relief

| Altitude
|~ Elevée : 4649

- Faible : 0

Mer Méditerranée

FIGURE 2 — Réseau hydrographique du Rhone et de ses principaux affluents

Le Rhone prend sa source en Suisse, dans le massif du Saint Gothard, et parcourt 810 km avant
d’arriver a la mer Méditerranée, dans le sud de la France, au niveau du delta de Camargue (Bravard,
1987). Par ses dimensions, il est le deuxiéme fleuve sur le territoire frangais aprés la Loire (Bravard et
Clemens, 2008). Depuis la construction du barrage d’Assouan sur le Nil dans les années 60, le Rhone
est le premier fleuve méditerranéen en termes de débit d’eau annuel avec un apport de 53,9 km3/an,

et le second en terme de surface de bassin versant avec 95 600 km? (UNEP/MAP/MED, 2003). Le
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bassin versant du Rhone se distingue par une grande hétérogénéité géologique et climatique. Son
régime hydrologique est influencé par la fonte des glaciers et des neiges a 'amont, par la pluie et les

événements hydrologiques cévenols extrémes a Paval (Pardeé, 1925).

Les territoires qu’il traverse sont variés en termes de reliefs et de climats et Bravard et Clemens
(2008) distinguent cinq entités hydrographiques :

e le Rhone alpestre, de la source au lac Léman qui s’écoule sur le territoire suisse sous la forme
dun torrent de montagne et draine 5 000 km?, ce qui représente environ 5 % de la superficie
totale du bassin. A la sortie du Léman, le Rhone traverse Genéve ot il est rejoint aprés quelques
kilométres par ’Arve en rive gauche;

e le Haut-Rhone frangais (Cf. Fig. 2), qui traverse le Jura, les Préalpes et la plaine de I’Ain
sur plus de 200 km et couvre un bassin versant de 12 300 km?. Les principaux affuents du
Haut-Rhone sont (Cf. Fig. 3.5), de 'amont vers I’aval, la Valserine (rive droite), le Fier (rive
gauche), le Guiers (rive gauche), la Bourbre (rive gauche) et I’Ain (rive droite). Les affluents
en rive gauche viennent des préalpes et les affluents en rive droite du Jura. C’est entre le Fier
et le Guiers que le Lac du Bourget se déverse dans le Rhone en rive gauche par le canal de
Saviéres. Le canal permet d’écréter les crues du Rhone, I’écoulement se faisant alors du Rhone
vers le lac;

e le Rhone Moyen (Cf. Fig. 2), s’étirant sur 110 km et drainant un territoire de 46 150 km?
entre les confluences de la Sadne et de I'lsére;

e le Rhone Aval (Cf. Fig. 2), de I'lsére & Arles, long de 160 km avec un bassin de 29 150 km?.
Sur cette portion, les principaux affluents, aux influences méditerranéennes, sont la Drome,
I’Ardéche, le Gard et la Durance (Cf. Fig. 3.16) ;

e et le delta, entre Arles et la mer, o le fleuve se répartit entre le petit Rhone a I'ouest et le
grand Rhone a l'est.

De I'amont vers ’aval, la pente ne cesse de s’atténuer, passant de 0,9 % dans la partie suisse

a seulement 0,004 % au niveau du delta. Le débit moyen annuel du Rhone a la station de Beau-
caire située 15 km en amont d’Arles est de 1 690 m?/s pour la période 1920-2011°. Le plus faible
débit journalier enregistré est de 300 m3/s le 8 aotit 1976 et le plus fort est de 11 500 m3/s le 3

10" organisée par le

décembre 2003. Ce dernier chiffre a fait 'objet d’une conférence de consensus
préfet coordonnateur du bassin Rhone Méditerranée & la demande du Ministere de ’écologie et du
développement durable en 2005. Les débits instantanés de période de retour 1 an, 2 ans, 10 ans,

50 ans et 100 ans sont respectivement de 4 000, 5 000, 8 400, 10 400 et 11 200 m3/s (Eyrolle et al.,

9. données CNR, statistiques : http ://www.hydro.eaufrance.fr, code station : V7200010
10. http ://ccbr.lyon.cemagref.fr/
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2012).

Le Léman est le plus grand lac européen, avec une superficie de 582 km? et une longueur de
70 km. La traversée de cette masse d’eau par le Rhone provoque la décantation des matiéres en
suspension, de sorte que les eaux en sortie de Léman sont a peu prés dénuées de particules. Depuis
1995, le barrage du Seujet construit en sortie du Léman dans Genéve assure la régularisation du
niveau du lac Léman et la modulation des débits du Rhone par ’amortissement des crues et le
soutien des étiages. Les débits et volumes sortant du lac Léman sont régis par deux conventions. La
convention suisse inter-cantonale (1884) définit le réglage de la cote du plan d’eau du Léman et fixe
le débit minimum sortant du lac & 100 m3/s du ler mai au 30 septembre et 4 50 m3/s du ler octobre
au 30 avril avec une forte modulation journaliére et hebdomadaire. La convention internationale
d’Emosson du 23 aotit 1963 prévoit la restitution a la France des eaux provenant du bassin versant
de I’Arve et accumulées dans le barrage suisse d’Emosson. Le volume annuel de cette restitution est

fixé & 87 Mm?.

Les quatre principaux affluents du Rhone en termes d’apports en eau sont I’Ain, affluent jurassien
(module — 104 m3 /s, débit spécifique — 28 L/s/km?), la Sadne, qui draine en partie les Vosges, le Jura
et le Massif Central (475 m3/s, 16 L/s/km?), I'Isére, descendant des Alpes (333 m? /s, 28 L/s/km?)

et la Durance, affluent préalpin soumis au climat méditerranéen (180 m3/s, 13 L/s/km?).

4.2 Les aménagements du Rhoéne

Le Rhoéne a connu de nombreux aménagements pour faciliter la navigation et la production d’én-
ergie. L’exploitation hydroélectrique du Rhone a débuté en 1898 avec la mise en service du barrage
de Cusset & 'amont de Lyon, opéré par Electricité de France (EDF !'!). La Compagnie Nationale
du Rhone (CNR '?) a par la suite construit 18 autres aménagements hydroélectriques sur le Rhéone
francais (Cf. Fig 3). Sur le trongon du Rhone entre le Léman et la frontiére franco-suisse, les amé-
nagements de Verbois et du Seujet sont exploités par les Services Industriels de la ville de Genéve
(SIG '3) et 'aménagement de Chancy-Pougny par la Société des Forces Motrices de Chancy-Pougny
(SFMCP '#), dont les SIG et la CNR sont actionnaires. Au total, ce sont donc 22 aménagements qui
ont été construits sur le Rhone entre le Léman et la mer. Ces aménagements ne représentent ni une
pression polluante, ni des zones de prélévement d’eau, mais ils constituent néanmoins un obstacle

au transit sédimentaire et les sédiments s’accumulent progressivement dans les retenues. C’est par-

11. http ://france.edf.com

12. http ://www.cnr.tm.fr/fr/
13. http ://www.sig-ge.ch

14. http ://www.sfmcp.ch/
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ticulierement le cas du barrage suisse de Verbois (SIG), qui se situe a 'aval de la confluence entre
IArve et le Rhone, ’Arve étant un gros contributeur en MES. L’accumulation de sédiments dans
la retenue de Verbois provoque '’exhaussement de la ligne d’eau et entraine un risque d’inondation
des bas quartiers de Genéve en cas de crue. Pour limiter ces problémes, des opérations de chasse
hydraulique sont menées périodiquement, depuis 1898 en collaboration entre les Francais et les Su-
isses. Ces opérations consistent a abaisser la retenue du barrage de Verbois pendant une semaine
pour permettre d’évacuer les sédiments piégés dans la retenue vers 'aval. Ces chasses sont associées
a une ouverture préalable du barrage de Génissiat, depuis sa mise en eau en 1948, pour limiter
I’accumulation de sédiments dans la retenue et pour assurer une régulation des concentrations en
MES en utilisant les vannes de fond et de demi-fond du barrage de Génissiat. Ces opérations sont
réglementées par ’accord franco-suisse du 4 octobre 1967 qui fixe la saison des chasses aux alentours
du mois de juin, une périodicité de trois ans et des consignes de débit. Entre 1969 et 2003, le rythme
triennal a été respecté; puis, suite a un moratoire pour la recherche de solutions de gestion alterna-
tives, une interruption de 9 ans a eu lieu entre 2003 et 2012 (CNR, 2012). Suite a une forte mortalité
piscicole due a un probléme de gestion des débits amont en 1978, des seuils de concentration en

MES ont été établis en 1981 et encadrent ces opérations de chasse.

4.3 Les flux particulaires transportés par le Rhone

Le Rhone constitue I'apport principal de matiéres solides a la Méditerranée (UNEP /MAP/MED,
2003; Ollivier et al., 2011). D’aprées le rapport UNEP/MAP /MED (2003), les apports spécifiques
annuels de sédiments du Rhone a la Méditerranée sont de 324 t/km?/an, ce qui est prés de deux fois
supérieur aux valeurs obtenues pour les autres fleuves méditerranéens, pourtant déja caractérisés par
des taux d’érosion tres élevés. Néanmoins, Ollivier et al. (2010) indiquent qu’avec une concentration
moyenne en MES de 120 mg/L (Pont, 1997; Ollivier et al., 2010), le Rhone reste parmi les riviéres
du monde pour lesquelles les concentrations en MES sont faibles, par comparaison avec la moyenne
mondiale de 535 mg/L établie par Berner (2012). Les données collectées par Pont (1997) entre 1992
et 1995 ont montré que le flux annuel de MES du Rhone peut varier d’un facteur 20 d’une année &
I'autre, avec des valeurs allant de 1,2 & 22,7 Mt de MES pour ces trois années de mesure. Les études
menées dans le cadre du projet EXTREMA ont mis en évidence que les crues peuvent représenter
jusqu’a 95 % du flux annuel de MES du Rhone & Arles (Eyrolle, 2010), ce qui souligne la nécessité
d’échantillonner ces événements pour produire une estimation correcte des flux annuels.

L’Etude Globale Rhone (EGR), réalisée en 2000 par SOGREAH (Hydratec, 2003), représente un
travail important de synthése des données se rapportant au transport solide du Rhone. Elle décrit

les principaux mécanismes de la dynamique fluviale du Rhone et proposent des estimations de flux
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F1GURE 3 — Localisation des aménagements hydro-éléctriques sur le Haut-Rhone. Source CNR (CNR,
2012)

solides par charriage et par suspension pour les principaux affluents du bassin versant, en se basant
sur des données issues de la littérature. Selon cette étude, qui fait référence a ’heure actuelle, les
quatre affluents les plus contributeurs au flux de MES du Rhone sont 'Arve (1 a 3,6 Mt/an), la
Saone (1,5 a 3 Mt/an), U'Isére (3,5 Mt/an) et la Durance (1,8 Mt/an). En termes d’apports en
matiéres en suspension, I’Arve, seul afluent alpestre en aval du Léman et principale source de MES
au Haut-Rhone, a fait 'objet de plusieurs publications depuis la fin du 19éme siécle (Baéff, 1891;
Collet et al., 1916; Hydratec, 2003).

5 Le Rhoéne, un fleuve pollué ?

5.1 Suivi et études de la contamination

Le Rhoéne est soumis & de nombreuses pressions polluantes associées aux industries situées le
long du corridor rhodanien et des affluents, notamment de 1'Isére, a la présence de I'aire urbaine de
Lyon qui concentre un quart de la population du bassin versant, au réseau de transport important

avec notamment un intense trafic fluvial de marchandises, & la production d’énergie nucléaire avec
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Iinstallation de quatre centrales sur ses rives, mais aussi des pressions associées a l'agriculture
apportées au Rhone par la Sadne. Différentes études ont montré que le Rhone transporte une grande
variété de contaminants associés aux matiéres en suspension (Cossa et Martin, 1991; Tronczynski
et Héas-Moisan, 1996; Radakovitch et al., 2008; Sicre et al., 2008; Antonelli, 2010; Castelle, 2010;
Ollivier et al., 2011; Eyrolle et al., 2012; Cossa, 2012; Tronczynski et Tixier, 2012).

Les études menées sur les contaminants particulaires du Rhone portent sur les éléments traces
(Radakovitch et al., 2008), les éléments traces et majeurs (Ollivier et al., 2011), les éléments ra-
dioactifs (Antonelli, 2010; Eyrolle et al., 2012), le mercure (Cossa et Martin, 1991; Castelle, 2010;
Cossa, 2012) et les contaminants organiques (Sicre et al., 2008; Tronczynski et Héas-Moisan, 1996;
Cossa, 2012; Tronczynski et Tixier, 2012). Ces études se basent sur des données de concentrations
en MES et de teneurs en contaminants collectées avec une haute fréquence de mesure, typiquement
avec des pas de temps variant de 1 a 15 jours selon les événements hydrologiques et la taille des
bassins versants.

Les données collectées au cours de ces études améliorent la connaissance des processus qui régis-
sent le transport des contaminants particulaires et des variations temporelles des concentrations a
I’échelle annuelle ou a 'échelle d'un événement (Ollivier et al., 2011). C’est par exemple le cas des
travaux menés par Castelle (2010), Cossa (2012) ou Eyrolle ef al. (2012) dans le cadre du projet
EXTREMA, dédié a Panalyse des conséquences d’épisodes météo-climatiques extrémes (Eyrolle,
2010). Les flux de matiére en suspension, de mercure, de contaminants organiques persistants et de
radionucléides associés & ces événements se sont révélés largement supérieurs a ceux qui résultent
des processus de transferts moyens et sont souvent équivalents aux flux cumulés sur plusieurs mois,
voire plusieurs années en régime de base (hors crue). Dutordoir et al. (2012) et Minaudo (2011)
présentent des données collectées sur les contaminants particulaires de I'Isére. Ils étudient notam-
ment les relations entre les teneurs en contaminants particulaires et les flux de MES au cours de la
crue de mai 2008.

Ces différentes études sont en général le fruit de suivis fins des teneurs en contaminants sur de
courtes périodes et & des échelles géographiques réduites & cause du coiit et des difficultés techniques
de mise en place qu’ils impliquent. Depuis 2005 sur le Rhone aval, un effort d’échantillonnage partic-
ulier a été mené avec la mise en place de la Station Observatoire du Rhone a Arles (SORA). Opérée
par I'Institut de Radioprotection et de Streté Nucléaire (IRSN), elle est équipée pour la mesure
des concentrations dissoute et particulaire en radioéléments, nutriments et contaminants chimiques ;
depuis 2008, elle permet le calcul de bilans de flux de MES et de contaminants chimiques (Antonelli,
2010). Le développement de ce type de suivi & plus long terme en différents points du bassin versant
du Rhone est devenu une nécessité pour quantifier les flux de MES et de contaminants associés et

pour étudier leur dynamique.
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Les données collectées quotidiennement a SORA depuis 2005 ont permis d’établir que le Rhone
déverse en moyenne 9,6 Mt de matiéres en suspension (MES) par an dans la Méditerranée (Eyrolle
et al., 2012; Delmas et al., 2012). Ce flux représente prés de 60 % des exports de particules du ter-
ritoire francais vers la mer, faisant du Rhone un important contributeur de MES & la Méditerranée.
Eyrolle et al. (2012) ont montré I'importance des crues dans le transit des sédiments du Rhone
vers la mer a travers I’étude de vingt événements de crue survenus entre 2001 et 2008. La crue de
décembre 2003 (de fréquence de retour supérieure a 50 ans) aurait produit prés de 5 Mt de MES en

six jours (Ollivier et al., 2010; Eyrolle et al., 2012).

Sur le bassin versant du Rhone, I’Agence de I’eau Rhone-Méditerranée & Corse (AERMC) a mis
en place le réseau de suivi Eau et MES entre 1991 et 2009 (AERMC, 2009). Les 17 stations com-
posant ce réseau ont fait I'objet de prélévements d’eau et de MES a raison de quatre fois par an pour
rechercher plus de 600 substances. Ces données sont bancarisées et disponibles sur internet '°. Le
premier objectif du réseau était d’acquérir une vision globale de I’état des cours d’eau aux stations
considérées, et le jeu de données collecté constitue une intéressante base pour évaluer les tendances
des contaminations sur les vingt derniéres années. La question de l'utilisation de ces données pour
calculer des flux de contaminants particulaires avec une incertitude acceptable a fait 'objet de trois
études par IPL (2009), Roux (2011) et Linne (2011). Les limites pointées par ces études concernent
majoritairement la fréquence d’échantillonnage, trop faible pour mesurer les variations liées au cycle
hydrologique, et certaines discontinuités des protocoles d’analyse chimique qui compliquent l'inter-
prétation des données. Pour améliorer le réseau de mesure, de préléevement et d’analyse en vue de
calculer des flux de contaminants, les auteurs suggérent notamment de disposer d’une mesure en
continu des débits et des concentrations en MES, et de mettre en place un échantillonnage temporel

des teneurs en contaminant, centré sur les événements hydrologiques majeurs.

Depuis 2009, la création de 1’Observatoire des sédiments du Rhone (OSR '%) a permis le développe-
ment d'un réseau de suivi des flux de MES et de contaminants particulaires sur le Rhone. L’OSR est
une plate-forme de recherche pluri-partenariale créée en 2009, dont la vocation est de produire sur
le long terme des connaissances scientifiques interdisciplinaires permettant de mieux comprendre la
dynamique sédimentaire du Rhone et d’éclairer les opérateurs publics. L’OSR produit et collecte des
données quantitatives permettant de caractériser les flux de matiére, les stocks sédimentaires et les

pollutions associées. L’objet d’étude de ’OSR est la vallée du Rhone, du Léman & la Méditerranée.

15. http ://sierm.eaurmec.fr/telechargement /telechargement.php
16. http ://www.graie.org/osr/
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5.2 Le mercure dans le Rhéne

Le rapport UNEP/MAP/MED (2003) souligne que la distinction entre la part naturelle et la
part anthropique de la contamination constitue la principale difficulté des études environnementales
sur les métaux lourds. Le fond géochimique de mercure est trés variable en fonction de la géologie
de la région. Pour le bassin versant du Rhone, cet exercice est compliqué par une géologie complexe,
puisque le Rhone draine une partie des Alpes en rive gauche et une partie du Jura, des Vosges
et du Massif Central en rive droite. L’inventaire géochimique mené par le bureau de recherches
géologiques et miniéres (BRGM '7) pour le bassin Rhone Méditerranée Corse est présenté dans les
rapports Sonney et al. (2005a) et Sonney et al. (2005b). L’objectif était d’identifier les zones a risque
de teneurs naturelles élevées en éléments traces dans les eaux de surface et les eaux souterraines.
Pour le mercure dans les MES, AERMC (2004) considére que plusieurs stations de mesure situées
sur le Rhone mettent en évidence une pollution du fleuve par le mercure, par comparaison avec
le fond géochimique. Les cours d’eau identifiés sont le Rhone a 1’aval de Geneéve (concentrations
dans la fraction particulaire : environ 1 ug/L), le Gland, un affluent du Doubs (0,58 pg/g dans
les bryophytes), le Drac (0,6 pg/g dans les bryophytes), I'Isére a Grenoble (concentrations dans
la fraction particulaire : 0,96 ug/L), la Durance a l'aval des Mées (jusqu’a 1,25 ug/g dans les
bryophytes) et I’Orb & Béziers (concentrations dans la fraction particulaire : 0,29 pg/L).

Les rapports Sonney et al. (2005a) et Sonney et al. (2005b) indiquent que le risque de trouver
des zones a risque de fond géochimique en mercure élevé est trés faible sur le bassin versant. Seules
les roches basiques et ultrabasiques du massif de Belledonne sont identifiées formellement comme
contenant des filons de mercure. Ils en concluent que les fortes concentrations en mercure retrouvées
aux différentes stations ont probablement une origine anthropique. La pollution atmosphérique est
également identifiée comme un acteur important dans la contamination des eaux du bassin, avec

des concentrations en mercure mesurées dans les pluies allant jusqu’a 1,7 pug/L (Sonney et al., 2005a).

Parmi les sources connues de mercure sur le bassin versant, les usines de production de chlore,
qui utilisent du mercure dans leur procédé industriel, sont fortement ciblées par 1’association France
Nature Environnement (FNE '#). 11 s’agit des sites Arkema & Jarrie dans I'Isére (cours d’eau : Drac,
affluent de 1'Tsére), Arkema & Lavéra dans les Bouches-du-Rhone (a proximité de I’étang du Berre
et de la cote meéditerranéenne), Solvay Electrolyse a Tavaux dans le Jura (cours d’eau : Doubs).
L’usine Arkema de Saint-Auban a été condamnée pour la pollution de la Durance au mercure, au
chlore et aux solvants chlorés, de 2003 & 2005, et I'abandon de déchets dans les eaux (Alpes-de-

Haute-Provence) ! ; elle est actuellement en cours de démantélement. Ces sites ont des capacités

17. http ://www.brgm.fr/
18. http ://www.fne.asso.fr
19. http ://www.journaldelenvironnement.net /article/arkema-condamnee-pour-pollution-de-la-durance, 27989
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de production trés différentes, les plus importantes étant Arkema & Lavera et Solvay Electrolyse a

Tavaux.

Les teneurs en mercure particulaire du Rhone peuvent étre jusqu’a dix fois supérieures aux
teneurs mesurées dans les cours d’eau considérés comme propres tels que 1’Ob ou la Iénissei (Cf.
Tab. 3). Castelle (2010) montre que les teneurs en mercure dans les MES du Rhone a Arles ont
diminué d’un facteur 3 en 15 ans, passant de 0,481 mg/kg en 1994-95 & 0,18 mg/kg en 2009-10. Les
concentrations actuelles classent le Rhone parmi les grands fleuves urbanisés de France les moins
contaminés en mercure. Pour année 2010-2011, Cossa (2012) indiquent que les teneurs en mercure
mesurées & Arles sont en continuité avec celles de 'année précédente. Au cours de année 2009,
les concentrations en mercure particulaire ont peu évolué, mais montrent une légere tendance a la
baisse quand la concentration en MES diminue (Castelle, 2010). Un phénoméne de dilution semble
se produire alors, avec l'arrivée de particules moins chargées. Le flux de mercure particulaire du
Rhone a Arles pour 'année 2009 est estimé a 0,144 t/an sur la base de concentrations bimensuelles

(Castelle, 2010), ce qui correspond a 92 % du flux total de mercure passé a Arles.

Santiago et al. (1993) fait état de teneurs en mercure de l'ordre de 0,44 mg/kg dans les sédiments
prélevés dans la Sadne & Lyon en novembre 1989. Rappelons que les sols contiennent naturellement
entre 0,03 et 0,15 mg/kg en fonction de la roche dont ils sont issus (Cf. Tab. 3). Toujours selon
Santiago et al. (1993) sur la méme période, les concentrations en mercure dans les sédiments du
Rhone étaient de ordre de 0,20 mg/kg & Pougny sur le Haut-Rhone, de 0,90 mg/kg & Lyon avant la
confluence avec la Saone, de 0,49 mg/kg & Chasse sur Rhone en aval de la confluence Rhone/Saone
et de 0,39 mg/kg a Arles. La concentration mesurée pour la Sadne apparait donc comme moyenne
au regard des autres concentrations. Sonney et al. (2005b) indiquent, comme pour le reste du bassin
du Rhone, que rien ne permet de penser que le fond géochimique de la Sadéne puisse étre élevé. 11 est
donc probable qu'une source de mercure anthropique soit également présente sur le bassin versant

de la Sadne.

Les teneurs en mercure mesurées dans les MES et les sédiments d’une dizaine de cours d’eau
suisses sont proches du fond géochimique et ne mettent pas en évidence une contamination par le
mercure (Pardos ef al., 2003). En revanche, Vernet et Scolari (1976) indiquent qu’a cette époque, le
mercure est un contaminant majeur dans la zone en aval du Léman. A I’aplomb de Chancy, ils notent
que la teneur en mercure mesurée dans la fraction < 63 um des sédiments est passée de 0,20 mg/kg a
0,30 mg/kg entre 1978 et 1979. Pour 1979, les auteurs estiment que 1 & 3 kg de mercure sont rejetés
chaque jour par le Rhone amont dans le Léman et ciblent notamment les stations d’épuration comme

sources de pollution.
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5.3 Les PCB dans le Rhone

En France, la pollution du Rhéne par les PCB a fait 'objet d’un soulévement médiatique im-
portant. Citons par exemple ce dossier de presse du WWF paru le 19/09/2007 et intitulé "Pollution
du Rhone au PCB - Un Tchernobyl a la Francaise" (WWF, 2007). Les premiéres inquiétudes sont
apparues dans les années 80, suite a 'installation de 1'usine d’élimination des PCB TREDI a Saint
Vulbas le long du Rhone. En 1985, une pollution par les PCB est identifiée dans le Rhone avec des
valeurs dans les poissons 2 a 3 fois supérieures a la norme de 2 000 ng/g poids frais alors en vigueur
(Monod et al., 1990). La FRAPNA dépose alors une plainte contre X pour pollution du Rhone par
les PCB (WWF, 2007). Début 2005, des analyses menées par un pécheur professionnel ont révélé
des teneurs élevées en PCB dans des poissons prélevés dans le canal de Jonage. Un premier arrété
préfectoral est pris en septembre 2005 pour interdire la commercialisation et la consommation des
poissons péchés dans le canal de Jonage, un bras du Rhone bordant les communes de Meyzieu et
Décines, et le plan d’eau du Grand Large. Cet arrété est étendu en 2007 par les préfets de I’Ain,
de I'Isére et du Rhone a une zone d’une centaine de kilométres, depuis le barrage de Sault-Brénaz
dans I’Ain, a 55 kilomeétres a 'est de Lyon, jusqu’a celui de Vaugris au sud de Vienne dans I'Isére.
Début 2007, le préfet coordonnateur de bassin a mis en place une stratégie de pilotage coordonnée
a 1’échelle du bassin. Les recherches, qui se sont poursuivies dans ce cadre, ont révélé un taux de
PCB supérieur aux seuils réglementaires sur tout le linéaire du Rhone, du barrage de Sault-Brenaz
(Ain) jusqu’a la mer. Ces résultats ont conduit les préfets de département concernés a interdire la

consommation de poisson sur I’ensemble du linéaire (Brunet, 2007; Préfecture Rhone-Alpes, 2010).

La quantification des PCB fait I'objet d’une attention particuliére depuis une vingtaine d’année
sur le Rhone. D’aprés Tronczynski et Héas-Moisan (1996), le Rhone fait partie des zones industri-
alisées moyennement contaminées par les composés organochlorés. L’association Robin des bois 2°
a recensé pour l'ensemble du territoire francais les sites industriels et les accidents en lien avec la
dispersion de PCB dans I’environnement. Dans la version d’avril 2013 de 'atlas, I’association compte
pour le bassin versant du Rhoéne 5 sites de production, 11 sites de regroupement, de maintenance et
d’élimination, 89 sols ou remblais pollués et 26 pillages, soit 133 sites pollués. Les sites de produc-
tion sont Arkema, producteur de pyraléne & Jarrie (Isére), Rhodia Chimie, producteur de pyraléne
au Pont-de-Claix (Isére), Jeumont-Schneider-Transformateurs, fabricant de transformateurs a Lyon
(Rhone), Areva, fabricant de transformateurs & Aix-les-bains (Savoie) et Rectiphase, (groupe Schnei-

der Electric) fabrication de condensateurs a Pringy (Haute-Savoie).

20. http ://www.robindesbois.org/PCB /pollution-pch.html

33



Flux de contaminants particulaires dans le Rhone

L’usine Trédi a souvent été soupgonnée d’étre responsable de la pollution du Rhéne par les PCB.
Le rapport de Fruget et al. (2010) rappelle que cette usine détruit depuis 1986 plusieurs milliers de
tonnes de PCB par an. Le procédé employé est une incinération a haute température (1 100 ° C)
suivie d'un refroidissement brutal, nécessitant une consommation d’eau importante. Dés les années
90, un controle trés strict et systématique de la teneur des rejets en PCB a été mis en place. Les
analyses quotidiennes montrent que le rejet moyen annuel de PCB au Rhone s’est maintenu autour
de 1 kg/an jusqu’en 2007 et s’est limité & 100 g/an depuis. La société Trédi Saint Vulbas a effectué
des analyses de PCB, de dioxines et de furanes sur les MES et les sédiments du fond (Fruget et al.,
2010). Les MES ont été collectées par centrifugeuse a ’occasion de quatre campagnes de prélévement
entre 2008 et 2009. Les sédiments du fond ont été collectés avec une benne a sédiments au cours de
huit campagnes entre 2006 et 2009. Les campagnes de mesures ont été réalisées en amont et en aval
du point de rejet de 'usine dans le Rhone amont au niveau des sites de Lucey, Loyettes, Montalieu,
Massignieu, Proulieu et Saint Vulbas et sur le Séran, affluent qui n’est a priori pas soumis a une
contamination et qui permet de fournir un échantillon dit de "référence point zéro". Les échantillons
collectés ont été séchés a lair libre, broyés au pilon, conditionnés dans des bocaux en verre et envoyés
au laboratoire CARSO pour analyser les PCBi, PCB-DL, dioxines et furannes par spectrométrie de
masser haute résolution. Les données sont fournies et discutées dans le rapport Fruget et al. (2010).
Les campagnes de prélévements réalisées par Fruget et al. (2010) en 2008-2009 ont montré que le flux
de PCB circulant dans le Rhone en aval du rejet est compris entre 3 et 12 kg/an. La contribution
globale du rejet de 'usine TREDI Saint Vulbas est donc inférieure & 3 % des PCB véhiculés par le

fleuve.

Tronczynski et Tixier (2012) soulignent que la stabilité des teneurs en PCB dans les MES du
Rhone sur la période 1994-2010 (Cf.Tab. 5), alors qu’un autre composé organique étudié, le pp’
DDE a vu sa teneur diminuer de moitié sur la méme période. Cela pourrait indiquer qu’un impor-
tant stock de PCB est présent dans les sédiments du Rhone et/ou que le bassin versant est soumis
a des apports constants en PCB. Une étude menée en novembre 1989 par Santiago et al. (1993)
présente les concentrations en PCB totaux mesurés dans les MES du Rhone de I'amont vers I'aval
entre Bouveret (amont du Léman) et Arles, en incluant la Saone a Lyon. Les teneurs relevées sont
inférieures a la limite de quantification en amont de Pougny sur le Haut-Rhone, de l'ordre de 90 ng/g
a Pougny, de 114 ng/g & Lyon avant la confluence avec la Sadne, de 226 ng/g dans la Saone a Lyon,
de 1115 ng/g a Chasse sur Rhone en aval de la confluence Rhone/Saone et de 631 ng/g a Arles.
La valeur mesurée dans le Rhone & Lyon est en accord avec les valeurs mesurées par Fruget et al.
(2010). La teneur mesurée dans la Saone est deux fois plus importante que celle mesurée dans le
Rhone a Lyon. La concentration mesurée & Chasse sur Rhone apparait trés élevée, au regard des

concentrations mesurées dans le Rhone et la Saone avant leur confluence. Cette étude, menée sur
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seulement un mois, offre toutefois une vision sur 'ensemble du Rhéne, de I'amont vers ’aval, des

teneurs en PCB.

Entre 2008 et 2009, des carottes sédimentaires ont été prélevées par TENTPE en quatre sites sur
le Rhone & 'amont et a 'aval de Lyon : la lone de la Morte, la retenue du Grand Large, la darse de
Crépieux et la lone de 'lle-du-Beurre. L’objectif était d’étudier la contamination historique en PCB
de ces sites (Desmet et al., 2012). Cette étude a mis en évidence le pic historique de contamination

au PCB dans les sédiments du Rhone a la fin des années 1970.

6 Objectifs et démarche scientifique

Dans cette thése, nous cherchons a faire progresser la connaissance des flux de MES et de
contaminants particulaires au sein du Rhéne. Cette connaissance est actuellement limitée par le
manque de données d’observation a haute résolution spatio-temporelle dont I'acquisition est freinée
par des verrous technologiques et méthodologiques importants. Ce manque de données empéche
d’estimer et d’interpréter les flux de contaminants particulaires de facon robuste. Les processus
intervenant dans la dynamique des flux et des phases porteuses ne sont également pas identifiés, ce
qui restreint les possibilités de reconstituer et modéliser les flux et processus hydro-sédimentaires et
chimiques en riviére.

L’enjeu de cette étude est donc de contribuer & lever ces principaux verrous scientifiques identifiés
pour 'estimation des flux de MES et de contaminants particulaire. Les objectifs généraux de la thése
sont les suivants :

e l'étude de la variabilité temporelle et spatiale des concentrations en MES et des teneurs en
contaminants sur le Rhone et ses principaux affluents, et l'identification des paramétres qui
controlent ces variations,

e la quantification des flux de MES et de contaminants associés,

e l'identification et la hiérarchisation des sources d’incertitudes associées au calcul de flux de
contaminants particulaires et la quantification de ces incertitudes,

e ’étude des variations spatiales et temporelles des flux de MES et de contaminants particulaires
a ’échelle du réseau hydrographique,

e le développement de la modélisation des processus hydro-sédimentaires au sein d’'un réseau

hydrographique trés artificialisé.

La zone d’étude considérée est le Rhone entre la sortie du Léman, ot la concentration en MES

peut étre supposée nulle, et la Méditerranée, afin de quantifier les flux a la mer. Les apports des
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affluents majeurs que sont I’Arve, la Saone, I'Isére et la Durance sont également étudiés pour pro-

poser une évaluation des flux particulaires a 1’échelle du Rhone.

Ce travail s’appuie sur le réseau de mesure de 'OSR, qui permet de mesurer les flux de MES et
de suivre & haute fréquence I’évolution temporelle des teneurs en contaminants au niveau des prin-
cipaux points clé du réseau hydrographique de la zone d’étude. Un suivi plus détaillé est effectué
sur le Haut-Rhone, dont le réseau de mesure, développé dans le cadre de cette thése, permet depuis
2011 de mesurer en continu les flux de MES et de suivre les teneurs en contaminants sur cette partie

du bassin versant.

Etant donné son importance dans le calcul du flux de contaminants particulaires, la connais-
sance fine de la variabilité du flux de MES représente un atout majeur. Les chroniques continues de
MES produites par le réseau de mesure constituent un jeu de données intéressant pour étudier les
processus mis en ceuvre et établir la méthode de calcul la plus adaptée pour les années antérieures,
pour lesquelles seules des données discrétes sont disponibles. Une fois les flux de MES établis avec
une incertitude acceptable, il devient pertinent de s’intéresser aux variations des teneurs en con-
taminants et aux mécanismes qui les controlent. La méthode la plus & méme de fournir des flux de

contaminants particulaires fiables doit en effet prendre en compte ces variations.

Ce manuscrit est constitué de sept chapitres :

1. un état de l'art de la quantification des flux de MES et de contaminants particulaires dans
lequel sont présentés les paramétres constituant les flux, les méthodes existantes pour les

calculer et les sources d’incertitudes identifiées ;

2. le détail des techniques utilisées sur le Rhone et ses affluents pour mesurer les trois paramétres
du flux de contaminants particulaires : le débit, la concentration en MES et la teneur en
contaminants particulaires; certaines de ces techniques ont fait I'objet de développement et

de validation spécifiques dans le cadre de cette thése;

3. la présentation du réseau de mesure et des données disponibles a différentes échelles de temps
et d’espace. La qualité du jeu de données collectées est évaluée dans cette partie afin d’ap-

préhender son potentiel et ses limites pour 'étude des flux particulaires ;

4. T’étude de la variabilité spatio-temporelle des débits, concentrations en MES et teneurs en
contaminants, débouchant notamment sur la justification du choix des méthodes de calcul des
flux des MES et des contaminants particulaires utilisées pour les situations ot un suivi continu

n’est pas disponible;
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5. linterprétation des flux de MES, de PCB et de mercure obtenus dans le Rhone et ses principaux
affluents lors de deux événements hydrosédimentaires importants, la crue de mai-juin 2008 et
les chasses de juin 2012, puis a 1’échelle annuelle et pluriannuelle, dont des essais d’analyse

spatiale pour évaluer le flux de MES ;

6. une contribution & la modélisation des processus hydro-sédimentaires observés dans le Rhone,
et en particulier le paramétrage du coefficient de dispersion longitudinale (article soumis), la
représentation des aménagements et le paramétrage sédimentaire, avec la prise en compte de

la granulométrie ;

7. Enfin, une conclusion générale et les perspectives de ce travail.
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Quantification des flux particulaires

état de l'art

1.1 Introduction

Ce premier chapitre présente un état de I’art des connaissances en matiére de quantification des
flux de MES et de contaminants particulaires. 11 a pour objectif de définir le flux de contaminants
particulaires. Les différentes méthodes utilisées dans la littérature pour calculer les flux de MES et de
contaminants particulaires & partir de mesures discontinues sont présentées et discutées dans cette
partie. Nous recensons également les pratiques courantes d’expression des teneurs en contaminants et
les méthodes classiques de normalisation des teneurs. La bonne compréhension de ces derniers points
est en effet nécessaire pour interpréter les résultats concernant les contaminants et pour comparer
les données produites avec celles de la littérature. Enfin, nous identifions les sources d’incertitude
associées au calcul du flux de contaminants particulaires et, en se basant sur des valeurs trouvées

dans la littérature, nous proposons une hiérarchie de ces sources d’incertitude.

Nota : les dimensions des paramétres apparaissant dans les équations sont indiquées plutdt que
leurs unités. Elles sont indiquées entre crochets, a 1'aide des lettres M pour masse, L pour longueur

et T pour temps.

1.2 Définitions et principes des observations

1.2.1 Définition du flux particulaire et des particules considérées

Dans cette thése, nous nous intéressons aux flux de contaminants transportés par les matiéres en
suspension en riviére. Plusieurs types de particules solides se déplacent dans un cours d’eau en fonc-
tion de la position a laquelle on se place dans la section. Les particules les plus grossiéres (graviers
et sables grossiers) se déplacent par charriage sur le fond du cours d’eau (bedload), les sables plus

fins se déplacent en suspension juste au dessus du lit sous 'effet d'un fort gradient vertical (sus-
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pended load) et les particules les plus fines (argiles et limons) sont en suspension dans la colonne
d’eau (washload). Le washload concerne la plus grande partie de la section et on peut considérer
une certaine homogénéité dans la répartition des particules dans la colonne d’eau. Il a été établi par
de nombreux auteurs (Abarnou et al., 1987; Pignatello et Xing, 1996; Horowitz, 2008; Jambon et
Thomas, 2009; Lick, 2009) que les particules les plus fines (argiles et limons) sont les principales por-
teuses de contamination organique hydrophobe et métallique adsorbable (dont le mercure). Dans
la suite de ce travail, le terme de matiéres en suspension (MES) fera donc référence aux partic-
ules fines qui se déplacent de facon homogéne en suspension dans la colonne d’eau, c’est-a-dire au
washload. D’un point de vue pratique, ces particules correspondent a celles que nous échantillonnons
a proximité de la surface de I’écoulement, dont la granulométrie est potentiellement variable selon

les événements.

Dans la littérature, le concept de flux de MES est utilisé pour désigner un flux homogéne au sein
de la section, mais il n’existe pas de consensus large autour de la définition précise des particules con-
cernées par ’établissement de ce flux. De plus, cette définition n’est pas toujours clairement explicitée
dans les publications. Dans certains cas, le flux de MES établi correspond au flux de suspension to-
tale, i.e. au washload et au suspended load, et inclut donc les sables en suspension hétérogéne. Dans
d’autres cas, le flux de MES ne prend en compte que le washload. Selon la problématique étudiée,
il est capital de ne pas confondre les deux flux qui correspondent & des populations sédimentaires
treés différentes en termes de granulométrie, d’affinité pour les contaminants hydrophobes, et de

comportement mécanique (cohésion, transport, dépot et resuspension).

Les flux de MES et de contaminants particulaires étudiés dans ce travail se rapportent unique-
ment aux fines particules en suspension dans la section (washload) et aux contaminants transportés
par ces particules, reconnues comme les principales porteuses de contamination. Il est primordial que
les particules échantillonnées pour établir les teneurs en contaminants soient les mémes particules,
i.e. les mémes caractéristiques (granulomeétrie, composition), que les particules considérées lors de

la mesure de la concentration en MES.

La répartition des contaminants entre la phase particulaire et la phase liquide est le résultat
d’échanges (sorption et désorption) des molécules pour atteindre un équilibre thermodynamique
dans chaque phase. La sorption des molécules met en jeu deux processus, ’absorption et 'adsorption
(Tronczynski et al., 1999).

Dans le cas de I'absorption, les molécules entrent dans la particule et se lient & elle. Ce partage
dépend de la masse ou du volume des particules solides et de leur composition. Les liaisons établies

sont en général des forces faibles de type forces de Van der Waals. Les composés hydrophobes comme
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les PCB se lient préférentiellement & la matiére organique qui compose la particule et cette affinité,
liée au caractére hydrophobe de la molécule, est plus marquée pour les PCB lourds, qui comportent
un grand nombre d’atomes de chlore (Pignatello et Xing, 1996). Abarnou et al. (1987) précisent
que la matiére organique présente dans les MES domine les processus de sorption-désorption des
composés hydrophobes, et que la taille des particules a moins d’influence. Dans le cas du mercure,
Iaffinité pour la matiére organique est due a des liaisons fortes entre le soufre présent dans la matiére
organique et le mercure (Jambon et Thomas, 2009).

Dans le cas de 'adsorption, les molécules se fixent a la surface de la particule. C’est ici la surface
d’échange qui gouverne le partage (Pignatello et Xing, 1996). Pour des particules sphériques, la
surface spécifique S [L™1], i.e. le rapport de la surface S [L2] sur le volume V' [L3] , est proportionnelle
a U'inverse du diameétre D [L] :

S _6xD* 6

Ss = vV aD3 D (11)

Par conséquent, pour une méme masse de particules, un ensemble de particules fines offre donc
une plus grande surface qu’un ensemble de particules plus grossiéres. Pour les particules petites,
le processus d’adsorption est donc plus important que pour les particules grossiéres. Jambon et
Thomas (2009), Pierard et al. (1996), Horowitz (2008) et Lick (2009) observent une teneur massique
en contaminants plus élevée dans les particules fines que dans les limons et les sables. La teneur en
contaminants dans les MES analysées est donc susceptible de varier suivant la distribution granu-
lométrique de I’échantillon et la teneur en matiére organique des MES. L’étude des caractéristiques
des particules, en particulier leur granulométrie et leur teneur en carbone organique, apparait donc

comme un point clé pour interpréter les flux de contaminants particulaires.

Le flux au temps t de contaminant particulaire ¢.(t) [MT!] & travers une section transversale A
[L2] de riviére est évalué par intégration du produit des vitesses v(y, z,t) [LT 1], des concentrations
en MES c,(y, z,t) [ML™3] et des teneurs en contaminants des particules c.(y, z,t) [MM™!] en tout
point (y, z) de la section :

oc(t) = /Av(y,z,t) cs(y, z,t) co(y, z,t) dA (1.2)

Et sur une période de temps (t1, t2) le flux cumulé ®. [M] correspond a l'intégration dans le temps

des flux instantanés :

o, = gi) dt = / / v(y, z,t) cs(y, z,t) cey, z,t) dA dt (1.3)
t1 t
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Pour pouvoir discrétiser cette équation, nous nous trouvons confrontés aux questions de I’hétérogénéité
des concentrations en MES et des teneurs en contaminants au sein de la section, et de la variabilité
spatio-temporelle des vitesses, des concentrations en MES et des teneurs en contaminants.

Sous hypothése d’uniformité spatiale de la concentration en MES Cj et de la teneur en contam-

inant C¢, le flux ®, peut s’exprimer en fonction du débit Q(t) = [, v(y,z,t)dA :

2= [ Qu) CnCLlt) dt (1.4)

t1

Enfin, si la mesure du débit, de la concentration en MES et des teneurs en contaminants permet
de tenir compte des variations temporelles de chaque parameétre, i.e. si le pas de temps de mesure
est inférieur au rythme de leurs variations temporelles, alors le flux de contaminant particulaire au

sein d’une section de mesure peut s’écrire sous la forme suivante :

N N

o, = Z q)c,i = ZQ’L Cs,i Cc,i T; (15)
i=1 i=1

avec ; le débit d’eau, Cs; la concentration massique en MES, C.; la teneur en contaminant par

masse de MES séches, évalués en moyenne sur la sous-période de temps T;.

1.2.2 Principe de mesure des trois paramétres du flux particulaire
1.2.2.1 Le débit

Le débit correspond a l'intégration de la vitesse de I’écoulement sur la section. Comme la vitesse
n’est pas uniforme au sein d’une section de riviére, sa connaissance en tout point de la section est
nécessaire pour établir le débit.

La méthode classique d’exploration du champ des vitesses au sein d’une section emploie un
moulinet, constitué d’une hélice montée sur une perche. Une relation entre la vitesse de rotation de
I’hélice et la vitesse du courant est calibrée par le constructeur. Le micro-moulinet est utilisé pour
les petites riviéres, et pour les cours d’eau plus importants, le moulinet est fixé sur un saumon (lest)
en forme d’ogive. L’exploration du champ des vitesses se fait en positionnant ’appareil & différentes
profondeurs le long de verticales choisies pour bien documenter la section. La mise en ceuvre de cette
méthode est souvent fastidieuse, il faut au moins une demi-heure et jusqu’a plusieurs heures pour
effectuer le jaugeage sur une section, et le champ de vitesses obtenu n’est pas continu. Le débit est
alors obtenu par interpolation des vitesses entre les points de mesure, puis par intégration sur la
section.

Le développement des techniques de mesure acoustiques facilite désormais la connaissance des

vitesses en quasiment tout point de la section. L’utilisation ’ADCP (acoustic Doppler current pro-
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filers) montés sur une embarcation s’est en effet considérablement développée au cours des derniéres
années pour mesurer les débits, notamment grace a leur fiabilité et rapidité. Cette technique, basée
sur lenregistrement de la rétrodiffusion acoustique renvoyée par les particules transportées par
le cours d’eau, permet d’obtenir le champ de vitesses & travers la section de mesure. L’intensité
rétrodiffusée mesurée par ADCP est également considérée comme un indicateur acceptable des con-
centrations de MES et la recherche se porte actuellement sur des méthodes permettant d’utiliser
cette mesure pour déduire les concentrations en MES au sein de la section (Kostaschuk et al., 2005;
Moore, 2011; Moore et al., 2012, 2013).

La connaissance en continu de la vitesse en tout point de la section reste néanmoins exception-
nelle et il est plus courant de disposer de la mesure du débit en continu, déterminé au niveau des
stations hydrométriques généralement par utilisation d’une courbe de tarage reliant le débit a la
hauteur d’eau et établie & partir de jaugeages. La hauteur d’eau peut étre mesurée en continu a
I’aide de capteurs ultrason par exemple. La mesure du débit est alors donnée pour ’ensemble de la

section de mesure.

Sur le Rhone et ses affluents, il existe un réseau de stations hydrométriques suffisamment dense
et fiable, avec acquisition des niveaux d’eau au pas de temps variable adaptatif. Différents produc-
teurs rendent disponibles ces données : CNR, DREAL Rhone-Alpes, SPC-Grand Delta ', EDF, SIG,
OFEV. Si le pas de temps moyen journalier est inadapté, le pas de temps moyen horaire est souvent
un bon compromis entre la taille des fichiers de données & manipuler et la résolution temporelle
suffisante. Le pas de temps instantané variable (adaptatif) permet la description la plus fine des
événements les plus importants. La plupart des stations hydrométriques sur le Rhone et les afflu-
ents fonctionnent sur le principe d’'une courbe de tarage (relation niveau-débit construite a l'aide
de jaugeages), mais un certain nombre de stations situées dans des trongons influencés par les amé-
nagements aval fonctionnent avec une courbe de tarage & deux niveaux. C’est le cas de la Sadne a
Lyon, ou la cote est influencée par la présence de la retenue de Pierre Bénite a ’aval. Une relation
hauteur-débit double entrée a donc été établie a Couzon (une vingtaine de kilométres en amont).
Cette relation est constituée d’une multitude de relations hauteur-débit selon le niveau de la retenue

de Pierre Bénite.

Il n’existe pas toujours de station hydrométrique a proximité immédiate de la station de suivi
des flux particulaires considérée. C’est typiquement le cas de la station du Rhone & Jons, ainsi que le
cas de différents affluents. Pour calculer les flux, on peut alors modéliser le débit a la station, a partir
des points de mesure situés en amont, ou en aval, et en tenant compte du temps de propagation

hydraulique. A défaut, on peut établir des relations empiriques entre les deux stations. Dans le cas

1. Service de prévision des crues
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de la station de Jons, les stations hydromeétriques les plus proches sont les stations de Perrache
(28 km a l'aval) et d’Anthon (7 km & 'amont). La mesure ultrason effectuée & Perrache est estimée
plus fiable par la CNR que la relation hauteur-débit & Anthon. Aucun apport ou perte significatifs
d’eau n’ont lieu sur le trongon Anthon-Perrache. Le décalage temporel pour tenir compte de la
propagation entre la station de Jons et la station de Perrache est évalué & 8h.

La propagation dépend non seulement de la vitesse variable de 1’eau, mais aussi de la conduite
des aménagements du Rhone, en fonction du niveau de débit. Ainsi, en crue, les barrages s’ouvrent et
une importante partie du débit est évacuée par les Vieux-Rhone. Le modele hydraulique du Rhone,
construit par 'OSR ? entre le Léman et la mer est un outil bien adapté pour faire ce type de modéli-
sation, puisqu’il tient compte de la gestion des ouvrages et est capable de combiner des écoulements
issus de différents affluents. Le modéle est actuellement précisément paramétré entre le Léman et
Lyon, hors crues débordantes. Il est présenté au §6.2 de cette thése. C’est 1'outil utilisé pour calculer
la chronique de débit & Jons, a partir des débits mesurés & Anthon, ou la somme des débits mesurés

a Lagnieu (Rhone), Port-Galland (Ain) et Tignieu-Jameizieu (Bourbre).

Au niveau d’une méme station hydrométrique, le débit varie typiquement d’un & deux ordres
de grandeur au cours du temps. Par exemple, au cours des dix derniéres années, les débits horaires
mesurés sur le Rhone & Perrache (CNR) varient de 100 a4 3000 m? /s, pour I’Arve a Bout-du-Monde
(OFEV), ils varient de 6 & 700 m3/s et pour la Bourbre & Tignieu (DREAL) de 1 a4 50 m3/s. La
vitesse a laquelle les changements de débit ont lieu dépend du cours d’eau. Pour le Rhone a Perrache,
une montée de crue dure de un a dix jours tandis que sur ’Arve, I’Ain ou la Bourbre, elle dure de
quelques heures a quelques jours au maximum. En France, le débit est en général enregistré de fagon
continue et est disponible & un pas de temps horaire voire plus fin pour la plupart des cours d’eau
sur le site de la Banque Hydro?, ce qui permet de tenir compte de la variabilité du débit et de
rendre négligeables les erreurs d’échantillonnage temporel, sauf pour les trés petits cours d’eau treés

réactifs. La connaissance du débit n’est donc pas un probléme pour le calcul de flux.

1.2.2.2 La concentration en MES

La concentration en MES peut étre déterminée soit directement a partir d’échantillons filtrés,
soit indirectement par mesure de la turbidité et transformation de la turbidité en concentration en
MES.

Les mesures optiques a 'aide de turbidimeétres calibrés se sont développées au cours des dix
derniéres années. Malgré des problemes d’étalonnage associés notamment & des variations des car-

actéristiques des particules transportées dans le cours d’eau (Vongvixay, 2012; Saguintaah, 2012;

2. Observatoire des sédiments du Rhone
3. http ://www.hydro.eaufrance.fr/
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Thollet et al., 2013), de nombreuses études ont montré l'intérét de la mesure de la turbidité pour
estimer les concentrations en MES en continu (Gippel, 1995; Riley, 1998; Lenzi et Marchi, 2000;
Brasington et Richards, 2000; Eads et Lewis, 2002; Mano, 2008; Horowitz, 2008).

La concentration en MES peut également étre reconstituée par un modéle, notamment en étab-

lissant une relation entre la concentration en MES et le débit (Walling, 1977; Asselman, 1999).

La plupart du temps, la mesure de la concentration en MES est effectuée en un point unique
de la section, souvent proche de la surface. Une hypothese forte dans le calcul de flux est que cette
mesure est représentative de I’ensemble de la section.

La principale cause d’hétérogénéité des concentrations en particules fines au sein d’une section
provient de la proximité & ’amont d’une singularité perturbant I’écoulement. C’est notamment le cas
au niveau d’une confluence, qui voit 'arrivée dans le cours d’eau principal d’un apport de particules
avec des caractéristiques, concentrations, granulométrie et composition, différentes.

La longueur de bon mélange L,, est définie comme la longueur minimale d’un trongon de cours
d’eau permettant d’obtenir une concentration homogéne d’une substance dissoute ou particulaire
depuis son point d’injection, ou depuis une confluence entre deux cours d’eau de concentrations
différentes. La longueur de bon mélange peut étre trés variable car elle dépend des caractéristiques
du troncon de cours d’eau et de la confluence considérée. Plusieurs formules empiriques ou semi-
empiriques ont été proposées pour estimer L,,, selon les conditions d’écoulement et le type de cours
d’eau. Elles doivent étre maniées avec précaution et ne fournissent que des ordres de grandeur. Pour
un cours d’eau, on pourra appliquer classiquement la formule de Rimmar (Eq. F.1) (André et al.,
1976; Boiten, 2000).

W2

avec W [m] et H [m]| la largeur et la profondeur moyennes du cours d’eau, respectivement, et K’ [sans
dimension| un coefficient variant en pratique entre 5 et 10 (entre 3 et 27 dans les cas extrémes). A
partir d'une étude théorique sur un cas de confluence simplifié, Smith et Daish (1991) aboutissent &
une formule qui dans le cas de deux cours d’eau de profondeurs équivalentes se réduit a la formule
de Rimmar avec K’'=10.

Pour favoriser la répartition homogéne des concentrations en MES au sein de la section, on se
placera donc a une distance supérieure a la distance de bon mélange des zones de confluence pour

que les eaux en provenance des deux parties du réseau hydrographique aient le temps de se mélanger.

Au niveau d’une section de mesure donnée, la concentration en MES peut varier sur trois a
quatre ordres de grandeur. C’est le cas par exemple de I’Arve a Bout-du-Monde, ou la concentra-

tion en MES mesurée entre 1965 et 2003 a raison d’un prélévement tous les cing jours en moyenne
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(OFEV) varie de 1 mg/L a plus de 30 g/L. Pour le Rhone a Jons, enregistrement en continu de la
concentration en MES horaire depuis 2010 fournit des valeurs variant entre 1 mg/L et 1 g/L. Les
variations de concentration en MES sont surtout importantes en périodes de crue. En régime de
base, elle varie tout au plus d’un facteur 5. Comme pour le débit, la vitesse & laquelle les variations
de concentrations en MES ont lieu dépend du cours d’eau. Les durées de montée de crue solide sont
en général du méme ordre de grandeur que les durées de montée de crue liquide, et peuvent méme
étre un peu plus courtes. Ainsi dans le cas du Rhéne a Jons, une montée de crue solide dure de un
a quelques jours tandis que sur ’Arve, elle dure en général quelques heures. Un échantillonnage a
pas de temps horaire apparait donc comme indispensable pour tenir compte de la variabilité de ce
paramétre, notamment lors des périodes de crue, au cours desquelles 25 & 81 % du flux de MES
annuel transite (Eyrolle et al., 2012). La mise en place d'un suivi avec un pas de temps plus fin lors
des crues et plus large en régime de base apparait comme une alternative intéressante, dans le cas

ol un suivi continu n’est pas possible.

La plupart des données existantes de concentration en MES proviennent de prélévements ponctuels
réalisés dans le cadre de suivis réglementaires de la qualité de ’eau ou de programmes de recherche
sur les cours d’eau, tels que le Piren Seine par exemple. L’échantillonnage discret est réalisé a pas de
temps constant, journalier au mieux, hebdomadaire ou mensuel la plupart du temps, et principale-
ment au cours des jours ouvrés (Walling et Webb, 1985; Phillips et al., 1999; Moatar et Meybeck,
2005; Quilbe et al., 2006; Horowitz, 2008; Mano, 2008; Raymond, 2011; Meybeck et Moatar, 2012).
Ces suivis permettent rarement d’échantillonner les événements de crue et bien souvent le pas de
temps est trop important pour que la concentration en MES puisse raisonnablement étre considérée

comme constante durant l'intervalle entre deux mesures.

1.2.2.3 La teneur en contaminants

La teneur en contaminants particulaires est déterminée par des analyses en laboratoire a partir
de prélévements de MES, réalisés a 1'aide de dispositifs variés qui doivent permettre de collecter une
masse suffisante de particules pour permettre les analyses. Les dispositifs déployés peuvent étre des
systemes de prélévement ponctuels, tels que des systémes de filtration ou des centrifugeuses, ou des
systéemes intégratifs dans le temps, comme des piéges & sédiments ou des échantillons fractionnés
a prélevement fréquent. Pour chaque dispositif de prélévement, la comparaison des caractéristiques
des particules prélevées avec celles des particules circulant dans le cours d’eau permet de controler

que les particules recherchées sont bien échantillonnées.
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Les prélévements sont généralement effectués en un point de la section (Horowitz, 1995, 2008).
La représentativité spatiale de la teneur en contaminant mesurée est associée a la représentativité
spatiale de la concentration en MES et des caractéristiques des MES échantillonnées. Au niveau
d’une section de mesure donnée, 'amplitude de variation de la teneur en contaminant au cours du

temps dépend de 'espéce chimique étudiée et n’est pas toujours bien définie.

Dans le cas du Rhone a Arles, la somme des PCBi mesurée dans les MES par Tronczynski et
Tixier (2012) pour 2009-2010 et par Cossa (2012) en 2010-2011 varie sur un ordre de grandeur au
cours du temps. C’est également le cas de la teneur en mercure des MES mesurée par Cossa et

Martin (1991), Castelle (2010) et Cossa (2012) dans le Rhone.

Les variations des teneurs en contaminants en fonction de ’hydrologie restent peu documentées.
Sur la base de I’étude des crues de 2008 sur le Rhone a Arles, Cossa (2012) montre que d’un événe-
ment a l'autre, la teneur en mercure des MES peut augmenter ou diminuer avec le débit, en fonction
de l'affluent d’origine de la crue. Audry et al. (2004), Blanc et al. (1999) et Schifer et Blanc (2002),
ont indiqué que les variations temporelles du cadmium particulaire dans le Lot et la Garonne sont

trés inférieures a celles du débit ou de la concentration en MES.

Des corrélations sont également recherchées entre les teneurs en contaminants particulaires et
la concentration ou le flux de MES par exemple (Schifer et Blanc, 2002; Dutordoir et al., 2012;
Quémerais et al., 1999; Tronczynski et Héas-Moisan, 1996; Horowitz et al., 2001a). Toutefois, les
processus qui régissent les variations des teneurs en contaminants particulaires restent mal connus,

et demandent a étre explorés pour chaque molécule.

Le coit et les difficultés de mise en ceuvre des prélévements de MES pour les analyses des
contaminants conduisent généralement & un échantillonnage temporel discret, avec des fréquences

de mesure trés inférieures a celles du débit et de la concentration en MES (Horowitz, 1995, 2008).

1.2.3 Choix de la section de mesure

Le flux de contaminant particulaire transitant dans un cours d’eau est calculé & partir de la
mesure des trois parameétres, @@, Cs et C.. Il arrive que les trois paramétres ne soient pas mesurés
au niveau de la méme section.

Nous suggérons alors de choisir la station de mesure de la concentration en MES comme point

d’établissement du flux de contaminants particulaires. Plusieurs raisons motivent ce choix.
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Tout d’abord, la concentration en MES est, parmi les trois paramétres, celui qui varie poten-
tiellement le plus spatialement. Des phénoménes de dépét et d’érosion et des problémes de mélange
aux confluences sont ainsi susceptibles d’avoir lieu entre deux points de mesure de la concentration
en MES.

Ensuite, le débit peut étre facilement déterminé au niveau de la section de mesure de la con-
centration en MES soit par modélisation hydraulique soit a I'aide de formules empiriques, si aucun
apport ou perte intermédiaire significative de débit n’a lieu sur la distance qui sépare les deux
sections de mesure.

Enfin, nous verrons dans cette thése que la teneur en contaminant des particules est peu variable
spatialement sur un méme cours d’eau. On peut donc considérer que les teneurs mesurées au niveau
d’une autre section peu éloignée du cours d’eau seront les mémes au niveau de la section de mesure
de la concentration en MES, & condition que les particules présentent les mémes caractéristiques,

granulométrie et teneur en carbone organique notamment, aux deux sections.

1.2.4 Normalisation des teneurs en contaminants

La variabilité naturelle de la granulométrie et de la composition minéralogique des particules
est susceptible de faire varier la teneur en contaminants mesurée dans les échantillons de sédiments
ou de MES (de Groot et al., 1982; Horowitz et Elrick, 1987). Kersten et Smedes (2002) définissent
la normalisation comme une procédure pour corriger l'influence de la variabilité naturelle de la
granulométrie et de la composition minéralogique des sédiments sur les teneurs en contaminants.
Cette procédure est utilisée pour déterminer les tendances spatiales et temporelles des teneurs en
contaminants dans les sédiments marins ou en riviere (Windom et al., 1989; Klamer et al., 1990;
Daskalakis et O’Connor, 1995) et pour distinguer les sources anthropiques des sources naturelles des
contaminants métalliques (Loring et Rantala, 1992).

Schifer et Blanc (2002) constatent que pour des vitesses d’écoulement supérieures a 0,5 m/s, les
échantillons collectés avec des piéges a sediments dans 6 riviéres du systéme fluvial Adour/Garonne
présentent des particules plus grossiéres que les échantillons collectés a la centrifugeuse. Bien qu’elle
ne soit pas envisagée par les auteurs, une procédure de normalisation pourrait permettre de comparer
les teneurs en contaminants d’échantillons collectés avec ces différents systémes de prélévements en

riviére qui modifient les caractéristiques des particules.

Des procédures de normalisation des teneurs en contaminants dans les sédiments sont détaillées
a la fois dans la littérature scientifique et dans les guides de méthodologie établis par les autorités
pour harmoniser les programmes de surveillance. Le suivi des sédiments est développé depuis plus

longtemps dans le milieu marin (ex du Réseau d’Observation de la Contamination Chimique du mi-
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lieu marin (RNO/ROCCH)* depuis 1974 en France) et les guides tels que le guide JAMP développé
dans le cadre de la convention OSPAR (2002) donnent des recommandations précises pour analyser
les contaminants dans les sédiments marins et pour exprimer les résultats. Le suivi des sédiments
dans les eaux continentales, plus récent, fait également l'objet de recommandations présentées au
niveau européen dans le guide CMA (2010).

L’objectif des procédures de normalisation présentées dans ces différents guides est ’évaluation
des tendances spatiales et temporelles des teneurs en contaminants, en s’affranchissant de l'influ-
ence de la variabilité naturelle de la composition des sédiments (granulométrie, matiére organique
et minéralogie) (CMA, 2010). Le CMA (2010), distingue les procédures de normalisation chimique
par la teneur des particules en composés conservatifs et les procédures de normalisation physique

par la fraction granulométrique d’intérét.

La normalisation chimique est utilisée pour tenir compte de D'affinité de certains contaminants
pour des composeés présents dans les particules. Windom et al. (1989) montrent a partir de I’étude
de sédiment marins et cotiers prélevés dans sud-est des Etats-Unis que certains métaux (As, Co, Cr,
Cu, Fe, Pb, Mn, Ni et Zn) covarient significativement avec I’aluminium présent dans les particules.
Les auteurs indiquent que ce n’est pas le cas du mercure et du cadmium, pour lesquels la teneur en
matiére organique des particules domine les processus d’affinité. Windom et al. (1989) concluent que
la normalisation par ’aluminium des teneurs en métaux est un outil de comparaison des données
collectées dans les sédiments marins du sud-est des Etats-Unis. Ils utilisent cette approche pour
identifier les apports anthropiques de zinc et de plomb dans les sédiments provenant de la riviére
Savannah, de la baie de Biscayne et de la baie de Pensacola.

Daskalakis et O’Connor (1995) confirment les corrélations entre certains métaux et I’aluminium
contenus dans les sédiments marins du sud-est des Etats-Unis obtenus par Windom et al. (1989) et
ajoutent que des corrélations significatives peuvent également étre établies entre ces métaux et le
fer.

Klamer et al. (1990) analysent les métaux traces (sans le mercure) et contaminants organiques
(PCB et hydrocarbures HAP) dans des sédiments prélevés en mer de Wadden (Pays-Bas). Ils mon-
trent que les contaminants organiques, notamment les PCB, sont fortement corrélés & la teneur en
carbone organique des échantillons. Une normalisation des teneurs en PCB par la teneur en car-
bone organique peut donc étre employée pour étudier les variations spatiales et temporelles de la
contamination organique. Cependant, Klamer et al. (1990) recommandent d’éviter la normalisation
par le carbone organique particulaire ou par d’autres éléments conservatifs (Al ou Fe) pour I’étude
des tendances spatiales et temporelles des contaminants organiques et des métaux. Ils soulignent en

effet que cette normalisation nécessite de faire au moins une analyse supplémentaire des échantil-

4. http ://wwz.ifremer.fr/lermpl/Surveillance / Contaminant-chimique
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lons pour déterminer la teneur de I’élément conservatif utilisé pour la normalisation et que erreur

associée a la mesure de cet élément conservatif s’ajoute & U'erreur totale faite sur la teneur normalisée.

En général, les particules plus grossiéres présentent des concentrations en métaux et en contam-
inants organiques plus faibles que les particules fines. La normalisation physique consiste donc a
identifier la fraction granulométrique porteuse de contamination, dite fraction d’intérét, et a tamiser
les échantillons pour isoler cette fraction. La teneur en contaminant est alors déterminée sur la
fraction tamisée et exprimée en fonction de la masse de la fraction par rapport a la masse totale de
I’échantillon.

En sédimentologie et en géologie, 'analyse granulométrique a permis de définir des classes de
matériaux a partir de leur diameétre (Chamley, 1987; Riviere, 1977). Les plus couramment utilisées
sont :

cailloux : 200 > D > 20 mm
graviers : 20 > D > 2 mm

sables grossiers : 2 > D > 0,2 mm
sables fins : 0,2 mm > D > 20 pym
limons : 20 pm > D > 2 pym

argiles : 2 ym > D

Kersten et Smedes (2002) indiquent que les contaminants métalliques dans les sédiments marins
sont majoritairement associés aux argiles et considérent que la fraction inférieure a 2 pym est la
fraction d’intérét. Comme la séparation par tamisage de cette fraction est laborieuse, les fractions
inférieures & 20 ou 63 pm sont généralement utilisées. Ces diameétres correspondent respectivement
aux séparations des classes limons fins / limons moyens et limons grossiers / sables trés fins. La
normalisation par la fraction inférieure & 63 pm est recommandée par Klamer et al. (1990), a la fois

pour les contaminants métalliques et pour les contaminants organiques dans les sédiments marins.

1.3 Méthodes de calcul des flux de MES

Le principal verrou du calcul de flux de MES réside dans la représentativité du jeu de données
des concentrations en MES. Les données de MES existantes, issues principalement de suivis régle-
mentaires ou de programmes de recherche sur les cours d’eau, sont en général de nature discréte,
avec un pas de temps mensuel, bimensuel, hebdomadaire ou au mieux journalier. Lorsque ce pas
de temps est fixe, la probabilité d’échantillonner les événements de crue, qui produisent la majeure
partie du flux, est considérablement réduite. La mise en place de suivi avec une fréquence d’échantil-

lonnage plus importante en crue peut permettre de mieux appréhender la dynamique sédimentaire
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d’un cours d’eau. Le développement des mesures de turbidité est trés intéressant puisqu’il permet,
une fois la calibration établie, d’obtenir une mesure en continu de la concentration en MES. Néan-
moins, "utilisation de turbidimétres en riviére pour le suivi des concentrations en MES reste récente
et les chroniques de turbidité disponibles sont encore relativement courtes (une dizaine d’années au
maximum). Des questions subsistent encore quant a la relation entre la turbidité et la concentration
en MES, notamment lorsque la granulométrie des particules change au sein de la section de mesure
(Gippel, 1995; Riley, 1998; Lenzi et Marchi, 2000; Brasington et Richards, 2000; Eads et Lewis,
2002; Mano, 2008; Horowitz, 2008).

Le calcul de flux de MES est généralement effectué a partir d’un jeu de données de débit continu
et d’un jeu de concentrations en MES discontinu. Différentes méthodes de calcul des flux de MES ont
été développées au cours des trente derniéres années. Elles cherchent toutes la meilleure exploitation
possible des deux chroniques (débit et concentrations en MES) disponibles & des pas de temps
différents. Les études menées par Walling et Webb (1985), Dickinson (1981), Littlewood (1992),
Meybeck (1992), Phillips et al. (1999), Moatar et Meybeck (2005), Quilbe et al. (2006), Mano (2008),
Raymond (2011) recensent ces différentes méthodes et tentent d’établir celle qui permet d’obtenir
la meilleure estimation du flux réel. Les différentes méthodes proposées peuvent étre regroupées en
4 familles : les méthodes d’interpolation, les méthodes d’extrapolation, les méthodes d’estimation

de la production sédimentaire du bassin versant et la modélisation hydrologique.

1.3.1 Les méthodes d’interpolation

Les méthodes d’interpolation consistent en une estimation directe du flux & partir des données
discrétes de concentration en MES, en moyennant les concentrations et les débits mesurés au cours
de la période. Walling et Webb (1985) recensent plusieurs variantes selon les options choisies pour
effectuer la moyenne (i.e. utilisation de I’ensemble des débits enregistrés sur la période entre deux
prélevements ou seulement des débits mesurés au moment des prélévements, etc.). Ces méthodes
sont détaillées dans le Tab. 1.2, sous les numéros (1) a (5).

Dans les méthodes (1) et (4), les moyennes des débits et des concentrations sont effectuées
séparément. Il s’agit donc de moyennes temporelles sans mettre en relation les deux grandeurs.
Walling et Webb (1985) et Ferguson (1987) ont montré a partir d’études sur des jeux de données
de concentration en MES sur des cours d’eau anglais et suisses que ces deux méthodes sont précises
(elles donnent des résultats proches pour des sous-échantillons différents issus d’un méme jeu de
données) mais qu’elles sont biaisées. En effet, elles sous-estiment jusqu’a 40 % le flux mesuré, en
fonction du pas de temps du sous-échantillonnage. Walling et Webb (1985) indiquent que ce biais
est directement lié¢ a 'utilisation d’une pondération de la moyenne des concentrations par le temps

et non par les débits dans le calcul. La méthode (5) dérive de la méthode (4) et pondeére la moyenne
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des flux instantanés par la moyenne de tous les débits correspondant aux prises d’échantillon. Elle
est recommandée par la convention OSPAR (OSPAR, 2000) pour le calcul des apports de MES des
fleuves a la mer.

Dans les méthodes (2) et (3), en revanche, les concentrations moyennes sont pondérées par les
débits. Quilbe et al. (2006) indiquent que la méthode (2) est fortement biaisée quand le jeu de
données est peu fourni. Il fait référence a Dolan et al. (1981) qui conseillent pour réduire ce biais
de remplacer la concentration ponctuelle par la concentration moyenne sur une période de temps
donnée. Les méthodes (2), (3) et (5) utilisent donc une pondération par le débit. Elles fournissent
des valeurs moyennes de flux proches de la valeur mesurée, mais avec une dispersion trés importante,
les valeurs obtenues pouvant atteindre de 10 & 300 % du flux mesuré (Walling et Webb, 1985).

Les méthodes (1) a (5) reposent sur 'hypotheése implicite que les concentrations mesurées de fagon
discréte sont représentatives de la période qui sépare deux prélévements. La fréquence d’échantil-
lonnage de la concentration en MES par rapport a ses variations temporelles est donc un paramétre
déterminant dans la capacité de ces méthodes & estimer le flux de MES. Si I’échantillonnage ne
couvre pas une gamme représentative de la variabilité des débits et concentrations, ces méthodes
entrainent un biais sur lestimation (Dolan et al., 1981; Ferguson, 1987; Quilbe et al., 2006; Ray-
mond, 2011). Pour un cours d’eau donné, plus la concentration en MES varie vite au cours du
temps (réactivité du cours d’eau) plus la durée entre deux prélévements devra étre faible pour que
I’échantillonnage soit représentatif. La mise en place d’un pas de temps de prélévement variable en
fonction de I’hydrologie, plutot que d’un pas de temps fixe, permet d’optimiser les prélévements en
augmentant leur nombre pendant les périodes de fortes variations et en les réduisant pendant les

périodes de stabilité (IPL, 2009).

La méthode (6) a été proposée par Beale et est présentée par Littlewood (1995). Elle compléte
la méthode (5) en multipliant le flux de MES obtenu par un rapport qui permet de tenir compte
de la covariance entre le flux de MES et le débit. Cette méthode se rapproche donc des méthodes
d’extrapolation Cs(Q) décrites dans le paragraphe suivant. Quilbe et al. (2006) indique que ce type
d’estimateur est adapté pour les cas o 'on dispose d’'un grand nombre de données de débit et de
seulement quelques données de concentration.

La méthode (7) n’est pas étudiée par Walling et Webb (1985), mais est discutée par Lang (1995).
Elle correspond & une interpolation linéaire des concentrations entre deux points de mesure pour
obtenir une chronique de concentration au méme pas de temps que la chronique de débit. Le produit
du débit et de la concentration est alors sommé sur la période considérée. Aucune moyenne n’est
effectuée ici et elle permet de prendre en compte toute la variabilité du débit enregistrée, mais le

probléme de I’échantillonnage des variations de concentrations en MES demeure.
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Tableau 1.1 — Méthodes de calcul de flux de MES par interpolation issues de la littérature

Méthode Equation Source
n n
Cs,i Qi .
1 D,y = — — /e ot al.
sl (Z . ) (Z . Verhoff et al. (1980)
i=1 i=1
n
C..0;
2 Dyo = < S’ZQZ> Rodda et Jones (1983)
- "
n —
3 O3 = ( C'SJQS) Walling et Webb (1981)
i=1
_ (& C
4 Pu=0Q, ( ;’Z) Ongley (1973)
i=1
n
(Cs,:Qi)
5 Oy 5 = lzlniér Verhoff et al. (1980)
> Qi
i=1
6 Q.6 =055 CF Littlewood (1995)
151
1o
n
o - — "1
1 .5¢
n.q
n
Slq = <1> [Z(Q?Cs,z) - nql]
i=1
2 1 ~ 2
Sq* = j ZQz’ —ng
i=1
n m
7 Dyr=> ( Cs,iQk) Lang (1995)
i=1 \k=1
o, = Flux de MES [M] sur la période p
n = nombre de mesures de Cy au cours de la période
m = nombre de mesures de () au cours de la période
Csi = [M/L3] Concentration instantanée en MES mesurée
Q; = |L3/T| Débit instantané au temps du prélévement
Q, = |L3/T] Débit moyen entre deux prélévements
@p = [L3/T] Débit moyen de la période p
g = |L3?/T] moyenne des débits mesurés au moment des prélévements
I = [M] moyenne des flux de MES au moment des prélévements
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Dans le cadre d’un calcul de flux annuel, ces différentes méthodes peuvent étre appliquées soit
sur ’ensemble de 'année, soit en subdivisant le jeu de données. Cette subdivision peut se faire selon
la saison (fonte / pluie ou printemps / été / automne / hiver) ou selon les périodes de hautes et
basses eaux (Dolan et al., 1981). Le critére pour différencier les périodes de hautes eaux des périodes

de basses eaux est alors soit le débit médian soit le débit moyen.

1.3.2 Les méthodes d’extrapolation

Les méthodes d’extrapolation visent & reconstituer une chronique de concentration en MES au
pas de temps de la chronique de débit en se basant sur une relation de régression entre les deux
variables.

La relation la plus couramment établie est une régression linéaire obtenue sur les logarithmes des
séries de débit et de concentration (Walling, 1977; Asselman, 1999) (méthode 8 dans le Tab. 1.2).
Quelques explications physiques peuvent étre données aux paramétres a et b de la régression. D’aprés
Asselman (2000), le parameétre a traduit la sensibilité a ’érosion du bassin versant. Le paramétre
b pourrait étre lié a la capacité d’érosion de la riviere et a ’augmentation de la disponibilité des
sédiments en fonction du débit (Mano, 2008). Quilbe et al. (2006) indiquent que cette méthode
ne nécessite pas forcément un important jeu de données de concentration, mais que ses résultats
dépendent principalement de la qualité de la corrélation entre concentration et débit. A partir
de données de MES collectées sur de petits cours d’eau en Angleterre et en Suéde, Walling et
Webb (1981), Jansson (1985) et Walling et Webb (1988) ont évalué que les méthodes de régression
conduisent & une sous-estimation des flux, avec des flux estimés allant de 23 & 83 % des flux mesurés.
Ferguson (1986) explique que cette sous-estimation est en partie due a un biais statistique engendré
par la recherche de la corrélation sur les données logarithmiques de débit et de concentration. Il
propose un facteur de correction pour tenir compte de ce biais (méthode 9 dans le Tab. 1.2). Le
coefficient de correction utilisé dans la méthode 10 a été proposé par Duan (1983). Walling dans
Hadley et Walling (1984) et Phillips et al. (1999) proposent également des facteurs de correction
repris notamment dans Raymond (2011).

Malgré ces corrections, une importante dispersion est généralement observée dans les relations
puissance entre le débit et la concentration en MES. De nombreux auteurs se sont penchés sur
les phénomeénes d’hystérésis fréquemment observés dans les relations entre débit et concentration
en MES et ont recherché une explication physique, telle que la remise en suspension de sédiments
stockés dans le réseau hydrographique (Asselman, 1999; Lenzi et Marchi, 2000; Jansson, 2002; Le Coz
et al., 2007; Launay et al., 2012). Tls proposent plusieurs stratégies pour améliorer les relations (i.e.
pour obtenir un coefficient de corrélation plus important) : séparation du jeu de données en deux (de

juin & novembre et de décembre & mai), en fonction de la saison (printemps, été, automne, hiver), en
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fonction de la position du point de prélévement sur ’hydrogramme (montée ou descente de crue),
en fonction des périodes de fonte et de stockage nival, prise en compte d’un décalage temporel entre
le pic de débit et le pic de concentration en MES etc.

Asselman (1999) propose de prendre en compte le stock de sédiments disponible sur le bassin
versant, en introduisant dans la relation puissance un terme de déstockage en fonction du temps. Il
s’agit alors d’évaluer le stock disponible en début de saison.

Quilbe et al. (2006) soulignent que pour toutes ces méthodes de régression, la qualité du résultat
dépend avant tout de la gamme de données de concentration en MES et de débit présentes dans le
jeu de données initial. Ils insistent sur le fait que les équations de régression ne devraient en fait étre
utilisées que pour de 'interpolation et non pour de 'extrapolation, et devraient donc étre appliquées
uniquement sur la gamme de mesure disponible.

Dans les méthodes (11) et (12), la relation de régression (sans correction ou avec correction de
Ferguson) est appliquée a la courbe de fréquence des débits de ’année (Phillips et al., 1999; Raymond,
2011). Tous les débits mesurés au cours de I'année (et pas seulement au moment de I’échantillonnage
des concentrations) sont triés du plus fort au plus faible et leur fréquence d’apparition sur 'année
est déterminée. La courbe de fréquence est alors divisée en un certain nombre d’intervalles. Pour
chaque intervalle de fréquence, le débit médian est déterminé et la concentration en MES associée a
ce débit est déterminée par la relation de régression établie a partir des prélévements. Le flux annuel
est obtenu en sommant les flux calculés par intervalle de fréquence (produit du débit médian et de sa
concentration associée) et en les pondérant par la taille de Uintervalle. Il est recommandé pour cette
méthode d’utiliser au moins 100 classes de fréquence de débit (Raymond, 2011). Cette méthode doit
permettre de tenir compte de la représentativité de 1’échantillonnage des couples concentration en
MES-débit par rapport a 'ensemble des débits mesurés pendant ’année.

Des relations puissance avec la pluie plutdt qu’avec le débit sont parfois recherchées (Jansson,
1996). Mano (2008) indique que des corrélations multiples peuvent également étre établies, en in-
troduisant plusieurs paramétres en méme temps dans la relation puissance (pluie, débit, décalage
temporel...), ce qui peut méme conduire jusqu’a l'utilisation de réseaux de neurones (Alp et Ci-
gizoglu, 2007). Mailhot et al. (2008) ont développé une méthode de calcul du flux a partir de la
distribution statistique des concentrations. La concentration est alors considérée comme une vari-

able aléatoire dont la distribution statistique dépend des débits et des jours calendaires.

1.3.3 Les méthodes par estimation de I’érosion et modélisation hydrologique

Une autre approche consiste a relier les flux de sédiments a l'exutoire & la quantité de sol
érodée sur le bassin versant (Delmas et al., 2011). Pour faire ce lien et prédire les exports de

sédiments & I’échelle annuelle & partir de données d’érosion, de nombreuses études utilisent le concept
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Tableau 1.2 Méthodes de calcul de flux de MES par extrapolation

Méthode Equation Source
8 D5 = (C.Q) Walling (1977)
P

Cs=aQt = logés =loga+ blogQ
9 Qs =CI3 Dy 8 Ferguson (1986)
CF, = exp(2,6515%)

10 ‘1)5710 = CF3 @578 Duan (1983)

CF; = (i) En: 10
=1

e; = log Cs; — log CA’SJ

11 11 =Y (Qum.Com, Pe) Verhoff et al. (1980); Hadley et Walling (1984)

c=1
Cs = a@Q®
nc

12 Os12=> (Qm.Com. L) Hadley et Walling (1984)

c=1

és = aQb X CF2

C’S = Estimateur de la concentration en MES horaire

QQ = Débit horaire [L.3/T] associé a la concentration en MES Cy [M/L3]
a,b = Parameétres de régression [-]

s = Ecart-type de la régression [-]

Qm, = Débit médian [L.3/T| de la classe de débit c |-]

Cs.m, = Estimateur de la concentration en MES [M/L3] associée a Q. [L3/T]
P. = Pourcentage [-] de la courbe des débits classés associé a la classe ¢ [-]

de "Sediment Delivery Ratio" (SDR, Walling (1983)). Le SDR est défini comme le rapport entre
I’érosion produite sur ’ensemble du bassin versant et le flux spécifique de sédiments a ’exutoire du
bassin versant. Walling (1983) note que le SDR décroit généralement quand la surface du bassin
versant augmente. Il 'explique par une augmentation des opportunités de dépot lorsque la taille
du bassin versant augmente. Plusieurs études ont donc cherché a définir le SDR en l'exprimant
en fonction de laire du bassin versant (Walling, 1983). Cependant, De Vente et Poesen (2005) et
Lu et al. (2006) soulignent que cette relation est trés variable selon les études. Néanmoins, ces

conclusions rejoignent celles de Walling (1983) qui considére que ’aire du bassin versant ne peut pas
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étre le seul parameétre qui explique amplitude du flux. La modélisation est alors nécessaire pour
prendre en compte d’autres parameétres.
De Vente et Poesen (2005) identifient trois types de modeéles employés pour prédire 1'érosion et

le transport de sédiments : les modéles empiriques, conceptuels et a base physique.

Un modéle empirique est une relation mathématique issue d’observations menées sur le terrain,
mais qui n’est pas reliée & une base théorique. Pour estimer le taux moyen d’érosion des bassins
versants, des équations empiriques intégrant plusieurs paramétres tels que la pente, 'altitude, l'oc-
cupation du sol, la météorologie ont été développées (Walling, 1983; Ludwig et Probst, 1998). Parmi
les modéles empiriques, I’équation universelle de perte de sol (USLE, Wishmeier et Smith (1978))

est couramment employée. La perte de sol est exprimée en fonction de paramétres climatiques,

pour étre utilisée & ’échelle de la parcelle, mais est régulierement employée pour estimer 1’érosion
a l’échelle du bassin versant en adaptant les paramétres du modeéle (Mano, 2008). Cette équation
permet donc d’exprimer 1’érosion nette d’un bassin versant. Elle ne permet pas de prendre en compte

le transfert des sédiments vers les cours d’eau et donc le SDR.

Delmas et al. (2009) développent quatre indicateurs pour décrire les processus majeurs de pro-
duction et de transfert des sédiments au sein des bassins versants : I’érosion moyenne (HE), la
mise en mouvement des particules (M M), le transfert par les cours d’eau décrit par la densité du
réseau de drainage (DD) et le dépot des particules sur les versants (D), Cf. Fig. 1.3. L’indice HE
représente la source des particules transportées, MM et DD le potentiel de transfert des particules

sur le bassin versant et D les pertes de particules au cours du transport. La somme pondérée de ces

indicateurs produit une estimation des exports de sédiments a 'exutoire SSY selon 1’équation :

SSY = aHE + BMM + DD — 5D (1.7)

avec «, 3, v et § les poids associés a chaque indicateur. Ce calcul peut étre réalisé avec un logiciel
de cartographie. L'information relative & chaque paramétre est contenue sous la forme de valeurs
dans une couche appelée raster, découpée en pixels. La somme pondérée des informations est réalisée
au niveau de chaque pixel. Pour obtenir I'estimation de ’export de sédiments a 1’échelle du bassin
versant, il faut alors sommer les résultats obtenus pour les pixels contenus dans le bassin versant.
Dans Delmas et al. (2009), les indicateurs HE, MM, DD et D ont été calculés pour 29 bassins
versants européens. La comparaison des valeurs obtenues avec les flux de MES a I'exutoire des bassins
versants mesurés sur le terrain ou calculés par d’autres modéles tels que le SDR ou I’équation USLE,

a permis d’établir un poids & affecter & chacun des processus dans le bilan sédimentaire. Le modeéle
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ajusté pour les bassins versants européens correspond a I’équation empirique suivante :

Ln(SSY) =0.034HE 4 0.047TM M + 0.061DD — 0.045D — 0.8648 (1.8)

Tableau 1.3 — Processus considérés dans le calcul de I'estimation des exports de sédiments & ’exutoire
SSY et définition des indicateurs HE, MM, DD et D (Delmas et al., 2009)

Processes Indicators Indicator definition/calculation
MM Mass movement % basin area with potential Slope =10% and material = undifferentiated alluvial deposits
mass movement {or glacial deposits) or clayey material

Slope =20% and material = voleanic rocks
Slope =25% and material = calcareous rocks

Slope =50% and material = crystalline rocks and migmatites,
loamy and sandy materials

Slope =75% and material = detrital formations

HE Hillslope erosion Mean erosion rate for each Pan-European assessment of hillslope, rill, and interrill
basin (normed) erosion (Cerdan et al. 2006)
DD Drainage density Drainage density (normed) Total length of river network for each basin/drainage area
D Hillslope and % basin area with potential hillslope Slope =2%
floodplain deposits and floodplain deposits

Les modéles conceptuels et & base physique, plus compliqués que les modeéles empiriques, tendent
vers de la modélisation hydrologique en prenant en compte un plus grand nombre de paramétres. Les
modeéles conceptuels cherchent & représenter les principaux processus intervenant dans la production
et le transfert de sédiments vers les cours d’eau, mais ne décrivent pas la physique de ces processus
a petite échelle. Les modeéles conceptuels sont souvent des modeéles & réservoirs connectés entre eux,
qui permettent de prendre en compte les principaux processus. Parmi ces modéles, le modeéle de
Negev (cité dans Mano (2008)) permet de prendre en compte un stock de sédiments disponibles,

détachés par la pluie.

Enfin les modéles a base physique décrivent les processus & une échelle d’observation fine. Les
équations de conservation de la masse, de la quantité de mouvement et de I’énergie sont utilisées
pour décrire le transport des sédiments, en intégrant les phénomeénes de dépot et d’érosion, et le ruis-
sellement. Les paramétres utilisés ont alors un sens physique. Ils reposent sur une discrétisation fine
du bassin versant et nécessitent de nombreuses données d’entrée et un temps de calcul conséquent.
Parmi d’autres modéles, De Vente et Poesen (2005) et Mano (2008) citent le modéle WEPP (Water
Erosion Prediction Project), développé par P'USDA (United State Department of Agriculture); le
modeéle DHSVM (Distributed Hydrology Soil Vegetation Atmosphere) est développé par le LTHE

(Laboratoire des Transferts en Hydrologie et Environnement) & Grenoble.
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1.3.4 L’analogie avec le comportement sédimentaire des bassins versant proches

Dans le cas de I'absence de données de concentration en MES ou de débit sur un bassin versant,
une analogie avec le comportement des bassins versants voisins peut étre réalisée (ex : Hydratec
(2003)). TI est alors nécessaire de caractériser le plus précisément possible les bassins versants pour
justifier analogie. Bertrand (2009) propose une méthodologie pour identifier qualitativement les
zones de sensibilité & ’érosion des bassins versants a partir des données de pente, de courbure du
relief, d’occupation du sol et de géologie. Cette méthode initialement développée sur le bassin ver-
sant de I’Arc en Maurienne est généralisable. Pour chaque paramétre, une hiérarchisation selon la
sensibilité & 1’érosion est définie; la classification établie pour le paramétre pente est détaillée dans
le Tab. 1.4. Bertrand (2009) utilise ensuite la méthode de pondération de Saaty pour définir 'impor-
tance de chaque paramétre par rapport aux autres parametres, comme indiqué dans le Tab. 1.5. La
somme pondérée des informations géographiques est alors réalisée au sein d'un systéme d’informa-
tion géographique (SIG) et le résultat se présente sous la forme d’une carte des zones de sensibilité
a ’érosion.

Le résultat de cette analyse cartographique renforce la comparaison des bassins versants voisins
mais, contrairement a I’équation USLE, elle ne permet pas de quantifier les flux de MES. Son intérét
réside dans un apport d’information pour qualifier le comportement sédimentaire d’un bassin versant.
Il est alors possible de définir le flux spécifique de MES le plus approprié pour un bassin versant
pour lequel on ne dispose pas de données. L’analyse de la sensibilité & 1’érosion peut étre complétée
en croisant la carte de sensibilité avec une carte des précipitations (forcage hydro-climatique), pour
déterminer les zones de production sédimentaire. En considérant alors le réseau hydrographique
présent sur le bassin versant (la densité de drainage et connectivité du réseau), on peut identifier
les voies de transport dans les cours d’eau et les zones de stockage des particules érodées (Bertrand,

2009).

Tableau 1.4 — Classification du parameétre "pente" pour I'identification des zones de sensibilité &
I'érosion selon la méthode de Bertrand (2009)

Pente | Erodibilité
<2% nulle
2-8 % trés faible
8-12 % faible
12-20 % | moyenne
20-40 % forte
40-70 % | tres forte
>70 % extréme
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Tableau 1.5

Méthode de pondération de Saaty pour définir 'importance relative de chaque
paramétre dans le calcul de la sensibilité a ’érosion des bassins versants selon Bertrand (2009)

Courbe | Géologie | occupation du sol | Pente

Courbe 1 0,33 0,20 0,14
Geéologie 3 1 0,33 0,2

occupation du sol 5 3 1 0,33
Pente 7 5 3 1

Somme 16 9,33 4,53 1,68

1.3.5 Comparaison des méthodes

Les travaux de Walling et Webb (1985), Phillips et al. (1999), Moatar et Meybeck (2005), Quilbe
et al. (2006), Mano (2008) et Raymond (2011) comparent différentes méthodes existantes de calcul
de flux de MES. Leur objectif est de déterminer quelle méthode est la plus & méme d’estimer le flux
de MES réel & partir d’'un jeu de données de concentrations en MES discret.

Selon le GUM (JCGM, 2008), la capacité d'une méthode de calcul a reproduire la valeur réelle
du flux peut étre estimée a travers sa justesse et sa fidélité. La justesse définit la capacité d’une
méthode de calcul & fournir en moyenne un résultat proche de la valeur réelle. Elle peut étre évaluée
par le biais B définit ainsi par Lang (1995) : B = E(®) — ®, avec ® le flux réel ou mesuré et ® le
flux estimé. Plus B est faible, plus la méthode est juste.

La fidélité d’une méthode est sa capacité a produire des résultats avec une faible dispersion
pour différents échantillons. Lang (1995) propose de 'évaluer a I'aide de la dispersion D définie par
D = (var(®))/2. Plus D est faible, plus la méthode est précise.

La méthode la plus performante pour estimer le flux de MES doit donc étre a la fois juste et

précise, et par conséquent avoir un biais et une dispersion faible.

D’autres comparateurs sont utilisés dans la littérature. Ainsi, Mano (2008) recourt a lécart

arithmétique moyen (EAM), le critére de Nash (NS) et le coefficient de corrélation (R?).

n A
D | ®; — O

EAM =100= ——

>
i=1

(1.9)
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avec n le nombre de valeurs de flux mesuré ®. L’EFAM est compris entre 0 et +00 et plus la valeur

est proche de 0, plus le flux estimé est proche du flux réel ou mesuré.

zn:(‘I’i —®;)°
NS=1-5 (1.10)
(®; — ®)*

Le critére de Nash NS permet d’évaluer le degré d’ajustement entre le flux réel ou mesuré ® et le
flux calculé ®. 11 est compris entre —oo et 1. Si NS vaut 1, la méthode de calcul estime parfaitement
le flux réel ou mesuré. Une valeur de NS inférieur a 0 signifie que la méthode de calcul testée n’est
pas meilleure que si toutes les valeurs de flux estimées étaient remplacées par la moyenne des flux
mesurés. En général, la méthode est considérée comme un bon moyen d’estimer le flux lorsque le

coefficient de Nash est supérieur a 0,7.

> (i - &) (@ - D)
R? = =l (1.11)
(@i - @) |3 (@ - 3)?
=1 =1

R? traduit la qualité de la relation linéaire entre les flux mesurés et modélisés. I est compris entre

0 et 1, et plus il est proche de 1, plus les flux estimés sont proches des flux mesurés.

(Lang, 1995) indique que trois procédures peuvent étre menées pour évaluer les performances

des méthodes de calcul de flux :

a) la génération aléatoire d’échantillons de concentrations et de débits tirés d’une population connue,

et ’analyse de la distribution de 1’échantillonnage ;

b) la comparaison du bilan "vrai" et de "bilans estimés" a 1’aide de mesures expérimentales. Le bilan
vrai est alors calculé a partir de mesures de débits en continu et d'une chronique de concentrations
a pas de temps fin. Les bilans "estimés" sont calculés en n’utilisant qu’une partie de 'information
disponible sur les concentrations, c¢’est-a-dire en sous-échantillonnant la chronique de concentra-
tions & un pas de temps plus large que la chronique de base Plusieurs sous-échantillons peuvent
étre obtenus en prenant différentes origines de la sous-chronique ou en utilisant différentes péri-

odes d’extraction ;

c¢) un calcul théorique (se référer a Lang (1995) pour un exemple de calcul a partir de la méthode

détaillée dans Toma et al. (1996)).
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La procédure a a notamment été employée par les équipes du projet Variflux (2005-2008) (Coynel
et al., 2004; Moatar et Meybeck, 2005; Moatar et al., 2006; Mano, 2008; Meybeck et Moatar, 2012),
pour évaluer Uerreur sur le calcul de flux associée a un échantillonnage a large pas de temps fixe des
MES. Ces auteurs présentent des indicateurs permettant d’évaluer la variabilité des flux de MES
et de contaminants dissous. L’indicateur M2% est défini comme le flux de MES atteint en 2 %
du temps. Pour les cours d’eau frangais étudiés par Variflux, dont le bassin versant varie de 100 a
100 000 km?, le M2% varie de 82 & moins de 8 %, les plus fortes valeurs de M2 % étant atteintes
pour les plus petits bassins versants. Ce résultat confirme que la majorité du flux de MES passe
en un minimum de temps. Moatar et al. (2006) ont montré que estimateur M2% pouvait étre
relié a lerreur (biais et imprécision) faite sur le calcul du flux de MES en fonction de la fréquence
d’échantillonnage. Les auteurs proposent une abaque pour définir le pas de temps d’échantillonnage
a mettre en place pour calculer un flux de MES avec un biais et une précision souhaitées, en fonction
de la taille du bassin versant. Par exemple, pour estimer un flux de MES a +/—20 % du flux de
référence et avec un biais inférieur & 1 ou 2 %, les mesures doivent étre effectuées a un intervalle
inférieur a 3 jours pour des riviéres sont le bassin versant est inférieur a 10 000 km?. Pour des
riviéres avec un bassin versant compris entre 200 000 et 500 000 km?, la fréquence d’échantillonnage
recommandée est de 12 a 20 jours. Cette méthode permet d’évaluer 'erreur commise sur le calcul
de flux a partir de données discrétes collectées & pas de fixe, comme c’est souvent le cas dans le
cadre des réseaux de suivi mis en place sur les cours d’eau. Elle est donc intéressante pour évaluer
la qualité des données existantes sur un bassin versant, dans le but de les utiliser pour calculer des
flux de MES. La principale critique de cette méthode réside dans les recommandations des pas de
temps d’échantillonnage & appliquer. En effet, les pas de temps fixes conseillés sont souvent trop
fins pour étre réalisables par prélévements manuels. En outre, Quilbe et al. (2006) insistent sur
I'importance du mode d’échantillonnage des crues dans la qualité de l'estimation des flux qui en
découlera. Ces événements transportent en effet souvent plus de 50 % du flux de MES en 145 % du
temps (Wren et al., 2000; Walling et Webb, 1988). Pour les petits bassins versants réactifs, il n’est
pas rare que la durée de passage des crues soit infra-journaliére. Un échantillonnage a pas de temps
fixe tel que ceux définis dans Variflux a alors toutes les chances de rater bon nombre d’événements
de crue sur une année. Il apparait alors plus intéressant de mettre en place soit une mesure en con-
tinu de la concentration en MES via un turbidimétre, soit d’effectuer un échantillonnage a pas de

temps variable en fonction de 'hydrologie, en réduisant le pas de temps pendant les périodes de crue.

La procédure a a également été suivie par Phillips et al. (1999) pour comparer 22 méthodes
d’interpolation et d’extrapolation sur deux cours d’eau anglais, la riviére Ouse & Skelton (3315 km?)
et la riviere Swale a Catterick Bridge (500 km?). Les données de débit et de concentration en

MES étaient disponibles a un pas de temps de 15 minutes pour la totalité de 'année 1995. Ils ont
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sous-échantillonné ces jeux de données a une fréquence hebdomadaire, bimensuelle et mensuelle, en
obtenant pour chaque fréquence le maximum de sous-échantillons possible. Ils comparent alors la
justesse et la fidélité des différentes méthodes en fonction de la fréquence d’échantillonnage. Phillips
et al. (1999) observent que la fidélité des méthodes augmente clairement avec la frequence d’échan-
tillonnage, tandis que la justesse est moins influencée. La surface du bassin versant apparait comme
un facteur influencant a la fois la justesse et la fidélité, les deux diminuant quand la surface diminue.
Aucune méthode n’est juste et ne permet de retrouver le flux mesuré, mais les méthodes les plus

précises sont celles utilisant des relations puissance.

La procédure b a été appliquée par Walling et Webb (1985) sur le jeu de données journaliéres
de la riviere Exe en Angleterre. Ils en concluent qu’aucune des méthodes testées (méthodes 1 a4 5
du Tab. 1.1) ne fournit un flux de MES correspondant au flux mesuré pour la riviere Exe, si on
les applique a partir d’un échantillonnage discret des concentrations en MES. Dans certains cas,
les procédures de calcul sous-estiment le flux tandis que dans d’autres cas, le manque de précision
est tel qu'une comparaison entre les différents sites de prélévement est impossible. Ils suggérent de
plus que ces conclusions tirées de I’étude de la riviere Exe sont généralisables & d’autres cours d’eau

anglais.

Horowitz (2003) a étudié des chroniques longues (environ 20 ans) de données hebdomadaires col-
lectées en cing sites présentant des bassins versants couvrant plus de 10° km? & moins de 103 km? (le
Mississippi & Thebes (USA), la Yadkin a Yadkin College (USA), la Green River & Munford (USA),
la Schuylkill River (USA) et le Rhin & Maxau (Allemagne)). Il en déduit en suivant la procédure
b que les méthodes de régression ont tendance & sous-estimer les pics de concentration en MES et
a surestimer les concentrations en MES en régime de base. Ces écarts ont plus d’impact pour des
estimations de flux journaliers ou hebdomadaires que pour des flux trimestriels ou plus. Il montre
que pour une période de 20 ans ou plus, une unique relation puissance établie a partir de toutes les
données disponibles géneére une erreur de 1 % et que de meilleurs résultats sont obtenus en utilisant
des relations annuelles. En revanche, pour les trois riviéres anglaises, Dart, Creedy et Exe étudiées
par Walling et Webb (1988), les estimations de flux de MES & partir des courbes de calibration sans

correction et avec correction de Ferguson et de Duan ne reproduisent que 3 & 47 % du flux mesuré.

La comparaison des méthodes de calcul montre qu’aucune méthode n’est meilleure que les autres
dans tous les cas (Preston et al., 1989). Lang (1995) et Quilbe et al. (2006) soulignent que le choix
de la meilleure méthode de calcul est forcément dépendant du site, puisque des paramétres tels que

la taille du bassin versant (Horowitz, 2003), la fréquence d’échantillonnage (Phillips et al., 1999)
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ou la longueur de la période d’estimation (Littlewood et al., 1998; Horowitz, 2003) influent sur les
résultats des différentes méthodes.

Quelques constats reviennent toutefois réguliérement dans la littérature. La fidélité des méthodes
d’interpolation dépend fortement de la fréquence de mesure. Lang (1995), se basant sur plusieurs
études menées sur des données a fréquence journaliére prélevées sur des cours d’eau francais de 7 a
37 000 km? entre 1981 et 1993, préconise de favoriser les méthodes prenant en compte I'ensemble de
la chronique de débit au lieu des seuls débits mesurés au moment de 1’échantillonnage des concen-
trations en MES. Il souligne que les méthodes prenant en compte la moyenne des débits entre deux
échantillons et la méthode avec le ratio de Beale donnent souvent de bons résultats.

Les résultats obtenus par les méthodes de régression par relations puissance (rating curve) sont
trés dépendants de la qualité de la relation, qui doit étre établie sur la plus grande gamme de valeur
possible. Quilbe ef al. (2006) préconisent d’utiliser en priorité les méthodes d’extrapolation, dés lors
que le coefficient de corrélation de la relation de régression établie est supérieur a 0,5 (ce qui signifie
que 50 % de la variabilité des concentrations est expliquée par le débit). Le probléme est que ce
coefficient dépend fortement de I’échantillonnage. Le choix des échelles spatiale et temporelle de
I’étude influence considérablement la corrélation des deux paramétres. L’identification des processus
intervenant dans la relation entre la concentration en MES et le débit est par conséquent essentielle
pour pouvoir reproduire la dynamique sédimentaire.

Enfin, quelle que soit la méthode de calcul choisie, Lang (1995) préconise d’effectuer une analyse

de la sensibilité des résultats au mode de calcul.
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1.4 Méthodes de calcul des flux de contaminants particulaires

Le calcul de flux de contaminant particulaire fait intervenir un parameétre supplémentaire, la
teneur en contaminants des MES. Les variations inter- et intra-annuelles de la teneur en contam-
inants dans les MES, quel que soit I’élément trace considéré, sont de faible importance devant les
variations du débit et de la concentration en MES (Horowitz, 1995, 2008). Horowitz (1995) consid-
ére qu’a I'exception de zones fortement impactées par des activités humaines ou lorsque les teneurs
en éléments traces sont trés proches des limites de quantification, les teneurs en éléments traces
particulaires ne varient pas de plus d’'un facteur deux. En un méme site, les différences entre les
moyennes annuelles sont en général inférieures aux erreurs associées aux méthodes d’analyse pour
les déterminer (généralement 10 & 20 %), tandis que pour les débits et les concentrations en MES,

ces différences peuvent étre de deux ordres de grandeur (Horowitz, 2008).

Il est donc primordial d’établir la méthode de calcul du flux de MES la plus appropriée au jeu de
données disponible avant de se préoccuper de la représentativité du jeu de données des teneurs en
contaminants. Par rapport aux méthodes de calcul de flux de MES, peu de méthodes sont détaillées
dans la littérature pour déterminer le flux de contaminants particulaires. Les méthodes proposées
dans le rapport de Meybeck (1992), qui fait référence au niveau du recensement des méthodes de

calcul de flux de contaminants en cours d’eau, sont reprises et discutées notamment par Cossa et al.

(1994), Meybeck et al. (1994), Meybeck et al. (1996), IPL (2009).

Dans un cas idéal ou le flux de MES et la teneur en contaminants seraient connus en continu &
un pas de temps suffisamment fin pour que leurs variations temporelles soient enregistrées, le flux

de contaminant particulaire pourrait étre estimé par :

n

0= QiCeiCl, (1.12)

i=1

avec n le nombre de mesure de la teneur en contaminant C., @; le débit au moment de la mesure
de C,. et Cs la concentration en MES au moment de la mesure de C,. Cette approche proposée par
Meybeck (1992) repose sur ’hypothése d'un flux de contaminant particulaire constant sur le pas
de temps séparant deux mesures. Elle ne peut étre utilisée que dans le cas d’un suivi intensif des
teneurs en contaminants, comme celui mis en place pour mesurer les radionucléides dans le Rhone a
Arles (Antonelli, 2010). Les radionucléides transportés en phase particulaire sont mesurés dans un
échantillon composite constitué de prélévements horaires sur une durée d’un mois hors période de
crue. En période de crue, I’échantillon composite est réalisé sur 8 heures, & partir de prélévements

toutes les 20 minutes. Le flux particulaire est défini pour chaque jour en multipliant le flux de MES
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journalier et la teneur en radionucléides du jour. Le flux annuel est la somme des flux journaliers.
Ce suivi permet une prise en compte des variations temporelles de la teneur en radionucléides et

prend en compte les fluctuations de débit et de concentration en MES.

Pour les raisons techniques et financiéres, les données de teneurs en contaminants disponibles
sont généralement de nature discréte, avec un pas de temps mensuel, bimensuel, hebdomadaire ou
au mieux journalier. Par exemple, dans le cas du réseau Eau et MES déployé sur le bassin versant du
Rhone par PAERMC entre 1991 et 2009 (AERMC, 2009), la fréequence de prélévement est de quatre
par an. Lorsque ce pas de temps est fixe, la probabilité d’échantillonner les événements de crue est
considérablement réduite et en général, les données issues de suivis a pas de temps fixe n’apportent
qu’une information limitée sur le comportement des teneurs en contaminants en périodes de crue.
Meybeck (1992) précise que pour ce genre de suivi, cette méthode ne permet pas de prendre en
compte les variations de débit et de concentration en MES et qu’elle conduit & une sous-estimation

des flux.

Pour tenir compte des fluctuations du flux de MES; il est nécessaire d’effectuer le calcul du flux
de contaminants au pas de temps de mesure des concentrations en MES; si possible & pas de temps
horaire et en continu, et non & celui des teneurs en contaminants. Les teneurs en contaminants

n’étant pas connues a cette fréquence, elles peuvent étre soit interpolées, soit extrapolées.

1.4.1 Les méthodes d’interpolation

Parmi les méthodes d’interpolation, la plus simple est de déterminer la teneur moyenne en con-
taminant mesurée en un site sur la période choisie pour déterminer le flux, et de la multiplier par le
flux annuel de MES. Horowitz et al. (2001a), Horowitz et al. (2001b) et Horowitz (2008) estiment
que cette méthode est le seul moyen d’estimer les flux de contaminants particulaires dans les grands
cours d’eau a partir de données obtenues avec une fréquence trés lache. Les données du réseau Eau

et MES de TAERMC, avec 4 prélévements par an en moyenne, rentrent dans cette catégorie.

Plutot que d’utiliser la moyenne des concentrations, Meybeck (1992) propose de supposer que la
teneur en contaminants dans les MES reste constante entre deux prélévements. La teneur mesurée
lors d’un prélévement est multipliée au flux de MES déterminé pour la période jusqu’au prélévement
suivant. Meybeck et al. (1994) recommandent cette méthode pour tous les contaminants particu-
laires pour le calcul de flux a I’échelle annuelle. Ils précisent qu’elle nécessite une bonne connaissance
du flux de MES, qui peut étre calculé & ’aide des méthodes présentées dans la section 1.3, plus par-

ticuliérement grace aux méthodes 5 (pondération par le débit) et 8 & 10 (relation puissance avec
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le débit). Cette méthode consiste a faire une interpolation constante des teneurs en contaminants
entre deux prélevements. Elle a notamment été appliquée pour déterminer les flux de cadmium par-
ticulaire dans le Lot et la Garonne par Audry et al. (2004), Blanc et al. (1999) et Schifer et Blanc
(2002), apres s’étre assurés que les variations temporelles du cadmium particulaire dans le Lot et la

Garonne sont trés inférieures a celles du débit ou de la concentration en MES.

Plutot qu’une interpolation constante, Ollivier et al. (2011) et Ollivier et al. (2010) utilisent une
interpolation linéaire des teneurs entre les prélévements pour calculer les flux particulaires d’élé-
ments traces et majeurs dans le Rhone a Arles. Cette méthode n’est valable que dans le cas de

prélevements haute fréquence.

Ces différentes méthodes d’interpolation permettent de tenir compte des fluctuations de débit
et de concentrations en MES au cours de la période entre deux mesures. Ce n’est en revanche pas
le cas des éventuelles variations des teneurs en contaminants, qui ne sont prises en compte que
si I’échantillonnage a permis de les mesurer. Horowitz (2008) indique que ces approches peuvent
conduire & une erreur de plus de 75 % sur le flux de contaminants particulaires et que les erreurs
associées & des concentrations relativement faibles, ainsi que celles associées a un faible nombre
d’échantillons, ont tendance a étre supérieures a celles associées a de fortes concentrations et & un

grand nombre de données.

1.4.2 Les méthodes d’extrapolation

Les méthodes d’extrapolation reposent sur I’hypothése de l'existence d’une relation entre la
teneur en contaminants et une autre grandeur d’influence, qui est mesurable en continu (Meybeck,
1992). La teneur en contaminant peut alors étre estimée pour chaque pas de temps de mesure du
flux de MES. Les relations les plus couramment recherchées sont des relations puissance entre la
teneur ou le flux de contaminants et le débit ou la concentration en MES (Horowitz, 2008). Cette
approche a été utilisée avec succeés pour estimer les concentrations/flux de contaminants dissous
(Quémerais et al., 1999; Tronczynski et Héas-Moisan, 1996). En revanche, les avis sont partagés
dans la littérature sur Uefficacité de cette approche pour les contaminants particulaires (Horowitz,

1995; Horowitz et al., 2001a; Horowitz, 2008).

Horowitz (1995) et Horowitz (2008) indiquent que pour un certain nombre de petits cours d’eau
de la région d’Atlanta (USA), la concentration en MES apparait étre un bon substitut pour estimer

les teneurs en contaminants. Des régressions utilisant soit les teneurs massiques (mg/kg) soit les
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teneurs volumiques (ug/L) en contaminants se sont en effet montrées prometteuses, bien que Perreur
absolue pour les deux éléments testés était plutot élevée (30 a 38 % pour Cu et Zn).

En revanche, pour de grands cours d’eau tels que le Mississippi, le Colorado, le Rio Grande et
la riviere Columbia, Horowitz (2008) reléve que les coefficients de corrélation (R?) entre le débit ou
la concentration en MES et la teneur en contaminants particulaires ne dépassent pas 0,20, bien que

les corrélations soient statistiquement significatives avec un intervalle de confiance a 95 %.

Cette observation pour les grands fleuves n’est pas généralisable. En effet, Quémerais et al. (1999)
établissent une relation puissance significative (R?-0,55) entre la teneur en mercure particulaire et la
concentration en MES mesurées dans la riviére Ottawa, les teneurs en mercure particulaire diminuant
quand la concentration en MES augmente.

Cette tendance a la dilution en période de crue et lorsque les concentrations en MES aug-

mentent est relevée également par Radakovitch et al. (2008) pour les métaux, notamment le cuivre

et le chrome, dans les MES du Rhéne.

Pour plusieurs métaux analysés dans les MES de I'Isére notamment au cours de la crue de mai
2008, Dutordoir et al. (2012) établissent des corrélations significatives (R?>0,75) entre la concentra-
tion en contaminants (exprimée en ug/L, elle correspond au produit des concentrations en MES et
de la teneur en contaminants) et le débit. Minaudo (2011) et Dutordoir et al. (2012) notent plutot
une stabilisation des teneurs en plusieurs métaux particulaires de I'Isére autour d’une valeur appelée
"minimum en crue" lorsque les concentrations en MES augmentent. Ils suggérent que cette valeur
caractérise le bruit de fond géochimique provenant de 'amont. Cette observation d’une valeur limite
de dilution est également faite par Tronczynski et Héas-Moisan (1996) pour les teneurs en PCB dans
les MES du Rhone. Selon les auteurs, ceci indique que les particules transportées par les fortes crues

méridionales contiennent une concentration relativement constante en PCB.

La forme et la significativité des relations varie donc selon les composés (Tronczynski et Héas-
Moisan, 1996; Tronczynski et Tixier, 2012). La tendance a la dilution des teneurs lorsque la con-
centration en MES augmente peut ainsi étre due a des apports de particules moins contaminées en
provenance de amont. Quémerais et al. (1999) font ce constat pour les teneurs en mercure par-
ticulaire dans le Saint-Laurent, qui diminuent lorsque les affluents moins contaminés sont en crue.
Ces variations de 'origine des MES qui circulent dans le cours d’eau compliquent considérablement
I’établissement de relations significatives entre les teneurs en contaminants et les concentrations en
MES, notamment dans le cas des grands cours d’eau, pour lesquels les sources de MES peuvent étre

multiples.
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Horowitz (2008) souligne considére que les erreurs associées a ’établissement des teneurs en
contaminant & ’aide d’une relation puissance ne sont pas limitées aux faibles concentrations, mais
couvrent la totalité de la gamme. Il indique que quand les concentrations en MES ne sont pas
disponibles et sont obtenues & partir d’une relation puissance avec le débit, I'erreur absolue sur

lestimation des teneurs en contaminants peut augmenter jusqu’a 90 %.

Meybeck (1992) propose comme variante de 'utilisation d’une relation puissance entre la teneur
en contaminant et la concentration en MES, d’utiliser un bilan classé du transport des MES. Ce
type de bilan s’apparente a la méthode 11 pour le flux de MES. Les flux de contaminants ne sont pas
reconstitués pour chaque mesure de concentration en MES mais par classe de concentration en MES.
Cette méthode est recommandée lorsque le bilan de MES est bien établi et la relation contaminant
particulaire - MES est connue et stable. Elle est alors applicable pour des bilans pluriannuels et des

régimes de MES tres irréguliers (riviéres méditerranéennes).

1.4.3 Conclusion

Il n’existe pas a notre connaissance d’étude de comparaison des différentes méthodes de calcul
de flux de contaminants particulaires du méme type que celles menées pour les flux de MES. La
principale raison est probablement que les jeux de données de teneurs en contaminants établis &
pas de temps fin et sur du long terme, permettant d’établir des flux de contaminants particulaires
de référence fiables, restent rares. La constitution de jeux de données plus complets, permettant

d’évaluer les variations spatiales des teneurs en contaminants reste un enjeu d’actualité.
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1.5 Incertitudes sur le calcul de flux de contaminants particulaires

1.5.1 Expression de l’incertitude combinée

Selon le guide pour l'expression de l'incertitude de mesure (GUM, JCGM (2008)), référence
internationale en analyse d’incertitudes, I’erreur occasionnée par un mesurage est constituée d’une
composante aléatoire et d’'une composante systématique. Pour chaque source d’incertitude sur la
mesure du flux citée ci-dessus, des erreurs aléatoires et systématiques peuvent par conséquent étre
identifiées.

L’erreur aléatoire est due aux variations temporelles et spatiales imprévisibles de grandeurs
influencant le parameétre mesuré ou "mesurande". Elle se traduit par des variations pour les obser-
vations répétées du mesurande. Cette erreur ne peut pas étre compensée mais peut étre réduite en
augmentant le nombre d’observations. Son espérance mathématique est égale a zéro.

L’erreur systématique est due a l'effet reconnu et prévisible d'une grandeur d’influence sur le
mesurande. Cet effet peut étre quantifié et une correction peut étre appliquée pour le compenser.
Une fois la correction effectuée, I’espérance mathématique de I'erreur aléatoire restante est supposée
égale a zéro. Selon le GUM, les erreurs systématiques quantifiables doivent étre corrigées. L’incerti-
tude sur cette correction doit alors étre traitée comme celles issues d’effets aléatoires. Le mesurage
reste alors une estimation de la valeur du mesurande en raison de l'incertitude provenant des effets

aléatoires et de la correction imparfaite du résultat pour les effets systématiques.

Pour tenir compte des effets systématiques dans le modéle d’erreur, on ré-écrit I’Eq. 1.5 comme

suit :
N

Q. = kq ke, ke, ZQz‘ Csi Cei Ty (1.13)
i—1

avec kg = ko, = ko, =1 [-], les coefficients de correction des effets systématiques sur la mesure du
débit, de la concentration en MES et de la teneur en contaminant. Plusieurs effets systématiques
peuvent étre identifiés pour un méme parameétre ; dans ce cas, le coefficient de correction appliqué a
la mesure du paramétre correspond au produit des coefficients de correction des effets systématiques
identifiés.
D’apres I’équation de propagation des incertitudes proposée par le GUM (JCGM, 2008), 'incertitude-
type sur le flux de contaminant, en supposant que les sources d’erreur sont indépendantes, s’écrit :
N 92, [u(Qi) + u?(Cos) + u?(Ce)]

w3 (@) = v (ko) + uP(ke,) +u(ke,) + Y — s
i=1 ¢

(1.14)

Toutes les incertitudes-types, notées u, sont des estimations d’écarts-types de distributions d’er-

reur supposées gaussiennes et de moyenne nulle, et les u? correspondent & leurs variances. Le niveau
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de confiance correspondant est donc de 68%. On exprimera 'incertitude finale ou "combinée" a un
niveau de confiance de 95 %, en appliquant un coefficient d’élargissement k& = 2 (JCGM, 2008) sous

hypotheése de distribution gaussienne.

Les incertitudes notées u(kq), u(kc,) et u(kc,.) sont associées a la correction des différents effets
systématiques identifiés pour chaque paramétre @, Cs et C..

Les composantes d’incertitude u(Q;), u(Cs;), u(Ce;) qui apparaissent dans 'Eq. 1.14 corre-
spondent a des effets aléatoires sur les estimations de débit, concentration et teneur moyens sur les

intervalles de temps T;. Pour chaque paramétre, elles correspondent a la somme de la variance sur

2

la mesure instantanée ugbs et de la variance u?,;

. entrainée par la procédure de calcul pour établir
la valeur moyenne du paramétre sur 'intervalle de temps 7;. Les erreurs uibs et uzal . sont détaillées

pour chaque paramétre dans les paragraphes suivants.

L’Eq. 1.14 indique que les incertitudes correspondant aux périodes oi le flux ®.; est le plus fort
auront plus d’impact sur lincertitude finale que les incertitudes correspondant a des périodes de
flux faible. De plus, pour des périodes a flux équivalent, la contribution de ces composantes d’incer-
titude a l'incertitude finale sera réduite en 1/\/N, avec N le nombre d’échantillons temporels. Un
échantillonnage temporel plus fréquent sur les périodes de flux important réduit donc l'incertitude
finale de fagon importante, alors qu un échantillonnage temporel plus relaché sur les périodes de flux

faible aura moins d’impact.

Une fois estimées les composantes d’incertitude jugées non négligeables, elles peuvent étre com-
binées selon 'Eq. 1.14 pour évaluer l'incertitude globale, u(®.) en %, sur le flux de contaminant.
Pour une utilisation pratique, cette incertitude finale sera multipliée par un coefficient d’élargisse-
ment k = 2, pour obtenir un niveau de confiance de 95%. Ainsi, I'incertitude élargie sur le flux (en
%) vaudra simplement :

U(®.) = 2 u(®,) (1.15)

Le flux sera donc exprimé comme &, + U(®.)(%), ou bien ®. £+ U(P.)P..
Enfin, il est trés intéressant de présenter la contribution relative des différentes sources d’incer-
titude & l'incertitude finale, sous forme d’un camembert. Les contributions sont calculées sous forme

de variances partielles rapportées 4 la variance totale, u?(®.), toujours selon ’'Eq. 1.14.

Pour chaque parameétre, les sources d’incertitudes liées & I’établissement du flux sont de trois

natures (Roux, 2011) :
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Les erreurs liées a la mesure de chaque paramétre dépendent de la technique de mesure
employée et des différentes étapes de la chaine analytique déployée.

Les erreurs liées a la représentativité spatiale de la mesure dépendent de ’hétérogénéité
du paramétre au sein de la section et du dispositif de mesure mis en place.

Les erreurs liées a représentativité temporelle de la mesure dépendent de la fréquence de
I’échantillonnage par rapport a la variabilité temporelle du paramétre. Elles se propagent dans

la procédure de calcul pour établir la valeur moyenne du parameétre sur 'intervalle de temps T;.

Les sources d’incertitude, associées a des effets systématiques (k) ou a des effets aléatoires (u),
identifiées pour le calcul de flux de contaminants particulaires @, sont listées dans la Fig. et explic-
itées dans les §1.5.2 & 1.5.4. Les valeurs typiques présentées en italique sont issues de la littérature

et nous présentons en gras la méthode d’estimation de chaque incertitude employée dans la thése.

1.5.2 Incertitudes associées a la mesure du débit
1.5.2.1 Effets systématiques

L’erreur systématique associée a la mesure du débit est due au tracé de la courbe de tarage,
aux jaugeages utilisés pour la construire et a I'enregistrement de niveau d’eau (McMillan et al.,
2012). Pour une station hydrométrique jaugée avec des techniques non biaisées et pour laquelle
I’enregistrement de niveau d’eau est recalé réguliérement, on considérera que l’erreur systématique
est réduite par le tracé méme de la courbe de tarage.

L’établissement de bilans d’eau sur le réseau hydrographique est un bon moyen de quantifier
cette incertitude. L’OSR a réalisé de tels bilans annuels sur le Rhone de Valence a Arles (Linne,
2011) et dans cette thése nous présentons les bilans du Léman & Ternay (Cf. Cf. §3.5.1). Ces bilans
sont typiquement bouclés & 2 & 6 % prés, avec un biais négatif qui s’explique bien par les apports
intermédiaires des sous-bassins non-jaugés. Ces bilans réalisés en liaison avec les producteurs ont
parfois permis d’améliorer la gestion des courbes de tarage, comme pour la station du Rhoéne &

Anthon par exemple.

La mesure du débit étant fournie pour l'ensemble de la section de mesure, la question de la
variation spatiale du paramétre au sein de la section ne se pose pas.

Elle peut en revanche se poser dans le cas d’'une modélisation du débit pour rapporter la mesure
de débit au niveau de la section de mesure de la concentration en MES (& la station de Jons par

exemple). Cette source d’erreur est considérée comme négligeable.
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L’erreur systématique sur la représentativité temporelle du débit est entrainée par la procédure
de calcul pour établir la valeur moyenne de débit @); sur l'intervalle de temps T;. On supposera
généralement que le pas de temps de mesure est suffisamment fin pour que la procédure d’intégration

temporelle des débits n’entraine pas de biais significatif.

1.5.2.2 Effets aléatoires

L’incertitude de mesure du débit instantané liée aux effets aléatoires uqps(Q;) est due principale-
ment aux écarts temporaires de la relation hauteur-débit a la courbe de tarage, et aux incertitudes
sur lenregistrement de niveau d’eau. L’incertitude uyps(Q;) communément admise sur un débit in-
stantané issu d’une courbe de tarage de bonne qualité est de 10 % (Olivier et al., 2009; Pierrefeu,
2013). Pour des stations de moindre qualité (surtout a bas débit), l'incertitude peut atteindre 20%
voire plus. Pour une courbe de tarage a deux niveaux, I'incertitude est de 10 & 15 %. Elle dépend
de la différence de cote de plan d’eau entre les points de mesure amont et aval. Si cette différence
est significative (au moins 5 & 10 ¢cm), la méthode fournit une bonne estimation du débit.

Les incertitudes sur les débits produits sont variables en fonction des stations, de la gamme de
débit, du type de courbe de tarage, de leur stabilité et sensibilité, et de la densité et qualité des
jaugeages disponibles. Le débit n’est pas directement mesuré mais est calculé & partir de la mesure
en continu des niveaux d’eau et d’une courbe de tarage. Les chroniques sont donc susceptibles d’étre
révisées et ré-actualisées et il est recommandé de rester en contact avec le gestionnaire de chaque
station utilisée, pour obtenir les derniéres chroniques disponibles et avoir des informations détaillées
sur la fiabilité et les incertitudes associées aux chroniques de débit.

Meéme si on peut considérer une valeur relative constante, cette incertitude dépend en général
fortement du niveau de débit (incertitudes plus fortes & bas débit, et en hautes eaux peu ou pas
jaugées). Des travaux sont en cours & Irstea, en collaboration avec le SCHAPI®, la CNR et EDF-
DTG, afin de développer et valider des méthodes de quantification des incertitudes sur les jaugeages
(Le Coz et al., 2012; Cohn et al., 2013; Le Coz et al., 2013a) et les hydrogrammes issus de courbes
de tarage (Petersen-Overleir, 2004; Le Coz et al., 2013b).

L’erreur aléatoire uqq.(Q;) est entrainée par la procédure de calcul pour établir la valeur moyenne
de débit Q; sur U'intervalle de temps T;. Etant donnée la haute fréquence d’échantillonnage, on sup-
posera que la procédure d’intégration temporelle des débits n’entraine pas d’incertitude significative.
Lorsque @Q); est obtenu par intégration ou moyenne de mesures instantanées, on peut considérer que
Ueale(Qi) = e(Q;)/(2V/3) avec e(Q;) I'erreur maximale possible sur @Q;, qui peut étre prise égale a

I"amplitude de variation des débits instantanés sur la période T;, par exemple. Cette facon d’estimer

5. Service central d’hydrométéorologie et d’appui a la prévision des inondations
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Iincertitude-type est fondée sur 'hypothése d’une distribution rectangulaire bornée par des valeurs

extrémes (Cf. GUM, JCGM (2008)).

1.5.3 Incertitudes associées a la mesure de la concentration en MES
1.5.3.1 Effets systématiques

L’erreur systématique associée & la mesure de la concentration en MES est due au tracé de la
courbe turbidité/MES, aux échantillons filtrés utilisés pour la construire et a l’enregistrement de
turbidité. L’erreur sur les échantillons filtrés est estimée a 1 a 2 % par Mano (2008), et peut donc
étre considérée comme négligeable sauf dans le cas de probléme de prélévement. Quant & ’erreur
systématique sur l'enregistrement de turbidité, elle est négligeable une fois les données validées.
L’effet systématique di au tracé de la courbe turbidité/MES est d’autant plus important que le jeu
de données de calage est peu fourni, et qu’on cumule le flux sur une période courte (événement).
Clifford et al. (1995) ont montré que le signal de sortie d'un turbidimétre peut varier d'un facteur 10
entre deux échantillons de méme concentration, mais constitués de particules sableuses pour I'un et
argileuses pour 'autre. D’autre part, Mano (2008) indique que pour I'lIsére, la pente de la relation
linéaire entre la turbidité et la concentration en MES peut varier de 10 % entre les événements de
crue, alors que les particules transportées présentent la méme granulométrie. L’incertitude sur le
tracé de la courbe turbidité/MES, potentiellement importante, peut étre évaluée en considérant des
bilans de flux MES réalisés avec différents scénarios de courbes d’étalonnage, événementielles ou

bien moyennes inter-événementielles (Saguintaah, 2012; Thollet et al., 2013).

L’erreur systématique liée a I'hétérogénéité des concentrations de MES sur la section de cours
d’eau est potentiellement importante. Horowitz (2008) indique que dans le cas de MES constituées
d’un mélange de particules sableuses (> 63 pm) et de particules argileuses (< 63 um), la concentra-
tion et les caractéristiques des MES varient verticalement et horizontalement au sein d’une section,
sous 'effet de la distribution des vitesses d’écoulement. Les concentrations en MES peuvent varier
horizontalement d’un facteur 2 entre le centre de 1’écoulement, ot les concentrations les plus fortes
sont mesurées, et la zone proche des berges. Verticalement, les concentrations en MES peuvent
varier d’un facteur 1,5 entre la surface et le fond, ou les concentrations les plus fortes sont mesurées.
Toutefois, pour les cas présentés dans Horowitz (2008), les variations de concentrations sont princi-
palement dues & des variations de la concentration en particules > 63 pum. Nous rappelons que dans
ce travail, nous nous intéressons exclusivement aux particules fines qui composent le washload et
dont le diameétre est en général inférieur & 63 pm.

Horowitz (2008) note pourtant que des variations de concentration en MES au sein de la section

ont été constatées pour certains cas oil les MES sont composées uniquement de particules < 63 um,
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cependant ces variations semblent de moindre importance. Il recommande de ne pas se contenter
d’un point unique de prélévement dans la section pour déterminer la concentration en MES, mais
de favoriser des échantillons composés de prélévements effectués en plusieurs points sur la largeur et
la profondeur de la section. Mano (2008) indique que dans le cas de 1'Isére, la concentration en MES
présente des variations de 'ordre de 10 % au sein de la section, mais que ces variations ne sont pas
significatives en comparaison des erreurs associées au prélévement et a son analyse en laboratoire.

Dans le cas des particules fines en suspension, il apparait donc qu’une erreur peut étre faite en
considérant que la mesure des concentrations en MES effectuée en un point est représentative de la
section, mais que cette erreur peut étre négligée dans le cas des particules les plus fines, qui sont
étudiées dans cette thése. La distribution des concentrations en MES au sein d’une section peut
étre déterminée en menant des campagnes de prélevement distribué. En pratique, I’homogénéité des
concentrations en MES sera considérée comme atteinte lorsque les variations de concentration dans
la section seront inférieures ou équivalentes aux incertitudes de mesure, ou & une tolérance définie
(typiquement 5 & 10 % selon les applications). La mesure de concentration en MES effectuée en un
point unique de la section sera alors considérée comme représentative de la section.

L’erreur systématique liée a ’hétérogénéité des concentrations de MES sur la section de cours
d’eau et doit étre évaluée pour chaque site de mesure, et selon les événements hydrologiques, idéale-
ment a partir des résultats de campagnes de prélévements distribués dans la section. Les résultats
des campagnes de prélévements distribués menées dans cette thése au niveau de la station de Jons

sur le Rhone sont ainsi présentés dans le §3.3.3.

Une erreur systématique est entrainée par la procédure de calcul pour établir la valeur moyenne de
concentration en MES Cj ; sur I'intervalle de temps 7;. On supposera généralement que la procédure

d’intégration temporelle des concentrations n’entraine pas de biais significatif.

1.5.3.2 Effets aléatoires

L’erreur aléatoire de mesure de concentration instantanée uyps(Cs ;) est due principalement aux
écarts temporaires de la relation turbidité-concentration en MES & la courbe d’étalonnage, et aux
incertitudes sur U'enregistrement de turbidité. Cette incertitude non négligeable est a évaluer en
considérant les détarages observés entre différents événements bien documentés par des préléve-
ments (Cf. Gippel (1995), Brasington et Richards (2000), Clifford et al. (1995), Vongvixay (2012) et
Saguintaah (2012)). L’incertitude sur les concentrations mesurées par un turbidimeétre bien étalonné
est est estimée a 20 % par Navratil ef al. (2011) et & 30 % par Poirel (communication personnelle),
mais peut varier de moins de 10 % a 75 %. Méme si on peut considérer une valeur relative constante,

cette incertitude dépend en général fortement du niveau de turbidité (incertitudes plus fortes a basse
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turbidité, et en gamme extrapolée non échantillonnée).

L’erreur aléatoire wucqi(Cs;) est entrainée par la procédure de calcul pour établir la valeur
moyenne de concentration en MES Cj; sur I'intervalle de temps T;. Lorsque Cy; est obtenue par
intégration ou moyenne de mesures instantanées rapprochées (turbidité ou modeéle hydrologique),
elle peut étre considérée comme : ueq(Csi) = e(Cs:)/(2v/3) avec e(Cs ;) I'erreur maximale possible
sur Cs;, qui peut étre prise égale a 'amplitude de variation des concentrations instantanées sur la
période T;, par exemple. En pratique, elle est négligeable.

En revanche, lorsque 'échantillonnage temporel est treés lache, et que Cs; ne peut pas étre
établie par simple interpolation ou moyenne, une évaluation adéquate de 'incertitude d’intégration
temporelle, alors beaucoup plus forte, doit étre menée par exemple en comparant les résultats obtenus

par différentes méthodes (Cf.§1.3.5 et 4.3)

1.5.4 Incertitudes associées a la mesure de teneur en contaminants particulaires
1.5.4.1 Effets systématiques

L’erreur systématique de mesure liée aux différentes étapes de la chaine analytique est a évaluer
en fonction de la substance analysée et des méthodes de traitement de ’échantillon et d’analyse au
laboratoire.

Dans le cas des contaminants étudiés dans cette thése, la justesse des méthodes analytiques est
déterminée en participant a des essais d’intercomparaison et en analysant des matériaux de référence
certifies (Cf. §2.3.5 et 2.3.6). Pour la somme des PCBA, elle est de I'ordre de 3 & 10 % selon les con-

généres et pour le mercure, elle est de 7 %.

L’erreur systématique liée & la représentativité spatiale de I’échantillonnage des MES dépend de
la molécule étudiée, du dispositif de prélevement utilisé et de I'hétérogénéité des teneurs et granu-
lométries des MES sur la section de cours d’eau. Cette incertitude est potentiellement importante
et doit étre évaluée pour chaque molécule, pour chaque technique de prélevement, chaque site de
mesure, et selon les événements hydrologiques, idéalement & partir des résultats de campagnes de
comparaison pour déterminer le biais selon le dispositif de préléevement, et de prélévements distribués
dans la section pour quantifier I’hétérogénéité de la composition des particules.

En fonction des techniques de prélévement mises en ceuvre, les particules échantillonnées peuvent
présenter des caractéristiques différentes de celles des particules dans le cours d’eau, notamment en
termes de granulométrie. Schifer et Blanc (2002) signalent par exemple que les MES collectées
a l'aide de piéges a sédiment présentent une granulométrie plus grossiére que celle des particules

collectées par centrifugation lorsque la vitesse d’écoulement est supérieure a 0,5 m/s. La comparaison
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des systémes de prélevement mise en ceuvre dans cette thése en vue des analyses de contaminants
est présentée dans le §2.4.2.

Des variations de granulométrie au sein de la section ont également été mises en évidence par
Horowitz (2008), qui les associent principalement a 'effet de la distribution des vitesses dans la
section. Ainsi, la proportion de particules grossiéres (> 63 pum) au sein d'un échantillon de MES
a tendance & augmenter horizontalement au centre de I’écoulement et verticalement, au fond de la
section. Pour les cas présentés par Horowitz (2008), la proportion de particules < 63 pm peut varier
de 25 4 67 % des échantillons de MES en fonction de la position dans la section. Cette hétérogénéité
est constatée a la fois en période de régime de base et en périodes de crue.

Plusieurs études ont montré que les particules les plus fines sont les particules porteuses de con-
tamination (Abarnou et al., 1987; Pignatello et Xing, 1996; Horowitz, 2008; Jambon et Thomas,
2009; Lick, 2009). Une moindre proportion de particules fines (< 63 pum) dans les échantillons est
donc susceptible de se traduire par une diminution de la teneur en contaminants particulaires, sous
leffet d'une dilution par les particules grossiéres moins contaminées. Ainsi pour les cas présentés
par Horowitz (2008), les teneurs en contaminants particulaires varient d’un facteur 1,5 & 2, selon les

contaminants, au sein de la section sous 'effet des variations granulométriques.

L’erreur systématique entrainée par la procédure de calcul pour établir la valeur moyenne de
teneur C,; sur lintervalle de temps T; peut étre significative dans les cas o ’échantillonnage
temporel est lacunaire (par exemple, certains événements sont systématiquement sous-représentés).

Elle doit étre estimée au cas par cas.

1.5.4.2 Effets aléatoires

L’erreur aléatoire de mesure de la teneur en contaminant ueps(Ce ;) liée aux différentes étapes de
la chaine analytique est & évaluer en fonction de la substance analysée et des méthodes de traitement
de I’échantillon et d’analyse au laboratoire.

Dans le cas des méthodes d’analyse des contaminants déployées dans cette thése, les incertitudes
analytiques sont déterminées en établissant des cartes de contrdles (Cf. §2.3.5 et 2.3.6). Pour la
somme des PCBI, I'incertitude est de 'ordre de 5 & 15 % selon les congéneéres et pour le mercure,

elle est de 5 %.

L’erreur aléatoire ucq(Ce ;) entrainée par la procédure de calcul pour établir la valeur moyenne
de C.; sur 'intervalle de temps T; dépend de la fréquence de I’échantillonnage. Lorsque C.; est
mesurée par analyse d'un échantillon obtenu par un dispositif de prélévement intégrateur (piége a

sédiment, échantillon fractionné a préléevement fréquent), on peut évidemment négliger weq.(Ce,i). En
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revanche, lorsque I’échantillonnage temporel est tres lache, des hypothéses sur la variation possible
de C.,; doivent étre posées (exemple : teneur constante, ou dilution selon Cy ou @). Une analyse des
incertitudes engendrées par ces hypothéses de calcul doit alors étre menée. Une option est d’évaluer
simplement Uq.(Ce;) = e(Ce)/(2v/3) avec e(C, ;) I'erreur maximale possible sur Ce.;, qui peut étre
prise égale a ’amplitude de variation des teneurs échantillonnées ou estimées possibles sur I’ensemble

de la période de cumul du flux de contaminant.

1.5.5 Conclusion sur les incertitudes

Nous avons vu que trois types de sources d’incertitude apparaissent dans le calcul du flux de
contaminants particulaires, 1) les incertitudes liées a la mesure des trois parameétres (débit, concen-
tration en MES et teneur en contaminants), 2) les incertitudes associées a la représentativité spatiale
de la mesure des trois parameétres et 3) les incertitudes associées a la représentativité temporelle de
la mesure des trois parameétres. Les erreurs entrainées peuvent étre classées en effets systématiques

ou en effets aléatoires et sont prises en compte dans le modéle d’incertitude présenté dans I’'Eq. 1.14.

Les éléments issus de la bibliographie et d’une premiére analyse a priori des incertitudes motivent
les stratégies de mesure et de recherche mises en ceuvre dans la thése, dont les résultats permettront
d’en tester la validité.

Ainsi, nous avons vu que les variations temporelles de la concentration en MES et du débit
sont considérables devant les variations temporelles de la teneur en contaminants. Le débit est en
général mesuré en continu avec un pas de temps qui dans la plupart des cas permet d’enregistrer ses
variations temporelles. En revanche, les données de concentration en MES sont en général issues de
suivis discrets et les variations de la concentration en MES ne sont pas enregistrées en continu, sauf
dans le cas de la mise en place d’un turbidimétre calibré. Il semble donc que la principale source
d’incertitude sur le calcul de flux est associée a la représentativité temporelle de la concentration en
MES.

Définir le flux de MES avec une incertitude la plus réduite possible, semble donc étre le principal
verrou de la détermination du flux de contaminant particulaire. La diminution de I'incertitude sur
la mesure de la concentration en MES passe principalement par la question de la représentation
temporelle de la mesure, et il apparait qu’une mesure en continu, & pas de temps horaire est le seul
moyen d’enregistrer les variations de ce paramétre. Dans le cas ol la concentration en MES n’est
connue que de maniére discréte, ’enjeu sera donc de trouver la méthode de calcul du flux de MES
permettant de réduire au maximum l'incertitude, par exemple en modélisant au mieux la dynamique

temporelle des concentrations en MES.
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A priori, les erreurs sur la représentativité spatiale et temporelle des teneurs en contaminants
arrivent en seconde position dans l'incertitude sur le flux. Elles sont trés liées aux variations des
caractéristiques des MES, et notamment de la granulométrie. L’enjeu est donc de mieux documenter
les variations des teneurs en contaminants et d’identifier les processus et les parameétres intervenant
dans ces variations. Il apparait indispensable de déterminer les relations entre les teneurs en con-
taminants et les caractéristiques des MES (concentration, granulométrie, composition des particules)
pour mieux appréhender la dynamique des teneurs en contaminants.

D’autres part, les différents dispositifs de prélévement sont susceptibles de modifier les carac-
téristiques des MES collectées. L’identification des relations entre les caractéristiques des MES et
les teneurs en contaminant est essentielle pour pouvoir corriger le biais induit par les différentes

techniques de prélévement.

Il est important de signaler que dans le cas ol la concentration en MES est obtenue & partir d’une
relation établie avec le débit, le modéle d’incertitude de 'Eq. 1.14 ne s’applique pas, puisqu’alors
les sources d’erreur ne peuvent pas étre considérées comme indépendantes. La quantification des
incertitudes sur la relation Cs(Q) est alors délicate, et il reléve du méme type d’analyse d’incertitude
que dans le cas des courbes de tarage hauteur-débit. Cette incertitude peut toutefois étre approchée

en effectuant des bilans interannuels de flux de MES et en calculant I’écart-type entre les années.
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Méthodes pour |'observation et

l'interprétation des flux particulaires

2.1 Introduction

Nous présentons dans ce chapitre les différentes techniques utilisées dans cette thése sur le Rhone
et ses affluents pour mesurer la concentration en MES et la teneur en contaminants. La stratégie
d’observation choisie privilégie un échantillonnage quasi-continu des concentrations en MES (par
turbidimétrie) et teneurs en contaminants (par piége intégratif), associé a des prélévements de
référence (manuels, ou par centrifugation) et & une caractérisation détaillée des particules en termes
de granulométrie et de taux de carbone organique. Les techniques de mesure en continu telles que
la turbidimétrie et l'utilisation de piéges & sédiment font 'objet de développement et de validation

spécifiques présentés dans ce chapitre. Les incertitudes associées & chaque technique de mesure sont

quantifiées ou estimeées.

Nous proposons une méthode innovante d’interprétation des distributions granulométriques,
adaptée au caractére multimodal de nos échantillons. Cette méthode offre une nouvelle vision de la
granulométrie basée sur l'identification et la caractérisation des sous-populations granulométriques
présentes. Elle nous permet une interprétation nouvelle de la composition des échantillons et d’ap-
procher la notion de phases porteuses de contamination. Nous montrons que les dispositifs de préléve-
ments, lorsqu’ils sont mis en place dans des conditions défavorables, peuvent entrainer un biais
d’échantillonnage des particules qui se traduit par la présence de particules grossiéres, non por-
teuses de contamination. Nous proposons une méthode pour corriger ce biais. Une technique de
normalisation est également adoptée pour permettre de comparer les niveaux de contamination des
différents échantillons en s’affranchissant de ’affinité variable des contaminants pour des particules

aux caractéristiques différentes.
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2.2 Mesure des concentrations en MES

Comme précisé dans la section 1.2.1, nous nous intéressons aux particules fines transportées
de fagon homogene en suspension dans la colonne d’eau (washload). Il existe plusieurs méthodes &
I'heure actuelle pour mesurer cette partie du transport solide; Wren et al. (2000) et Mano (2008)
en ont fait un inventaire détaillé. Ils distinguent les mesures par prélévement (avec une bouteille ou
par pompage) des autres techniques acoustique, laser, nucléaire et optique; et ils comparent leurs
limites, avantages et domaine d’application (Cf. Chap. 1. Dans cette section, seules les méthodes
employées dans cette thése et par les partenaires OSR sont présentées.

La technique de mesure de la concentration en MES sur le Rhone varie en fonction des différents
producteurs de données. Irstea, les services suisses de 'OFEV et Véolia appliquent la méthode par
prélévement puis filtration-pesée et la CNR utilise une variante de cette méthode dite méthode de
la "crépe" et des pycnomeétres. Ces méthodes fournissent directement une valeur de concentration
en MES, mais elles restent ponctuelles dans le temps et dans ’espace. Pour effectuer une mesure
en continu, Irstea et EDF ont recours a la turbidimétrie qui, aprés calibration, permet d’estimer

indirectement la concentration en MES.

2.2.1 Prélévement puis Filtration-Pesée

Un échantillon d’eau est prélevé directement dans le cours d’eau soit manuellement, soit & 1’aide
d’un préleveur automatique. Le prélévement manuel peut étre réalisé avec un seau et une corde
depuis la berge ou depuis un pont. Il peut étre réalisé directement dans le flacon dans le cas de plus
petits cours d’eau ou en période de basses eaux. Cette technique a ’avantage d’étre peu cotiteuse
mais ne permet, dans la plupart des cas, qu'une mesure de la concentration des MES de surface,
en un point de la section et & un pas de temps large. Seuls certains suivis particuliers tels que celui
des chasses de juin 2012 (Cf. §3.4.2), mené sur une courte période et nécessitant une importante
logistique, permettent de suivre en quasi-continu les concentrations en MES par cette méthode.

Nous avons réalisé ce type de prélévement a chaque fois que nous avons effectué un prélévement
de MES pour analyse chimique, afin de connaitre la concentration en MES au moment du préléve-
ment. Ces prélévements ont également été utilisés pour établir la relation de calibration entre la

turbidité et la concentration en MES (Cf. Chap.3).
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FIGURE 2.1 — Bouteille de prélévement Niskin

Les prélévements peuvent également étre réalisés a 1’aide d’une bouteille de prélévement de type
Niskin (Cf. Fig. 2.1). Ce systéme est constitué d’un tube en plastique muni d’un clapet a chaque ex-
trémité. Il est descendu clapets ouverts dans ’eau a l’aide d’un cable jusqu’a la profondeur voulue.
L’envoi d'un messager (masse) le long du cable provoque la fermeture des clapets et le piégeage
de T'eau dans la bouteille. L’utilisation d’une bouteille Niskin permet de faire des prélévements &
différentes profondeurs dans une section et de connaitre la répartition des concentrations dans la
section. Toutefois, les bouteilles sont difficiles & manipuler en conditions de crue. Lorsque les vitesses
d’écoulement sont fortes, il est difficile d’amener la bouteille & la profondeur voulue et de la conserver
a la verticale, ce qui empéche le déclenchement de la fermeture des clapets. Nous avons utilisé cette
méthode de prélévement pour effectuer deux campagnes de prélévement distribué dans la section
située & 'amont de la station de Jons, 'une en période de crue en janvier 2012, ’autre au cours des

chasses de barrage de juin 2012 (Cf. §3.3.3).

Enfin, les prélévements peuvent étre réalisés & l'aide d’un préleveur automatique branché sur le
secteur ou sur batterie. Un tuyau muni d’une crépine est placé dans I’écoulement sous la surface. Le
préleveur peut étre asservi au temps, assurant ainsi des prélévements a pas de temps régulier, ou
a la turbidité si un turbidimétre est installé a proximité. Dans ce deuxiéme cas, un programme de
prélevements se déclenche lorsqu’un seuil prédéfini de turbidité est dépassé dans le cours d’eau. Les
préleveurs automatiques de terrain comportent 24 flacons. Cette technique a donc 'avantage d’étre
autonome, de permettre de réduire le pas de temps de prélévement et de prélever chaque événement.
Dans le cas d’un asservissement a la turbidité, ce systéme permet d’obtenir des mesures a pas de

temps fin pour les événements chargés.
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FIGURE 2.2 — Préleveur automatique ISCO (a) et sa couronne de 24 flacons de prélévement (b).

Les préleveurs automatiques de terrain que nous utilisons sont de type ISCO ou SIGMA (Cf.
Fig 2.2). Nous les avons utilisé principalement pour établir la relation de calibration entre la turbid-
ité et la concentration en MES. En effet, nous les avons installés a proximité des turbidimétres des
différentes stations, notamment & Jons (Cf. §3.3.3). Ils sont programmeés pour effectuer un préléve-
ment par jour en régime de base et un prélévement toutes les 2, 4 ou 8 heures en crue, en fonction
de la durée moyenne des crues sur le cours d’eau étudié et de la stratégie d’échantillonnage définie.

Le suivi de la concentration en MES au niveau de la station d’Arles (Cf. §3.3.7) est effectué a ’aide
d’un préleveur automatique, asservi au temps, qui réalise un prélévement toutes les heures. En régime
de base, les prélevements effectués au cours d’une journée sont rassemblés pour former un échantillon
composite et fournir une concentration moyenne journaliére. En période de crue (débit > 3000 m?3/s
a Arles), I’échantillon composite est réalisé toutes les 4 h. Le préleveur automatique est branché sur
le circuit d’eau de la station qui est alimenté par une pompe. Le point de pompage se fait en rive
droite du Rhone & une profondeur de 50 cm sous la surface.

Les préleveurs automatiques ont également permis d’effectuer un suivi fin des chasses du Rhone
de juin 2012, en programmant un prélévement toutes les quatre heures pendant les deux semaines
des opérations (Cf. §3.4.2). Pour cet événement particulier, nous avons installé 5 préleveurs automa-

tiques sur les sites de Creys, Bugey, Vieux-Rhone de Miribel amont et aval et Perrache (Cf. §3.3.2).

Une fois ’échantillon prélevé, il est rapporté au laboratoire, filtré sur filtre en fibres de verre
(GFF Whatman, diameétre des pores de 0,7 pm), puis séché a I'étuve (105° C) selon la norme NF
EN ISO 872 (AFNOR, 2005). La concentration massique en MES est déterminée par 1’équation :

My — M,

Cs v

(2.1)
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ol My est la masse initiale du filtre avant filtration, M; la masse du filtre apreés filtration et séchage
et V le volume d’échantillon filtré. La norme indique que 2 mg de matiére séche au minimum doivent
étre pesés sur le filtre pour se trouver dans le domaine d’application. Pour un volume filtré d’1 L,
on estime donc la limite de quantification (LQ) & 2 mg/L. Cette méthode, longue a mettre en
ceuvre (au minimum 2h30 pour une série d’échantillons) ne permet pas un suivi en temps réel des
concentrations en MES.

La présence de sables dans les échantillons peut entrainer un biais lors de la mesure si I’échantillon
n’est pas correctement mélangé avant d’étre filtré, dans le cas ou I'échantillon n’est pas filtré dans
sa totalité. L’incertitude de mesure sur cette méthode est estimée a de 1 & 2 % et peut atteindre

10 % si des sables sont présents dans les échantillons (Cf. §1.5.3.1).

2.2.2 Meéthode de la "crépe"

Cette méthode a été mise au point par le Cemagref (Irstea) en 1981 (Niel et al., 1985). C’est
une adaptation de la méthode par filtration-pesée (Cf. §2.2.1) pour réaliser quasiment en temps réel
des mesures sur le terrain. L’échantillon prélevé est filtré sur site, séché sur une plaque chauffante et
pesé sur le terrain, le tout en une quinzaine de minutes. Les auteurs estiment que les résultats sont
fiables & 10 % et précisent que la méthode n’est pas applicable pour des concentrations supérieures
a 15 g/L. Cette méthode n’est pas utilisée en régime de base, lorsque les concentrations sont de I'ordre
de quelques mg/L, I'incertitude entrainée sur la mesure étant alors jugée trop importante. Bien que
relativement simple & mettre en oeuvre, cette méthode requiert un important matériel de terrain
(matériel de filtration, dessiccateur, plaque chauffante, balance et alimentation électrique).

La CNR utilise cette méthode pour le suivi ponctuel d’affluents en crue. En période de chasse,
la méthode du pycnometre (Cf. §2.2.3), plus rapide, est préférée pour les sites amont, ou les con-
centrations en MES varient rapidement et peuvent atteindre 40 g/L. La méthode de la crépe est
alors réservée au suivi des sites aval, ou les concentrations varient plus lentement, avec des valeurs

souvent inférieures a 0,4 g/L, dans une gamme ou le pycnométre est jugé imprécis (Niel et al., 1985).

2.2.3 Mesure au pycnomeétre (densimétrie)

Cette méthode a été développée par la CNR pour répondre au besoin de connaitre instantanément
la concentration en MES circulant dans le cours d’eau au cours des opérations de chasse de barrages
(Niel et al., 1985). Elle s’inspire d’'une méthode proposée par le Cemagref en 1980. Le pycnométre,
un contenant de volume connu, est rempli d’eau claire (type eau potable) et pesé; puis ce méme
récipient est rempli d’eau de la riviére contenant des MES et pesé de nouveau. La concentration
peut alors étre déduite de la différence de masse, si la masse volumique des MES est connue. Niel

et al. (1985) précisent que dans le cas du suivi de chasse de barrages, la masse volumique des MES
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peut étre estimée & partir de prélévements réalisés dans la retenue du barrage vidangé. Ils utilisent
une valeur de densité de 2,62 pour les MES qui transitent dans le Haut-Rhone en période de chasse
des barrages. Cette valeur de densité est différente de celle des sédiments en place dans le dépot
derriére les retenues (Cf. le cas du barrage de Verbois au §5.3.2.3).

La mesure par cette méthode est instantanée, il faut environ 30 secondes pour la réaliser, et est
estimée suffisamment précise pour des concentrations supérieures a 0,4 g/L (erreur relative moyenne
de +2.4 %).

La CNR a appliqué cette méthode dans le cas du suivi des chasses de barrage de juin 2012, sur
les sites de Seyssel et Pougny, alors que les concentrations en MES étaient de 'ordre de 1 a 15 g/L

et jusqu’a 40 g/L (Cf. §3.4.2).

2.2.4 Turbidimétrie

Les méthodes de mesure de la concentration en MES présentées dans les §2.2.1 & 2.2.3 compor-
tent une étape de mesure ex situ, interdisant une mesure en continu de la concentration en MES sur
le long terme. Si, lors d’opérations ponctuelles comme le suivi des chasses barrages, d’importants
moyens humains et matériel peuvent étre déployés pour assurer un suivi & trés haute fréquence,
ce fonctionnement serait trop cotteux sur du long terme. La recherche de paramétres mesurables
directement dans le cours d’eau et qui peuvent étre corrélés a la concentration en MES est donc
une alternative intéressante pour développer une mesure en continu. Des capteurs in situ de mesure
indirecte de la concentration en MES ont ainsi été développés dans les années 60. Ces capteurs émet-
tent un rayonnement d’intensité connue dans un volume de contrdle de I’écoulement et mesurent
I'intensité du rayonnement transmis ou diffusé. Le principe est que la masse de MES présente dans
un volume d’eau est proportionnelle au degré d’atténuation ou de diffusion du rayonnement inci-
dent (Gippel, 1995; Clifford et al., 1995). En fonction des types de capteurs, les rayonnements émis
peuvent étre acoustiques, optiques, sonores, nucléaires ou laser (Gippel, 1989; Wren et al., 2000;
Mano, 2008). Les turbidimeétres optiques sont les plus utilisés en raison de leur faible cott et de leur

sensibilité & une large gamme de concentration, jusqu’a 150 g/L (Foster et al., 1992; Mano, 2008).

Il existe trois types de turbidimétres, en fonction de I'angle de réception de la lumiére. Les
turbidimeétres par atténuation mesurent la lumiére transmise, les néphélométres mesurent la lumiére
diffusée (& 90 ° ou sous d’autres angles) et les systémes OBS (Optical Backscatter Sensor) mesurent
la lumiére rétro-diffusée (Mano, 2008; Gippel, 1995). La lumiére émise peut étre soit de la lumiére
blanche, soit du proche infrarouge, i.e. de longueur d’onde entre 860 et 890 nm (Sadar, 2002).

Les turbidimétres sont calibrés en laboratoire pour répondre linéairement & une gamme de con-

centration croissante de formazine (polymere blanc) (Clifford et al., 1995). Cependant, la turbidité
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ne dépend pas uniquement de la concentration en particules mais aussi de la taille et de la compo-
sition des particules, ainsi que de la couleur de 'eau (Foster et al., 1992; Gippel, 1995). Plusieurs
études (Foster et al., 1992; Gippel, 1995; Clifford et al., 1995; Brasington et Richards, 2000) ont
ainsi montré que la relation entre la concentration en MES et la turbidité a la forme d’une sigmoide
plutot que d’une droite.

Pour les stations de turbidimétrie de notre réseau de mesure, 'utilisation d’une relation linéaire
classique entraine une surestimation uniquement pour les faibles concentrations (< 200 mg/L). Pour
toutes les stations sauf pour la Saéne a Lyon, ce probléme est de moindre importance dans le cas
ou I'objectif est le calcul de flux de MES, puisque ces faibles concentrations en MES correspondent
au régime de base qui contribue & moins de 20 % du flux de MES. En revanche, dans le cas de la
Saone, les concentrations en MES les plus importantes sont de 'ordre de 200 mg/L, hors périodes
exceptionnelles. L’utilisation d’une relation linéaire au lieu d’une relation sigmoide entraine donc
une surestimation des concentrations en MES également pour les périodes de crue. Cette question

est abordée plus précisément dans le §3.5.2.2.

Foster et al. (1992), Gippel (1995), Clifford et al. (1995), Brasington et Richards (2000) et Lan-
ders et Sturm (2013) ont également montré que la pente de la relation turbidité-concentration en
MES dépend du diamétre des particules présentes. La réponse du capteur est en effet proportionnelle
a la surface de réflexion des particules. Or, pour une méme concentration en particules, la surface
de réflexion d’une suspension de particules fines est plus importante que pour une suspension de
particules grossiéres. A partir d’expériences en laboratoire avec des suspensions homogeénes de par-
ticules de diameétres différents, Foster et al. (1992), Vongvixay (2012) et Thollet et al. (2013) ont
obtenu des relations linéaires entre la concentration en MES et la turbidité, dont la pente augmente
quand le diameétre diminue (Cf. Fig. 2.3). En période de crue, si des particules plus grossiéres sont
mises en suspension et mesurées par le capteur, on peut donc observer un détarage de la relation.
Il est donc nécessaire de vérifier la relation turbidité-concentration en MES pour les événements de

crue.

La granulométrie des particules varie d’un bassin versant a I’autre et au sein d’'un méme bassin
versant, entre les périodes de régime de base et les crues. La granulométrie peut également varier
d’une crue a ’autre, au niveau d’'une méme station de mesure, en fonction de 'origine des particules
sur le bassin versant. L’étalonnage d’un turbidimétre doit donc étre fait a chaque changement de
site d’installation du capteur, et si possible & chaque événement de crue (Gippel, 1995; Brasington
et Richards, 2000). En résumé, les meilleures relations de calibration sont obtenues pour des sites

ot la granulométrie est plutot constante et lorsque la plus grande gamme de concentrations en MES
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FI1GURE 2.3  (a) Relations entre la concentration en MES et la turbidité obtenues a partir de
suspensions homogenes de diamétres différents et (b) relation entre I'inverse de la sensibilité (a) de
la sonde turbidimétrique et le diameétre médian (Thollet et al., 2013)

est échantillonnée (Gippel, 1995).

Pour s’affranchir de Ueffet de la granulométrie sur la relation turbidité-concentration en MES,
Thollet et al. (2013) suggérent de convertir la concentration massique en MES Cju4ss [M/L3] en
concentration surfacique Cy,, s [L2/L3] en utilisant I’équation suivante, sous hypothése de particules

sphériques :
3Cmass

2.2
2dp. (2.2)

Csurf =

avec ps la masse volumique des particules [M/L3] et d leur diamétre [L]. Thollet et al. (2013) mon-
tre que la relation obtenue est alors valable quelque soit I'hydrologie. Cependant, pour I’établir, la

concentration massique en MES doit étre ramenée au diameétre des particules pour chaque échantil-
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lon, ce qui nécessite une mesure systématique de la granulomeétrie. Clifford et al. (1995) suggerent
également d’appliquer une pondération de la mesure par la surface spécifique des particules dans
le cas ol 'on souhaite comparer des mesures effectuées a différents moments ou en différents sites.
Toutefois, dans le cas d’échantillons composés d’un mélange de particules, la question du diamétre a
utiliser pour établir la concentration surfacique demeure. Cette technique d’étalonnage semble donc
prometteuse pour s’affranchir des problémes de détarage dus aux variations de la granulométrie,

mais elle reste difficile & mettre en ceuvre.

Malgré ces probléemes d’étalonnage, de nombreuses études ont montré le potentiel de la mesure
de la turbidité pour estimer les concentrations en MES (Gippel, 1995; Riley, 1998; Lenzi et Marchi,
2000; Brasington et Richards, 2000; Sadar, 2002; Eads et Lewis, 2002; Mano, 2008; Horowitz, 2008).

Foster et al. (1992) et Mano (2008) établissent une relation linéaire dont I'ordonnée a l'origine est
forcée & 0 pour 4 cours d’eau en Angleterre (<2 km?) et pour I'Isére 4 Grenoble (5 720 km?). Gippel
(1995) et Brasington et Richards (2000) fixent des relations linéaires sans les forcer & 0 pour deux
cours d’ean australiens (5 000 km?) et quatre petits bassins versants au Népal (0,83 a 4,14 km?).

Enfin, Riley (1998) préfére une relation puissance pour le site de Ranger Uranium Mine en Australie.

Ainsi, la relation la plus couramment utilisée est une relation linéaire, avec ordonnée a 'origine
forcée a 0. Elle est établie en effectuant des prélévements ponctuels & proximité du turbidimétre,
pour la plus large gamme de concentrations possible. La relation doit étre fréquemment vérifiée en
raison de la sensibilité du capteur au vieillissement et de la dépendance du capteur et du signal recu
a la granulométrie des MES présentes dans la colonne d’eau. Pour éviter ’encrassement du capteur

des opérations de nettoyage réguliéres de l'appareil sont & mettre en place (Mano, 2008).

Les sondes turbidimétriques utilisées par Irstea sur le Rhone et ses affluents (Cf. Chap. 3) sont
des turbidimetres Hach lange SC200 (sonde Solitax HSLine 0-150 g/L et nettoyage par essuie-glace).
La sonde utilisée peut mesurer soit la lumiére diffusée a 90 “ selon la norme EN ISO 7027 (AFNOR,
2000a) pour une gamme de mesure de 0 a 4000 NTU, soit la lumiére rétrodiffusée a 140 °. Dans le
deuxiéme cas, de plus fortes turbidités peuvent étre mesurées, mais la mesure n’est plus normalisée
et le résultat est exprimé en unité constructeur. Le signal de turbidité est en général collecté sur une
centrale d’acquisition Ott Duosens avec un pas de temps de 5 minutes. Les données sont rapatriées

a distance via une liaison téléphonique GSM vers Lyon.
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2.3 Analyses physico-chimiques des MES

2.3.1 Techniques de prélévement des MES pour les analyses physico-chimiques
2.3.1.1 Usage et intérét des techniques

Les données utilisées dans la suite de ce travail de thése sont issues d’une part, du réseau de
mesure déployé par Irstea dans le cadre de ’OSR et de cette thése, et d’autre part, de réseaux et cam-
pagnes de mesure menées par 1’Agence de I'eau Rhone-Méditerranée-Corse (AERMC), 'ENTPE !
et la societé TREDI (groupe Séché, Saint-Vulbas).

Les différents dispositifs de prélévement utilisés sur le Rhone et ses affluents pour collecter des
MES ou des sédiments superficiels en vue d’analyser leur teneur en contaminants sont :

e par Irstea de 2010 & 2013 : le prélévement manuel, la centrifugation en continu et 'utilisation
de pieges a sédiments (§2.3.1.3 4 2.3.1.5) ;

e par TAERMC dans le cadre de son réseau de suivi Eau et MES de 1991 & 2009 (AERMC,
2009) : la centrifugation en continu (§2.3.1.4) et le prélevement de sédiments de fond au moyen
d’une benne (Annexe D) ;

e par la société TREDI dans le cadre du controle de ses rejets de PCB, de dioxines et de furannes
en 2008 et 2009 (Fruget et al., 2010) : la centrifugation en continu (§2.3.1.4);

e et par 'ENTPE entre 2008 et 2009 (Desmet et al., 2012) : des carottes de sédiments strati-
graphiques (Annexe D).

Les avantages et inconvénients de ces différentes techniques sont résumés dans le Tab. 2.1 puis

discutés dans les §2.3.1.3 4 2.3.1.5 et en Annexe D.

Nous avons testé trois autres techniques de prélévement au cours de cette thése, qui se sont
révélées inadaptées pour I'objectif de suivi des teneurs en contaminant et d’établissement des flux
de contaminants particulaires. Il s’agit de l'utilisation d'un préleveur automatique réfrigéré asservi
a la turbidité pour prélever pendant les crues, d'un systéme de filtration in situ d’un grand volume
d’eau brute et du prélevement de dépdts de crue. Les avantages et inconvénients de ces trois tech-
niques sont également présentés dans le Tab. 2.1, pour permettre la comparaison avec les autres

techniques. Pour plus d’informations relatives a ces techniques on se reportera a I’Annexe D.

Dans le cas de notre étude, portant sur les MES, le choix de la technique de prélévement a des
fins d’analyses physico-chimiques doit répondre & des contraintes spécifiques :

une quantité de MES prélevées suffisante ;

1. école nationale des travaux publics de I’état, http ://www.entpe.fr/
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un échantillon de MES représentatif de la phase porteuse des contaminants et de la contami-
nation ;
un cott acceptable et des conditions de réalisation de 1’échantillonnage applicables ;

pas de contamination de I’échantillon par le matériel utilisé.

La quantité de MES prélevée conditionne le nombre et la nature des analyses possibles au labo-
ratoire. La masse nécessaire est en effet trés variable selon le type d’analyse. L’analyse du mercure
particulaire ne requiert que 30 a 50 mg secs (Cf. §2.3.5), tandis que celle des PCB nécessite 1 g
de matiere seche (Cf. §2.3.6). Cela peut donc représenter un grand volume d’eau brute selon la

concentration en MES dans le cours d’eau.

La représentativité de I’échantillon se décline en trois aspects. Tout d’abord la représentativité
qualitative de I’échantillon traduit la concordance entre les particules prélevées et celles circulant
dans le milieu. La représentativité dépend de la capacité a échantillonner les différents types (taille
et composition) de particules présentes en suspension et a ne pas modifier ces particules par rapport
a leur état dans le milieu. Ainsi, certains systémes peuvent suréchantillonner ou sous-échantillonner
certaines fractions granulométriques (Horowitz, 1986; Schéifer et Blanc, 2002; Horowitz, 2008). 1
faut alors tenir compte de ces modifications, en corrigeant le biais engendré sur les teneurs mesurées
(Cf. §2.4.2).

Selon la famille de contaminants recherchée, les matériaux employés pour prélever et stocker
les échantillons et le nettoyage de ces matériaux doivent également étre choisis afin d’éviter de
contaminer ou modifier ’échantillon. Les contaminants hydrophobes et adsorbables, tels que les
organiques, les métaux et le mercure sont en général présents a de tres faibles concentrations dans
les eaux et des précautions importantes doivent étre prises dés lors que I’on souhaite les mesurer dans
le dissous. Ces contaminants sont en revanche présents a de plus fortes teneurs dans les particules et
les sédiments. Les précautions a prendre pour éviter de contaminer les échantillons particulaires sont
donc moins drastiques que pour les échantillons dissous. Pour les contaminants organiques, 'inox et
le verre sont les matériaux de choix ; et on évite d’utiliser du matériel de prélévement et de stockage
en plastique sur lequel les molécules risquent de s’adsorber, ou qui risque d’apporter a I’échantillon
des molécules interférant avec ’analyse. Les flacons peuvent étre nettoyés avec le solvant ou chauffés
a +500 " C pour volatiliser les molécules organiques présentes.

Pour P'analyse des métaux a l'exception du mercure, on évite d’utiliser du matériel en métal
(inox) ou en verre pour ne pas interférer avec l'analyse. Le matériau de référence est le plastique

(polyéthylene ou polypropylene) et le nettoyage est réalisé a 'acide (HNOg).
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Le mercure ne se comporte pas comme les autres métaux, mais plutdét comme les contaminants
organiques au niveau des interactions avec les matériau. Pour ’analyser, on évite le plastique, le
verre et le métal, et on préfere le Téflon. Pour nettoyer, on rince a l'acide (HNO3 et HCI).

Ces précautions d’échantillonnage sont notamment recensées par RNO (1988), Quémerais et al.
(1999), Cossa et al. (2002) et Schiavone et Coquery (2011). Les précautions spécifiques a I’analyse
du mercure et des PCB dans les MES que nous avons suivies dans le cadre de cette étude sont

détaillées au §2.3.1.2.

Vient ensuite la question de la représentativité spatiale de I’échantillon. La plupart des
prélévements sont effectués en un point au sein d’une section de riviére. Les concentrations en MES
et les caractéristiques des particules, notamment leur granulométrie, sont susceptibles de varier au
sein de la section (Cf. §1.5.3.1). Il est donc primordial de choisir la section de prélévement pour
que la concentration en MES soit la plus homogeéne possible au sein de la section (Cf. §1.2.3), et de
positionner le point de prélévement dans cette section de fagon a échantillonner les particules ciblées
par I’étude ; dans notre cas le washload, i.e. les particules fines qui circulent plutét a proximité de

la surface (Cf. §1.2.1).

Enfin, la représentativité temporelle dépend de la technique de prélévement. Les préléve-
ments instantanés ou ponctuels permettent une mesure de la teneur en contaminant a un instant
donné ou sur une période courte, tandis que les prélévements intégratifs, constitués de particules col-
lectées en continu au cours de la période d’exposition, permettent une mesure de la teneur moyenne

en contaminants sur la période d’exposition.

Les cotts d’investissement et de fonctionnement de la technique de prélévement conditionnent
souvent le nombre de prélévements réalisables et doivent donc étre pris en compte. La technicité
requise pour mettre en ceuvre une méthode de prélévement prend en compte la nécessité d’une for-
mation a 'emploi du matériel. Enfin, le travail restant a effectuer au laboratoire pour conditionner
I’échantillon et le préparer & I'analyse varie en fonction de la méthode de prélévement. Le §2.3.2
rappelle les opérations de prétraitement des échantillons avant les analyses chimiques. D’une fagon
générale, plus un échantillon contient d’eau, plus le prétraitement, contenant une phase de sépara-

tion des MES de I'eau, est long. Ces différents éléments sont synthétisés dans le Tab. 2.1.

Nota : La centrifugation en continu permet aussi une estimation de la concentration en MES.
Ce n’est toutefois pas I'objectif principal de ce dispositif. Il n’est en revanche pas possible de revenir

facilement a une concentration en MES a partir des piéges a sédiments, puisque la quantité d’eau
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Tableau 2.1  Comparaison des systémes de prélevement de MES ou de sédiments pour les analy-
ses physico-chimiques. Le nombre d’étoiles indique qualitativement la performance ou l'importance

relative de chaque critére d’évaluation, du moins satisfaisant (*) au plus efficace (***)
Technique de | Quantité | Taille des particules Position Représen- Coiits Techni- | Condition-
prélévement prélevée | échantillonnées (um) dans la tativité cité nement au
1-10 | 10-27 | 27-80 section temporelle | achat | usage laboratoire
Manuel * ok Ak Ak suspension | instant & * * * HoAk
qqs jours
Centrifugation HoE Rk ok * suspension 1-5h oAk Rk ok *
en continu
Piege a HEK * *E Ak suspension 1a15] *E * * *x
sédiments et fond
Prélévement * *x ** *ok suspension | instant & Ak *ok *k *oEk
automatique qgs jours
Filtration * *k ** * suspension instant oAk *ok rxx roEE
grand volume
Sédiments ok * ok ok fond mois a ok *ox *x *
superficiels année
Dépots FHE * ** *¥** | suspension décrue * * * *
de crue et fond
Carottage )3k * * k%% fOnd années k%% KKk Kk ksk sk

circulant & I'intérieur ne peut pas étre connue avec précision, sauf lorsque le piége est branché sur

un systéme de pompage avec débitmeétre ou a débit constant, comme a Arles (Cf. §3.3.7).

2.3.1.2 Précautions a prendre lors de I’échantillonnage

Les prélévements décrits dans cette partie ont été analysés pour déterminer les teneurs en PCB
et en mercure particulaires. Nous avons donc suivis des précautions lors de 1’échantillonnage pour
permettre 'analyse de ces deux types de molécules a partir des mémes échantillons. Ainsi, nous avons
choisi des dispositifs de prélévements en verre (flacons) et en inox (piége a sédiments et seau) et
nous avons teflonné les dispositif comportant des parties métalliques (centrifugeuse). Les ustensibles
utilisés pour transférer les échantillons des dispositifs de prélévements vers les flacons de stockage
étaient en Téflon et le mortier utilisé pour broyer les échantillons était en agate. Nous avons choisi
de stocker dans du verre nettoyé a la machine a laver et rincer & I'acide acétique et au solvant.

Le matériel de prélévement et de flaconnage a été nettoyé scrupuleusement entre chaque préléve-
ment. Il est lavé en machine (détergent puis acide acétique et rincage a 1’eau déminée) puis rincé
a 'acétone. Lors du transport, le matériel est emballé dans du papier aluminium pour éviter tout

contact avec des surfaces polluées.
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Une fois les échantillons collectés sur le terrain, ils ont été conservés dans une glaciére a I’abri de
la lumiére et rapidement transportés au laboratoire. Dés le retour au laboratoire, ils ont été congelés

en attendant d’étre conditionnés pour 'analyse (Cf. §2.3.2.

2.3.1.3 Prélévement manuel

Le prélévement manuel consiste a échantillonner directement ’eau chargée en MES dans le cours
d’eau, en général en surface. Les MES collectées de cette fagon ne sont pas modifiées par rapport a

leur état dans le cours d’eau au niveau du point de prélévement.

Le prélévement est effectué en un point unique de la section et peut étre instantané ou inté-
gré sur la période de mesure. On collecte alors plusieurs échantillons sur la période voulue, on les
rassemble et on les mélange dans un méme récipient. On constitue ainsi un échantillon composite
moyen, représentatif de la période de mesure (méme principe que pour la mesure des concentrations
en MES a Arles, Cf. §2.2.1). Cette technique ne peut étre mise en ceuvre que lorsque la concentration
en MES est suffisamment importante pour que le volume nécessaire de I’échantillon ne soit pas trop
important. Avec des concentrations en MES de 1 mg/L a 100 mg/L, il faudrait prélever de 10 000
a 100 L d’eau brute pour obtenir la dizaine de grammes de matiére séche nécessaire aux analyses.
Cette technique de prélévement ne peut donc pas étre mise en ceuvre pendant les périodes de régime
de base sur le Rhone. En période de crues et de chasse, les concentrations en MES du Rhéne peuvent
étre de 1 g/L a4 10 g/L et ponctuellement en période de chasse, 40 g/L ont été mesurés a Paval des

barrages vidangés. L’échantillonnage manuel est alors possible.

Cette technique est simple & mettre en ceuvre et peu cotiiteuse. Les prélévements ne requiérent pas
une qualification particuliére, ils nécessitent cependant la présence réguliére d’'une personne sur le
terrain dans le cas de la réalisation d’un échantillon composite. Le conditionnement des échantillons
collectés avant I’analyse passe par I’élimination de la grande quantité d’eau qu’ils contiennent. La sé-

paration des phases liquide et solide se fait soit par filtration, soit par décantation puis centrifugation.

Nous avons effectué des prélévements manuels composites lors des opérations de chasse du Haut-
Rhone, pour suivre les concentrations en contaminants des sites amont (Pougny et Seyssel). Un
échantillon composite était réalisé chaque jour sur une période de 24 h par les équipes de la CNR
qui étaient sur place. Chaque échantillon était composé de 6 prélévements d’eau, effectués a 4 h
d’intervalle. Les prélévements étaient réalisés en surface a l’aide d’un seau en inox d’environ 4 L
et mélangés dans une bonbonne en verre de 34 L. Les MES ont été récupérées sous 24 h apres

décantation et siphonage de 1’eau surnageante.

94



2. Méthodes d’observation des flux

2.3.1.4 Centrifugation en continu

La centrifugation en continu permet de séparer les phases solide et liquide d'un mélange en leur
appliquant une force centrifuge. Dans le cas d’une application en riviére, un systéme de pompage
et des tuyaux sont nécessaires pour amener l’eau depuis le cours d’eau jusqu’a la centrifugeuse.
La centrifugeuse peut étre soit installée dans une station de mesure et reliée au réseau électrique,
soit mobile sur une remorque ; dans ce cas elle peut étre alimentée par un groupe électrogéne. Les
centrifugeuses sont généralement composées d’éléments métalliques. Le téflonnage des parties mé-
talliques permet de limiter les risques de contamination de ’échantillon. Le prélévement s’effectue en
un point unique de la section et la centrifugation permet de récupérer en quelques heures plusieurs
dizaines de grammes de MES, ce qui est suffisant pour effectuer la plupart des analyses chimiques.
Cette technique est la plus efficace pour effectuer des prélévements de type quasi-instantané (au max-
imum quelques heures). Ce type de prélévement est néanmoins cotiteux. A I'achat, une centrifugeuse
cotite environ 75 ke . En prestation, il faut compter de 'ordre de 2 000 € par prélévement. Le cotit
de fonctionnement est également important puisque pour effectuer un prélévement sur le terrain,
du personnel spécialisé, un groupe électrogéne et une pompe sont nécessaires. Le déplacement d’un
tel appareillage est lourd et sa mise en ceuvre requiert une formation technique importante. En
revanche, le conditionnement des échantillons au laboratoire est simplifié. Les échantillons de MES

prélevés sont directement congelés.

Trois centrifugeuses ont été utilisées sur le réseau de mesure du Rhéne. Irstea a utilisé la cen-
trifugeuse mobile de T. Meunier de la société Trédi depuis septembre 2011. Les prélévements de
I’AERMC entre 1990 et 2009 ont été réalisés avec la centrifugeuse de la société AMP 2. La, troisiéme
centrifugeuse est fixe et a été installée & Arles par le COM? et I'TRSN en 2008 (Antonelli, 2010).
Nous avons cependant eu recours en juin 2012 aux services de la société AMP pour remplacer notre
centrifugeuse tombée en panne quelques jours avant la fin des opérations de chasse des barrages
du Haut-Rhone. Notons que depuis juillet 2013, une quatriéme centrifugeuse du méme modéle qu’a
Arles a été installée de facon permanente a la station de Jons sur le Rhone dans le cadre de I’OSR,

mais les données collectées récemment n’ont pas été utilisées dans cette thése.

La centrifugeuse mobile utilisée par Irstea est une centrifugeuse Westfalia KA 2-86-075 (1978,
cf. Fig. 2.4). Le protocole de prélévement détaillé que nous avons établi est disponible en Annexe B
et sur le site de ’OSR. Elle est montée sur une remorque et un groupe électrogéne Honda EM30
de 3800 W assure 'alimentation électrique du systéme sur le terrain. L’eau est pompée directement

dans le cours d’eau a ’aide d’une pompe volumétrique Honda (modeéle x10). Pour protéger la pompe,

2. Analyses Mesures Pollution, www.a-m-p.fr
3. Centre d’océanologie de Marseille, http ://www.com.univ-mrs.fr/
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une crépine en inox constituée de losanges assemblés de 1,5 mm de coté a été installée a 'extrémité
du tuyau; cette crépine est protégée et maintenue sous l'eau a ’aide d'une cage métallique. Les
prélévements ont été effectués entre 30 et 50 cm sous la surface de 'eau. L’eau est amenée a la cen-
trifugeuse via des tuyaux d’arrosage classiques, qui ont été régulierement changés. L’eau en sortie
de centrifugeuse est rejetée au milieu en aval du point de prélévement. Les parties métalliques de
la centrifugeuse et de la pompe ont été téflonnées. Les MES séparées de I'eau sont récupérées dans
le bol de la centrifugeuse a l'aide d’une spatule en silicone téflonnée et stockées dans des flacons en

verre ambré.

La vitesse de rotation de la centrifugeuse est de 9700 tr/min ; elle permet de centrifuger de 780 a
850 L/h. Elle permet de collecter rapidement, en 1 & 5 h pour des concentrations en MES allant de
1 g/L a1 mg/L, une masse suffisante de MES pour effectuer les analyses chimiques. Un compteur
installé sur le circuit aprés la pompe mesure le volume d’eau centrifugé. Le rendement de centrifuga-
tion a été évalué par Burrus ef al. (1989) pour une centrifugeuse similaire & 97 % et des analyses de
I'eau en sortie de centrifugeuse ont montré que la concentration en MES était inférieure & 2 mg/L,

ce qui correspond a la LQ par filtration-pesée (norme NF EN 872, AFNOR (2005)).

La comparaison des distributions granulométriques d’échantillons prélevés avec la centrifugeuse
mobile Westfalia et manuellement au méme moment dans le Rhone a Jons a montré que les fractions
fines et plus grossiéres sont échantillonnées dans les mémes proportions avec les deux techniques (Cf.
Annexe C). On peut en conclure que le prélévement a la centrifugeuse en continu n’entraine pas de
différences significatives de la granulométrie des MES par rapport aux prélévements manuels. Les
échantillons issus de centrifugation peuvent donc étre considérés comme représentatifs des MES qui

circulent dans le cours d’eau au moment du prélévement.

La centrifugeuse de la société AMP utilisée dans le cadre du réseau Eau et MES de PAERMC
est une centrifugeuse mobile CEPA (modéle Z-61), montée sur une remorque (Cf. Fig. 2.5a). C’est
le méme modeéle que celui installé de facon permanente a la station d’Arles. La vitesse de rotation
de ces centrifugeuses est de 17 000 tr/min et elles permettent de centrifuger jusqu’a 1 500 L/h. Elles
sont composées d’un cylindre vertical recouvert d’une feuille de Téflon sur laquelle les particules se

déposent et qui permet une récupération facilitée des MES en fin de prélévement (Cf. Fig. 2.5b).

L’utilisation de la centrifugeuse mobile Westfalia s’est avérée trés efficace et a permis d’assurer le
suivi bimensuel des contaminants a Jons, le suivi des crues sur les affluents et le suivi de la chasse du
Rhone de juin 2012. Une fois le protocole de mise en place établi et la mise aux normes de sécurité

électrique et mécanique réalisée, ce matériel s’est révélé tres robuste sur le terrain.
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FIGURE 2.4 — Centrifugeuse mobile Westfalia : (a) vue d’ensemble du déploiement in situ, (b) et (c)
détail du bloc centrifugeuse, et (d) collecte des MES avec une spatule dans le bol de la centrifugeuse
en fin de prélévement.

F1GURE 2.5 (a) Centrifugeuse CEPA de la société AMP et (b) feuille de Téflon extraite du cylindre
vertical pour collecter les MES et constituer 1’échantillon.
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2.3.1.5 Piége a sédiments

Les piéges a sédiments sont des collecteurs, boites ou paniers, placés dans un écoulement et qui
capturent les MES en continu par décantation. L’eau passe & I'intérieur du piége et les particules sont
retenues soit au moyen d’une grille, soit parce que le design du piége entraine une diminution de la
vitesse de I’eau lors de son passage dans le piége, ce qui permet une décantation des particules. Ces
piéges peuvent étre déposés sur le fond de la section ou maintenus dans la colonne d’eau, en fonction
des particules recherchées. Ils permettent de collecter une grande quantité de MES, représentative
de la période au cours de laquelle ils restent dans le cours d’eau. On parle de prélévement intégré
dans le temps (méme si le débit d’entrée peut varier avec la vitesse d’approche). Le cout de fab-
rication est de 'ordre de 1 000 € pour les piéges utilisés dans cette thése et la mise en ceuvre ne
nécessite pas d’autre cotit que le temps de personnel nécessaire pour installer les piéges et récupérer
les échantillons. La technicité requise est faible puisqu’il s’agit seulement de relever le piége et de
le vider en veillant & ne pas contaminer les échantillons. Le placement et la récupération du piege
peuvent parfois s’avérer compliqués, par exemple en crue si le niveau de I'eau est haut et le courant
fort. En revanche, les échantillons ainsi collectés contiennent encore une importante part d’eau qu’il

faut éliminer au laboratoire par décantation.

Les piéges que nous avons utilisés ont été reproduits & partir de la description faite dans
Schulze et al. (2007). Tls se présentent sous la forme de boites avec un couvercle de dimension
400x300x250 mm (Cf. Fig. 2.6), et sont constitués d’inox marin, plus robuste que I'inox classique,
pour réduire le risque de contamination des échantillons. L’entrée et la sortie d’eau se font par trois
ouvertures de 20 mm de diamétre a 'avant et & I'arriére de la boite. A l'intérieur, deux parois sig-
moides ralentissent la vitesse de I’eau et permettent la décantation des MES dans deux paniers. Le

protocole de prélevement que nous avons établi est présenté en Annexe B.

0 S—
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sedimentation basins

FIGURE 2.6 — Piége a sédiments utilisés copié du modéle du German Environmental Speciment Bank
(ESB) (Schulze et al., 2007) : (a) schéma du piege (Schulze et al., 2007), (b) a Arles (Jacquet et al.,
2010), et (¢) a Pougny, durant la chasse du barrage de Verbois, juin 2012.
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Les particules qui nous intéressent sont celles qui se déplacent dans la partie supérieure de la
colonne d’eau. Nous avons donc déposé les pieges sur les marches des quais ou des stations limn-
imétriques pour les maintenir a une vingtaine de centimeétres sous la surface de I’eau. Dans certains
cas, nous les avons suspendus a ’aide de cables depuis un quai. Il faut alors prendre garde a leur
fixation dans le cours d’eau et notamment & ce qu’ils ne puissent pas se retourner. Lorsque la hauteur
d’eau était faible, ce qui était le cas pour certains affluents I’été, nous les avons posés au fond de la
section. Il est préférable de ne pas les fixer & un support mobile de type ponton, dont le mouvement
risque de remettre en suspension les particules sédimentées dans le piége. Les zones de resuspension
en berge sont également & éviter pour que ’échantillon soit représentatif des MES qui transitent
dans la section. En régime de base, ils ont été placés dans le cours d’eau pendant de longues périodes
de deux & quatre semaines pour récupérer assez de MES. En période de crue ou lors d’opérations de
chasse, les piéges ont été relevés jusqu’a une fois par jour en fonction de la concentration en MES.
Les MES collectées sont transférées depuis les paniers vers des bocaux en verre a l'aide de spatules

en silicone téflonnées.

Les pieges a sédiments se sont révélés tres intéressants pour le suivi continu des teneurs en
contaminants, puisqu’ils permettent d’intégrer toutes les crues, sont peu chers et requiérent un
faible niveau de technicité. Dans certains cas exceptionnels, une mauvaise position dans la section,
trop prés du fond, les aménent & étre exposés & un flux de particules grossiéres qui n’entrent pas dans
la définition des MES telles que nous les étudions. Leur présence dans les échantillons entraine alors

un biais granulométrique que nous corrigeons selon la méthode détaillée au §2.4.2 et Annexe D).

2.3.2 Prétraitement des échantillons

Les échantillons de MES prélevés en vue des analyses de contaminants ont été stockés congelés.
Il ont ensuite été lyophilisés puis passés a travers un tamis de 2 mm en acier inoxydable et broyés
a l'aide d’un mortier en agate. Les échantillons ont été stockés dans des flacons en verre ambré a

I’abri de la lumiére et & température ambiante, avant analyse.

2.3.3 Granulométrie

Avant 1970, la granulométrie était surtout déterminée par tamisage (particules de diamétre
supérieur a 30 pm), sédimentométrie (1 & 100 pum), centrifugation (0,1 & 20 pm) ou encore par
comptage électrique avec un appareil de type compteur Coulter (2 & 2000 pm) (Chamley, 1987;
Riviere, 1977; Syvitski, 2007). Depuis les années 1970, I'apparition des appareils de mesure par
diffraction laser a permis d’obtenir des informations détaillées sur la granulométrie des particules.

Cette technique repose sur le principe de diffraction de la lumiére. Le granulométre envoie un rayon
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laser a travers une cellule de mesure contenant I’échantillon. Les particules en suspension diffractent
et atténuent la lumiere émise. Un ensemble de capteurs situés autour de la cellule de mesure enreg-
istrent l'intensité du rayonnement diffracté. Le granulomeétre mesure donc la distribution angulaire
de l'intensité lumineuse diffractée par la surface des particules de I’échantillon (McCave et Syvitski,
dans Syvitski, 2007). La transformation de la distribution angulaire d’intensité en distribution de
frequence de taille des particules (dite inversion de la distribution d’intensité lumineuse) se fait a
I’aide d’un modéle optique. Les deux modeéles les plus utilisés sont les modéles de Fraunhofer et
de Mie. La théorie de Fraunhofer repose sur I’hypothése que les particules de I’échantillon sont
sphériques et opaques et qu’elles diffractent la lumiére avec la méme efficacité quelle que soit leur
taille (Syvitski, 2007). L’angle de diffraction de la lumiére est alors inversement proportionnel au
diametre de la particule. D’aprés la norme ISO-13320 (ISO, 2009), la théorie de Fraunhofer peut
étre utilisée lorsque le diamétre des particules est au moins 40 fois supérieur a la longueur d’onde
incidente (Moore, 2011). Pour des particules de taille inférieure a 100 pm, la théorie de Mie est ap-
pliquée. Elle prend en compte la diffusion et I’absorption qui ne sont pas considérées dans la théorie
de Fraunhofer. La diffraction laser permet la mesure des particules ayant un diamétre compris entre

0,02 pm et 2 mm (McCave et Syvitski Syvitski, 2007, chap. 1).

La distribution de fréquence des diamétres de particules mesurés par granulométrie laser peut
étre exprimée en pourcentage du nombre de particules de I’échantillon [-], de leur volume [L3],
de leur surface [L?] ou de leur masse [M]. Le granulométre effectue une mesure surfacique car
la diffraction dépend de la section efficace vue par le rayon laser; la distribution de fréquence
surfacique est donc obtenue directement. La transformation en distribution volumique se fait ensuite
sous hypothése de particules sphériques. Dans le cas d’une sphére, le rapport surface/volume est
inversement proportionnel au diamétre. Une particule sphérique de diamétre D = 10 ym a un
volume 1000 fois plus grand qu’une particule de diamétre D = 1 pm, mais une surface seulement
100 fois plus importante. La distribution volumique fait donc apparaitre les particules grossiéres avec
plus de poids que la distribution surfacique. La distribution massique est assimilée & la distribution
volumique en faisant I’hypothése que la densité des particules est constante.

La distribution volumique est la plus couramment utilisée, notamment parce qu’elle est paramétrée
par défaut sur les appareils. Cependant, il peut étre intéressant d’utiliser une distribution exprimée
en surfacique pour tenir compte du processus d’adsorption des contaminants sur la surface des par-

ticules.

Les distributions de fréquence de taille des particules peuvent étre représentées soit sous la
forme d’un histogramme avec en abscisse les limites de classes granulométriques, soit par la courbe

des fréquences en fonction de la taille moyenne de chaque classe considérée, soit par la courbe des
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frequences cumulées (Cf. Fig. 2.7). Par convention, les distributions de fréquence sont représentées
en fonction d’une échelle logarithmique plus représentative des échelles de diameétre qui s’étendent
souvent sur plusieurs ordres de grandeur.

La distribution de fréquence n’étant pas trés maniable, il est fréquent de la résumer par des
valeurs numeériques représentatives (Syvitski, 2007). Le diamétre moyen d,,, correspond a la moyenne
arithmétique des diamétres d’un échantillon. Pour un échantillon fractionné en n classes de diameétres

représentatifs d; et de fréquences f;, il s’exprime par :
n
dm = Z fidi (2.3)
i=1

Le mode d;,q; de la distribution correspond au diamétre du maximum de la courbe des fréquences
relatives, et au diameétre du point d’inflexion de la courbe des fréquences cumulées. Si la courbe des
fréquences relatives posséde plusieurs maxima, la distribution est dite multi-modale, comme c’est le
cas sur l'exemple de la Fig. 2.7.

On note d, le diamétre pour lequel on obtient p % du volume ou de la masse cumulée de
particules. Le d5g correspond a la médiane, i.e. au diamétre qui divise la distribution en deux parties
d’aires égales. Les distributions granulométriques sont fréquemment résumées aux quantiles dg,
dso et dgg. Les dig et dgq, sont également couramment employés. En effet, 68 % de la population
de particules a un diamétre compris entre ces deux valeurs, ce qui correspond dans le cas d’une
distribution gaussienne de moyenne p et d’écart-type o a Uintervalle [p-0 ; p+ol.

Ces représentations ne permettent toutefois pas de tenir compte du caractére multimodal des
distributions granulométriques obtenues pour des échantillons naturels. Le dsg peut par exemple

varier faiblement alors qu’'un mode apparait ou disparait.

Différents granulométres laser sont disponibles sur le marché. Ils difféerent par la nature du dé-
tecteur utilisé et par la méthode d’inversion de la distribution d’intensité lumineuse (McCave et
Syvitski, 2007). Dans le cadre de ’OSR, nous avons réalisé une intercomparaison de plusieurs gran-
ulometres de marques différentes (Cilas, Malvern, Coulter, Lisst) & l'aide de poudres étalons de
distributions granulométriques connues (Sabatier et al., 2013, en préparation). Ce travail a permis
de montrer des variations dans la mesure fournie par les différents appareils. Ces variations peuvent
provenir des différences de méthode d’inversion, mais comme ces méthodes ne sont généralement

pas détaillées par les constructeurs, il n’est pas possible de vérifier cette hypothése.

A Trstea, la distribution granulométrique des échantillons a été mesurée au laboratoire par diffrac-
tion laser avec un CILAS 1190. Pour les échantillons solides obtenus avec la centrifugeuse ou le piége

a sédiments, I'analyse est effectuée sur un aliquot prélevé avant la congélation et la lyophilisation,
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SEY-TAS-120613-120614-US-703

100 ~ )

60 - /

Frequence cumulée (%)
|
T

Frequence relative (%)

- 0.2
20 f

- 0.0

T T T
0.02 0.1 1 10 100 1000
D (um)

F1GuRE 2.7 — Distribution de fréquence des diamétres D représentée sous la forme d’un histogramme
(noir), d'une courbe des fréequences relatives (bleue) et d’une courbe des fréquences cumulées (rouge).

et remis en suspension dans de I’eau du robinet. Les échantillons liquides obtenus par prélévements
manuels sont versés directement dans la cuve d’analyse du granulomeétre. Le temps entre le préleve-
ment et I’analyse granulométrique doit étre le plus court possible; afin de limiter le développement
de matiére organique, les échantillons sont réfrigérés (+4° C) et conservés a l’abri de la lumiére.
Préalablement a I’analyse, tous les échantillons sont passés aux ultrasons pour détruire les agrégats
qui se sont formés par décantation entre le prélévement et I’analyse. Les éventuels flocs présents dans
le milieu sont également détruits par les ultrasons; nous considérons qu’il est impossible de faire
la distinction entre les rares flocs naturels et ceux formés lors du séjour dans la centrifugeuse ou le
piége a sédiment, ou dans le flacon de conservation. L’utilisation des ultrasons permet de s’affranchir
du probléme de la formation des flocs et de revenir aux particules élémentaires qui circulent dans le
cours d’eau et qui sont les plus représentatives pour la chimie.

A partir des mesures réalisées, nous avons extrait les distributions granulométriques exprimées
en volumique et en surfacique, ainsi que les diameétres caractéristiques dyg, dso et dgg de ces deux

types de distributions.

2.3.4 Carbone organique particulaire

Les analyses de carbone organique particulaire (COP) ont été réalisées par le laboratoire d’anal-

yse des sols de 'INRA & Arras. La teneur en carbone organique de ’échantillon est déterminée selon
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la norme ISO 10694 (ISO, 1995) aprés combustion séche.

La détermination du carbone total est réalisée sur une micro-pesée (de lordre de 25 mg) de
I’échantillon. Celle-ci est portée & 1000 ° C en présence d’oxygéne pour transformer tout le carbone
de I’échantillon en dioxyde de carbone (CO2). Les oxydes d’azote formés lors de cette opération sont
alors réduits et 'oxygeéne en exces est éliminé par fixation. Les gaz alors présents dans 1’échantillon,

azote moléculaire et COq, sont séparés par chromatographie et quantifiés a I’aide d’un catharométre.

Le carbone minéral est déterminé a partir du taux de carbonates dans les sols a 'aide de la
méthode normalisée NF ISO 10693 de calcimétrie. Cette derniére consiste a placer un échantillon
de sol en milieu acide afin de décomposer les carbonates et dégager le carbone minéral sous forme

de dioxyde de carbone (CO2).

Le carbone organique est ensuite déterminé par calcul de la différence entre le carbone total et

le carbone minéral. La LQ de cette méthode d’analyse est de 0,05 g/kg.

2.3.5 Mercure total

Le mercure total particulaire a été déterminé selon la norme EPA 7473 (USEPA, 2007) par dé-
composition thermique, amalgamation sur piége de sable doré et spectrophotométrie d’absorption
atomique. La quantification du mercure se fait par application de la loi de Beer-Lambert. L’appareil
utilisé est un analyseur direct de mercure DMA 80 (marque Milestone) avec portoir automatique.
La LQ de la méthode, déterminée selon la norme NF T 90-210 (AFNOR, 2009), est de 0,010 mg/kg

de matiére séche.

La séquence d’analyse commence par un essai a vide, nacelles vides, pour conditionner ’appareil.
Viennent ensuite I’analyse d’un matériau de référence certifié (MRC) proche de la nature des échan-
tillons, et enfin celle des échantillons, en répétant toutes les 10 nacelles un essai a blanc et 'analyse
du MRC. En fonction de la nature de I’échantillon, la prise d’essai nécessaire & l'analyse varie de
30 mg a4 100 mg. Les résultats sont exprimés en masse de mercure par masse séche de MES. Tous

les échantillons analysés ont des teneurs en mercure supérieures a la LQ.

Le MRC utilisé est le sédiment marin TAEA 433, certifié & 0,168 £ 0,034 mg/kg de mercure. La
teneur obtenue lors de chaque analyse du MRC est reportée sur une carte de controle pour controler
la justesse et la fidélité de la méthode selon la norme NF T 90-220 (AFNOR, 2003). L’incertitude

analytique correspond a deux fois le coefficient de variation (écart-type / moyenne) des valeurs
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obtenues pour le MRC. Elle est arrondie a la valeur supérieure, de 0,5 en 0,5. L’incertitude ana-

lytique élargie a 95 % établie a partir de 30 mesures du MRC avec cette méthode est de 10,5 % (k—2).

La justesse de la méthode est controlée par un test de justesse sur les résultats d’analyse du

MRC. Ce test consiste a déterminer I’écart normalisé EN suivant :

’mmes — Meert |

EN = : (2.4)
S
2 % + sgert

avec Mymes et Smes 1a moyenne et I’écart-type des teneurs mesurées, Meert €t Seert la teneur et I’écart-
type certifiés, et n le nombre d’analyses du MRC. On considére qu’il n’y a pas d’erreur de justesse
significative si EN < 1. Le test de justesse réalisé a partir de 30 mesures du MRC donne un EN de
0,36.

Par ailleurs, des tests interlaboratoires sont réalisés au sein de PAGLAE (Association générale
des laboratoires d’analyse de I’environnement *). Les résultats d’analyse d’un laboratoire sont déter-
minées par le calcul du z-score, tel que z = (z — X)/o, avec x la teneur moyenne obtenue par le
laboratoire, X la teneur moyenne de référence utilisée pour I’évaluation et o ’écart-type des résul-
tats obtenus par les participants. Si |z] < 2,0, le résultat du laboratoire est jugé "satisfaisant", si
2,0 < |z| < 3,0, le résultat est "douteux" et si |z| > 3,0, le résultat est "insatisfaisant". Les résultats

obtenus par le laboratoire dans le cadre de ces tests ont été jugés trés satisfaisants (|z]< 1).

2.3.6 Polychlorobiphényles

Les congénéres analysés sont les 7 polychlorobiphényles indicateurs (PCBIi), c’est-a-dire les
PCB 28, 52, 101, 118, 138, 153 et 180. Leurs formules chimiques exactes sont données en An-
nexe A. Ces congénéres ont été les plus utilisés dans les mélanges commerciaux et sont donc les
plus retrouvés dans ’environnement (Cf. §3.1). L’analyse repose sur une extraction solide/liquide
des PCB contenus dans les MES dans un solvant organique. L’extrait ainsi obtenu est purifié sur
cartouche de Fluorisil et analysé par chromatographie en phase gazeuse couplée & un détecteur par
capture d’électrons 63Ni (GC-ECD) selon la norme XP X33-012 (AFNOR, 2000b). La prise d’essai

nécessaire a ’analyse est de 1 g de matiére seche.

L’extraction est réalisée selon une méthode d’extraction accélérée par solvant (ASE) au moyen
d’un extracteur automatique Dionex ASE350 (Dionex, USA). Les PCB contenus dans la matrice

solide sont extraits par un mélange cyclohexane/acétone (90/10 en volume), porté a haute tem-

4. http ://association-aglae.fr/
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pérature et haute pression (80° C, 100 bars). Le controle de I'extraction est réalisé en ajoutant 4
traceurs de méthode (PCB 119, 141, 198 et 209) a des concentrations connues dans les échantillons.
Ces traceurs sont des molécules ayant les mémes caractéristiques que les molécules recherchées et
qui sont initialement absentes de 1’échantillon analysé. La concentration de ces traceurs dans le
solvant a l'issue de 'extraction est comparée a leur concentration initiale pour établir le rendement
d’extraction. Ce rendement est utilisé en fin d’analyse pour corriger les concentrations mesurées
pour les composés recherchés. L’extrait est ensuite concentré par évaporation avant d’étre purifié
pour éliminer les substances susceptibles d’interférer avec les composés recherchés. La purification
est réalisée par élutions successives sur des cartouches de Florisil (1 g, 6 mL), puis de la poudre de

cuivre est ajoutée pour éliminer le soufre présent dans I’échantillon.

Le dosage des PCB dans les extraits de MES est réalisé par GC-ECD, avec un chromatographe
Varian 3800 équipé d’un passeur d’échantillon Varian 8200. L’analyse est réalisée sur deux colonnes
chromatographiques de polarité différente (Restek RTX-PCB et Restek RTX-5) pour permettre une
meilleure séparation des composés. La Fig. 2.8 montre un exemple de chromatogramme obtenu avec
chacune des deux colonnes utilisées. Les composés sont identifiés selon leurs temps de rétention, défi-
nis préalablement par analyse des congéneéres séparément. Les concentrations des composés analysés
sont proportionnelles aux aires des pics apparaissant sur le chromatogramme. Un étalon interne
(PCB 34 ou octachloronaphtaléne OCN) de concentration connue est ajouté a chaque extrait avant
I’analyse pour connaitre le rapport entre 'aire du pic et la concentration. La limite de quantification
(LQ) de cette méthode est de 0,50 pug/kg pour chaque PCB, excepté pour les PCB 52 et 118 pour
lesquels elle est de 0,75 ug/kg. Les résultats des analyses sont exprimés en pug de PCB par kg de
MES séches pour chaque congénére analysé et sous la forme de la somme des 7 PCBi. Lorsquun
des congénéres n’est pas quantifié, la valeur qui lui est attribuée pour effectuer la somme des PCBi

correspond a sa LQ divisée par 2.

La propreté du systéme chromatographique est controlée en injectant de l'isooctane en début
de séquence d’analyse. La linéarité de la réponse d’analyse est vérifiée en établissant une courbe
d’étalonnage a l’aide de solutions étalons. Les solutions étalons sont composées d’'un mélange de
concentration connue des congéneéres recherchés. Les concentrations des solutions étalons vont de
0,5 & 250 pg/L. La justesse de la réponse de chaque composé par rapport a la droite d’étalonnage
initiale est vérifiée en analysant réguliérement (tous les 10 & 15 échantillons) deux controles qualités
(CQ), 'un en bas de gamme (2 pg/L), autre en haut de gamme (80 pg/L). L’écart entre la valeur
attendue et celle mesurée doit étre inférieure & 30 % en bas de gamme et 20 % en haut de gamme
pour que la méthode soit validée. Les CQ sont préparés a partir des mémes solutions méres que les

étalons, mais a partir d’autres solutions intermédiaires et filles afin de vérifier d’éventuelles erreurs
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de dilution lors de la préparation de la gamme d’étalonnage. L’analyse de solutions commerciales

de concentrations connues permet de s’assurer de la justesse de la réponse.
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FI1GURE 2.8 — Exemples de chromatogrammes obtenus sur les colonnes Restek RTX-5 et RTX-PCB

La chaine d’analyse, de I'extraction & la quantification sur le chromatogramme, est réalisée par
séries de 10 échantillons de terrain, complétés d’un échantillon dit "blanc MES" et d’un échantil-
lon de référence. L’échantillon "blanc MES" est constitué de sable d’Ottawa préalablement calciné
pendant 4 heures a 450 ° C et dopé uniquement en traceurs de méthode. Il suit tout le protocole
analytique pour vérifier la pureté des solvants et des réactifs et la propreté du matériel et de toute la
verrerie utilisés. L’échantillon de référence utilisé est constitué de MES prélevées dans la Bourbre, un
affluent du Rhone contaminé aux PCB. Sa matrice est donc proche de celle des échantillons analysés

et ses teneurs sont du méme ordre de grandeur que les teneurs analysées. Une carte de controle des
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résultats est établie pour chacun des composés quantifiés dans cet échantillon de référence et permet
la définition de I'incertitude analytique (norme NF T 90-220, AFNOR (2003)). L’incertitude analy-
tique correspond a deux fois le coefficient de variation (moyenne / écart-type) des valeurs obtenues
pour I'échantillon de référence. Elle est arrondie a la valeur supérieure, de 0,5 en 0,5. L’incertitude
analytique élargie établie & partir de 19 mesures de ’échantillon de référence varie de 10 a 27,5 %

selon les congénéres analysés.

Le laboratoire d’analyse d’Irstea a vérifié la justesse de I’ensemble du protocole d’analyse des
PCB dans les MES en participant & un essai interlaboratoire international organisé par Quality
Consult Srl®, auquel ont participé 13 laboratoires en 2013. Dans le cas des 7 congénéres de PCB
indicateurs, les résultats d’Irstea ont été jugés satisfaisants (|z| < 2,0, cf. §2.3.5 pour le détail de

Iexpression des résultats d’essais interlaboratoires).

2.4 Traitement des résultats d’analyse physico-chimique

2.4.1 Description de la distribution granulométrique d’échantillons multimodaux

Les distributions granulométriques de la plupart des échantillons que nous avons collectés présen-
tent un caractére multimodal. Nous avons vu au §2.3.3 que les valeurs caractéristiques usuellement
utilisées pour décrire les descriptions granulométriques, telles que les dyg, dso et dgo, sont inadap-
tées pour tenir compte du caractére multimodal des échantillons. Nous avons donc développé un

outil pour décrire plus précisément les distributions granulométriques observés dans nos échantillons.

La distribution granulométrique d’une population de sédiments de granulométrie homogéne est
généralement considérée comme une loi lognormale, du fait des processus de tri subis par les par-
ticules au cours de leur transport dans le milieu (Krumbein, 1934; Visher, 1969; Middleton, 1976;
Chamley, 1987; Blott et Pye, 2001). Par définition, si le diamétre D suit une loi lognormale, le

logyo D suit une loi normale d’équation :

F(X) = o3 (55H) (2.5)

(logyo D — M)2
D In10 o227 p( 202 )

avec X =logo D, i 'espérance et o l'écart-type des deux lois. Le diameétre médian de la population

f(D) (2.6)

granulométrique est donc dsp = 10#.

5. http ://www.aqc.it
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Dans le cas de nos échantillons, il semble que les particules qui les composent appartiennent
a plusieurs sous-populations homogénes de particules mélangées et suivant chacune une loi log-
normale. Le caractére multimodal de la distribution granulométrique de ’échantillon serait par
conséquent di au mélange des différentes lois lognormales.

Exprimée en log D, la distribution granulométrique devient un mélange de lois normales, car-
actéristiques des sous-populations en présence. La fonction normalmixEM du package Mixtools de
R (Benaglia et al., 2009) a été congue pour identifier les paramétres des distributions normales
dans un échantillon composé d’'un mélange de populations normalement distribuées. Le calcul se
fait de fagon itérative par la méthode du maximum de vraisemblance avec 1’algorithme EM (pour
Espérance-Maximisation) proposé par Dempster et al. (1977).

Nous avons utilisé cette fonction pour identifier les lois normales dans les distributions granu-
lométriques volumiques des échantillons de MES collectées sur le Haut-Rhone et exprimées en log D.
L’utilisateur formule une supposition sur le nombre de lois normales & trouver dans le mélange ; nous
avons fait plusieurs tests en recherchant 2 & 6 lois normales au sein des distributions. A l'issue du
calcul, 'outil donne les parameétres p et o des lois normales et un parameétre A\ en pourcentage
représentant la proportion de la sous-population dans ’échantillon de départ. Le nombre d’itéra-

tions nécessaires pour atteindre ce résultat est également fourni.

L’observation des distributions granulométriques volumiques a permis d’identifier 4 gammes de
diameétre dans lesquels les modes granulométriques apparaissent pour la plupart de nos échantillons.
Les classes ont été centrées sur les valeurs de mode qui reviennent le plus souvent (Cf. Tab.2.2). Les

classes définies permettent aussi un lien avec les classes sédimentologiques usuelles.

Tableau 2.2 — Définition des 4 sous-populations granulométriques identifiées dans nos échantillons.

Mode moyen Gamme de diamétres | Classes sédimentologiques
(coefficient de variation %) correspondantes
4 pm (29 %) 1-10 pm argiles et limons trés fins
14 pm (16 %) 10 - 27 pm limons fins
39 pum (10 %) 27 - 80 pm limons grossiers
136 pm (48 %) 80 - 2 500 pm sable fin & grossier

L’automatisation de la séparation en 4 sous-populations granulométriques conduit dans certains
cas a devoir "nettoyer" les résultats, c’est-a-dire a regrouper les lois contenues dans la méme sous-
population et a éliminer les sous-populations irréalistes. C’est le cas par exemple sur la Fig. 2.9a
des courbes bleue et jaune, qui représentent deux sous-populations de particules de sable fin. Pour
certains échantillons, la séparation en 4 sous-populations fait apparaitre une loi avec un écart-type
o grand, i.e. supérieur a 0,5, comme pour la courbe rouge sur la Fig. 2.9a. Par définition de la
loi normale, 95 % de la population représentée par la loi se situe dans lintervalle [u-20 ;u-+20].

Un o de 0,5 représente donc une loi normale qui s’étale sur deux ordres de grandeur de D. Une
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telle sous-population ne parait donc pas réaliste. Enfin, une sous-population avec une proportion A
inférieure a 1 % et un mode & 0,41 pum apparait dans presque tous les échantillons analysés. Sur la
Fig. 2.9a, elle n’a pas été identifiée par Mixtools, mais on observe un petit mode dans cette gamme de
diameétre dans la distribution initiale. Ce mode se situe dans la partie basse de la gamme de mesure
du granulomeétre laser, qui varie de 0,02 & 2500 um d’apres le constructeur. Syvitski (2007) indique
toutefois qu’en-dessous de 2 pum 'analyse effectuée au granulomeétre laser en appliquant le modéle
de Fraunhofer n’est plus fiable et que le modéle de Mie doit étre appliqué. L’intercomparaison de
plusieurs appareils OSR en utilisant des échantillons standard menée par Sabatier et al, 2013 (en
préparation) indique que pour des diamétres inférieurs & 1 pm, I'analyse laser devient douteuse et

que le mode mesuré régulierement & 0,41 pm est vraisemblablement un artefact de mesure.
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FIGURE 2.9 — Distribution volumique (trait noir continu) exprimée en log;y D d'un échantillon de
piége a sédiments prélevé a Seyssel entre le 13 et le 14/06/2013 : lois normales identifiées avec I'outil
Mixtools de R (a) avant et (b) aprés nettoyage des résultats. Pointillés : somme pondérée des lois
normales. Barres verticales grises : seuils de coupure classiques de normalisation a 20 et 63um.

Les sous-populations sont identifiées comme irréalistes et éliminées lorsqu’une des trois conditions
suivantes est remplie :

e g >105

o ;<1 pum

e N < 1%

Une fois les lois aberrantes éliminées, les A restants sont normés pour que leur somme atteigne de
nouveau 100 %. Puis, les lois normales restantes sont regroupées au sein des 4 classes de diameétres
médians identifiées précédemment pour les échantillons du Haut-Rhone (1-10 gm, 10-27 pm, 27-
80 pm et 80-2500 pm). Lorsque plusieurs lois normales se trouvent dans la méme classe de particules,
elles sont recombinées pour ne former qu’une seule loi normale :

e 1 est alors égale & la moyenne des p; des lois normales séparées ;
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i

La Fig. 2.9b présente les lois normales obtenues aprés avoir trié les lois normales de la Fig. 2.9a
fournies par 1'outil Mixtools. La combinaison linéaire des lois normales identifiées dans ces deux
échantillons est trés proche de la distribution granulométrique mesurée. Cette méthode permet
donc de caractériser les lois normales des sous-populations granulométriques en présence et ainsi
de décrire la distribution granulométrique en tenant compte de son caractére multimodal. Une telle
description se réveéle trés intéressante pour prendre en compte des comportements différents des sous-
populations en présence. Elle trouve son application dans I'interprétation des données particulaires
telles que les vitesses de chute de particules, les constantes acoustiques d’atténuation ou les teneurs

en contaminant (Cf. Launay et al, 2014, en préparation).

2.4.2 Correction par suppression de la fraction non porteuse

Les données de teneurs en contaminants dans les MES dont nous disposons sur le Rhone ont
été obtenues a partir de prélevements effectués avec trois dispositifs différents, par centrifugation,
manuellement ou a I'aide de pieges a sédiments (Cf. §2.3.1). Lorsque les piéges a sédiments étaient
vidés, nous avons effectué systématiquement un prélévement manuel ou la centrifugeuse, ce qui
nous fournit des échantillons concomitants, prélevés avec des systémes différents. Lors des périodes
de régime de base, les piéges a sédiments étaient relevés tous les 15 jours et lors d’événements
particuliers (crues ou chasses de barrage), les pieges ont été relevés tous les jours. Pour pouvoir
comparer les échantillons de piege avec les échantillons ponctuels réalisés manuellement et a la
centrifugeuse, il faut vérifier que le débit et la concentration en MES étaient relativement stables au
court de la période d’exposition du piege. Nous disposons ainsi d’un jeu de 38 paires d’échantillons
collectés par piége a sédiment et manuellement ou a la centrifugeuse.

A partir de ces données, nous avons constaté que les teneurs en mercure et PCB pouvaient varier
d’un facteur deux entre les échantillons collectés simultanément avec deux systémes différents. Les
différences de teneur en contaminants entre les échantillons prélevés par différentes techniques pour-
raient étre liées & une différence de caractéristiques des particules échantillonnées. En effet, 'affinité
des contaminants pour les particules est en général gouvernée par la taille des particules et par
la composition des particules, notamment leur teneur en carbone organique (Cf. §1.2.1). L’analyse
granulométrique des particules des échantillons constitue un bon moyen de controler que les dif-
férents dispositifs ne modifient pas les caractéristiques des particules par rapport au milieu, et que

I’échantillon obtenu est représentatif des MES.
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FIGURE 2.10 — Distributions granulométriques volumiques de deux échantillons prélevés & Seyssel
entre le 11 et le 12/06/2013 : (a) manuellement (échantillon composite) et (b) avec un pieége a
sédiments. Lois normales identifiées avec Mixtools. Pointillés : somme pondérée des lois normales.
Barres verticales grises : seuils de coupure classiques de normalisation a 20 et 63um.

La caractérisation de la nature des particules collectées par les différents systémes de préléve-
ment a permis de mettre en évidence qu’il n’y a pas de différence significatives entre les distributions
granulométriques des échantillons collectés manuellement et avec la centrifugeuse (Cf. Annexe C).
On peut donc considérer que le prélévement avec la centrifugeuse fournit un échantillon dont les
caractéristiques granulométriques ne difféerent pas de celles des MES. Par ailleurs, les échantillons
prélevés manuellement et avec la centrifugeuse ne contiennent jamais de particules grossiéres, i.e.

appartenant a la sous-population 80-2500 pum définie au §2.4.1.

En revanche, les échantillons collectés avec les pieges a sédiments peuvent contenir dans certains
cas une proportion variable de particules grossiéres (Cf. Fig. 2.10). Ces particules grossiéres sont
principalement présentes dans les échantillons collectés en conditions extrémes (chasses de barrage
ou crues) lorsque les piéges sont placés trop prés du fond. Les piéges sont alors exposés a des partic-
ules grossiéres qui ne sont pas collectées par les autres systémes de prélévement et qui ne font pas
partie des MES telles que nous les avons définies au Chap. 1. Hormis ces particules grossiéres, les
échantillons collectés dans les pieges & sédiments présentent les mémes sous-populations fines que
les échantillons de référence (manuels ou par centrifugation) ; les p et o des lois normales identifiées
dans les différents échantillons sont en effet & peu prés constants (Cf. Chap. 4). Seules les propor-
tions des sous-populations sont modifiées par les piéges & sédiments par rapport au échantillons de

référence.
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La correction des teneurs en mercure et PCB des échantillons de piéges a sédiments en supprimant
la fraction grossiére non porteuse (80-2500 um) donne des résultats prometteurs, bien que certains
cas restent problématiques (chasses de juin 2012, Cf. Annexe E, en préparation). Cette méthode reste
a améliorer pour corriger efficacement les échantillons affectés par une sous-population de particules
grossiére et utiliser les teneurs en contaminants collectées avec les pieges a sédiments lors quelques
périodes au cours desquelles ils ont été exposés aux particules grossiéres.

Les teneurs de piége a sédiments de la station de Jons, utilisées dans la suite du travail, n’ont

pas nécessité de correction puisque la fraction grossiére en était absente.

2.4.3 Normalisation des teneurs en contaminants

Les teneurs en mercure et PCB de nos échantillons, une fois corrigées pour supprimer le biais
engendré par la présence de particules grossiéres, varient au cours du temps pour une méme station
et d’une station a lautre (Cf. Chap. 4). Pour déterminer si les variations de teneurs observées
sont dues a des différences de niveaux de contamination ou & des variations des caractéristiques
des particules porteuses, nous proposons d’étudier les teneurs en contaminants portées par les trois
sous-populations granulométriques fines présentes dans nos échantillons.

Pour ce faire, nous disposons de 6 prélévements réalisés avec la centrifugeuse CEPA (Cf. §2.3.1.4)
a Creys et a Jons au cours des opérations de suivi de chasse en juin 2012 (Cf. §3.4.2). Dans cette
centrifugeuse, le cylindre est recouvert d’une feuille de Téflon sur laquelle les MES sont récupérées
en fin de prélévement. La position verticale du cylindre lors du prélévement entraine un tri des
particules selon la gravité et les plus grosses particules se trouvent plutét dans la partie basse de la
feuille de Téflon. Lors d’'un prélévement classique, I’ensemble des particules déposées sur la feuille
de Téflon qui recouvre le cylindre est collecté et mélangé dans un flacon. Pour les 6 échantillons de
juin 2012, 4 aliquots de MES ont été prélevés a différentes hauteurs de la feuille de Téflon, avant de

constituer un échantillon composite contenant le reste des particules, comme indiqué sur la Fig. 2.11.

Pour chaque prélévement, les teneurs en Y 'PBCi et en mercure varient d’un facteur 2 entre les
5 sous-échantillons ainsi constitués (Cf. Fig. 2.12). Les teneurs les plus importantes en mercure et
en » PBCi ont été mesurées dans le sous-échantillon D qui se trouve dans la partie inférieure de
la feuille, et qui contient la plus importante proportion de particules fines (1-10 pm). Les sous-
échantillons B et E contenant les plus importantes proportions des sous-populations 10-27 um et

27-80 pum présentent les teneurs en contaminants les plus faibles.

A partir du jeu de données dont nous disposons (5 sous-échantillons pour 6 prélévements), il est

possible de déterminer la teneur en contaminant de chaque sous-population granulométrique. Pour
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FIGURE 2.11 — Schéma de la feuille de Téflon (env. 1 m x 0,5 m) extraite du cylindre vertical de
la centrifugeuse AMP et détail de la constitution des sous-échantillons : 4 fractionnements granu-
lométriques et un sous-échantillon composite.
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avec I' la masse de contaminant de I’échantillon total et 7; la masse de contaminant associée a la
sous-population i. En rapportant les masses de contaminant aux masses de 1’échantillon total (M)

et des sous-populations (m;), on obtient :

C = T/M=Y,7/M

71 V2
= —_— =+ ..)/M
I T, ) (28)

avec C'la teneur en contaminant de I’échantillon analysé et C; de la sous-population granulométrique.
Sous hypothése de masse volumique p constante pour toute taille de particule, les m;/M sont as-

similés aux A\; = v;/V obtenus a partir de 'analyse de la distribution granulométrique volumique :

— Mic 5 Plic 5\
¢ = ZzMCl Zz pVCZ ZZ)\zCz (2.9)

Pour chaque prélévement, on peut donc écrire le systéme d’équations suivant :

Ca = Aa101+ 4202 + As 303
Cp = Ap1C1+ Ap2Cs + Ap3Cs
Cc = Aca1C1+ Ag202 + A0 3Cs (2.10)
Cp = Ap1C1+Ap2Cs + Ap3C3
Ce = Ap1C1+ Ag202 + Ag 303

ot Cy_f sont les teneurs en contaminants mesurées dans les 5 sous-échantillons, Ay_g 1-3 les pro-
portions des sous-populations et C'j_3 les teneurs en contaminants des sous-populations qui sont
a déterminer. Ce systéme est surdéterminé (plus d’équations que d’inconnues). Pour le résoudre,
nous avons utilisé la fonction constrOptim du logiciel R (package stats), qui permet d’effectuer une
optimisation de parameétres sous contrainte linéaire (Lange, 2010). La contrainte que nous avons

imposée est que les teneurs C; des sous-populations doivent étre positives ou nulles.

Les teneurs en Y PCB;, mercure et COP des 3 sous-populations granulométriques volumiques
1-10 pm, 10-27 pm et 27-80 pm des 6 échantillons AMP sont représentées sur la Fig. 2.13.

L’analyse n’a pu étre effectuée que sur 6 prélévements, néanmoins, les écart-types des teneurs
obtenues sont plutdt faibles (CV = 15 a 45 %). Les teneurs obtenues pour chaque sous-population
sont donc relativement constantes.

Pour le mercure comme pour les PCB, la teneur en PCB la plus importante est obtenue dans
la sous-population la plus fine et la teneur la plus faible est obtenue dans la sous-population inter-

meédiaire. Dans la littérature, il est indiqué que la teneur en contaminants des particules augmente
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lorsque la taille diminue (Cf. §1.2.1). Cet exemple montre que Le lien entre la teneur en contaminant
et la granulométrie n’est pas aussi direct.

Les teneurs en COP sont également moins concentrées dans la fraction intermédiaire que dans
les deux autres fractions. Le rapport des teneurs en » PCB; et des teneurs en COP est de 0,2 &
0,5 et celui des teneurs en » PCB; et des teneurs en COP est de 2 a 4 dans les différentes sous-
poplations, la sous-population intermédidaire présentant dans les deux cas le rapport le plus faible.
La teneur en PCB et en mercure semble donc étroitement liée a la teneur en COP des particules.
Cette observation conforte les observations présentées dans Angot et al. (2013) et en Annexe E
sur l'intérét d’une normalisation des teneurs en PCB par le COP pour pouvoir les comparer en

s’affranchissant des variations de caractéristiques des particules.
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F1GURE 2.13  Teneurs moyennes en mercure, en somme des 7 PCB indicateurs (> _PCBIi) et en
carbone organique particulaire par sous-populations granulométriques des sous-échantillons A & E
réalisés dans les 6 prélevements a la centrifugeuse de juin 2012.

Une fois I’échantillon débarrassé de son éventuelle fraction non porteuse, une fois normalisée la
teneur par le COP pour s’affranchir de 'affinité variable des contaminants pour les particules por-
teuses, les différences de teneur sont directement interprétables comme des niveaux de contamination

variables ou non, dans le temps (suivi Jons, chasse) ou dans 'espace (affluents, chasse).

2.5 OQOutils statistiques d’interprétation des données

2.5.1 Les boites & moustaches

La représentation de données sous forme d’un boxplot permet de représenter la distribution
de valeurs sous forme simplifiée avec la médiane (trait épais), la moyenne (symbole de couleur
différente), une boite s’étendant du quartile 0,25 au quartile 0,75, et des moustaches qui s’étendent

par défaut jusqu’a la valeur distante d’au maximum 1,5 fois la distance interquartile. Les valeurs
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extrémes, se situant au dela des moustaches, sont représentés sous la forme de points noirs. Dans
certains cas signalés dans la légende des graphiques, les moustaches sont étendues jusqu’aux valeurs

minimale et maximale mesurées.

2.5.2 Le test de Wilcoxon Mann-Whitney

Le test de Wilcoxon Mann-Whitney est utilisé pour comparer les populations de deux échantillons
indépendants. Ce test compare la moyenne de deux échantillons indépendants de petite taille, & partir
de 4 a 8 individus. Il est dit non-paramétrique car aucun hypothése n’est faite sur la distribution
suivie par les deux échantillons. Les valeurs des deux distributions sont rassemblées en un méme
groupe, puis converties par numéros d’ordre en rang. Les deux échantillons sont alors reconstitués
et la somme des rangs est calculée pour chacun. L’hypothése testée est que la somme des rangs des
deux échantillons est analogue, avec un seuil de significativité de 5 %. Le test fournit une valeur de
p (p-value) qui signifie :

— p > 0,05 : différence non significative (ns)

~ 0,05 > p > 0,01 : différence peu significative (*)

0,01 > p > 0,001 : différence treés significative (**)

~ 0,001 > p : différence hautement significative (***)

2.5.3 Le coefficient de Spearman

En statistique, la corrélation de Spearman est étudiée lorsque deux variables statistiques semblent
corrélées sans que la relation entre les deux variables soit de type affine. Elle consiste & trouver un
coefficient de corrélation, non pas entre les valeurs prises par les deux variables mais entre les rangs
de ces valeurs. Elle permet de repérer des corrélations monotones. Il faut également souligner que
la corrélation de Spearman utilise les rangs plutdt que les valeurs exactes. Cette corrélation est
utilisée lorsque les distributions des variables sont asymétriques (skew en anglais). L’interprétation

est identique & celle de la corrélation de Pearson.

2.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons exposé et discuté les différentes techniques utilisées dans cette thése
sur le Rhone et ses affluents pour mesurer la concentration en MES et la teneur en contaminants.

La stratégie d’observation que nous avons choisi privilégie un échantillonnage quasi-continu des
concentrations en MES (par turbidimétrie) et teneurs en contaminants (par piége intégratif), associé
a des préléevements de référence (manuels, ou par centrifugation) et a une caractérisation détaillée

des particules en termes de granulométrie et de taux de carbone organique. Pour la mettre en ceuvre,
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les techniques de mesure en continu telles que la turbidimétrie et I'utilisation de piéges a sédiment
ont fait 'objet d’un développement et de validation spécifiques.

La question de la granulométrie des particules a été au centre des discussions sur la représenta-
tivité des échantillons. Nous avons proposé une méthode innovante d’interprétation des distributions
granulométriques, adaptée au caractére multimodal de nos échantillons. Cette méthode offre une nou-
velle vision de la granulométrie basée sur 'identification et la caractérisation des sous-populations
granulométriques présentes. Les résultats de cette analyse granulométrique mettent en évidence la
présence d’une sous-population grossiére de particules dans certains échantillons prélevés en condi-
tions défavorables. Cette fr action grossiére n’entre pas dans la définition des MES telles que nous
les considérons dans cette thése et nous montrons qu’elle ne porte pas de contamination. Sa présence
dans quelques échantillons entraine par conséquent un biais sur les teneurs en contaminants obtenues
et nous proposons une technique pour les corriger basée sur I’élimination de la fraction grossiére. Nos
échantillons sont composés de trois sous-populations granulométriques fines dont nous étudions les
affinités pour les contaminants. Nous avons identifié que les teneurs en mercure sont principalement
influencées par la granulométrie des particules présentent dans ’échantillon tandis que les teneurs
en PCB sont corrélées plus fortement a la teneur en carbone organique des particules. Nous en avons
déduis une méthode de normalisation pour comparer les teneurs en contaminants en s’affranchissant

de l'affinité variable des contaminants pour les particules porteuses.
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Présentation du réseau de mesure et

des jeux de données

3.1 Introduction

Le réseau de suivi des flux de MES et de contaminants particulaires déployé sur le Rhone repose
sur deux stations de mesure principales, la station de Jons pour les flux du Haut-Rhéne en amont
de Lyon et la station d’Arles pour les flux apportés par le Rhone a la Méditerranée. Les affluents du
Rhéne contribuant majoritairement au flux de MES sont, de 'amont vers I'aval, I’Arve, la Saone,
I'Isére et la Durance. Ils ont fait I’'objet d’un suivi particulier pour évaluer leur contribution au flux
de contaminants particulaires. Les autres affluents du Haut-Rhone (la Vaserine, les Usses, le Fier,
le Guiers, I’Ain et la Bourbre) ont également été suivis, principalement lors des crues.

Deux événements hydrosédimentaires importants touchant une grande part du réseau hydro-
graphique sont étudiés dans la suite de ce manuscrit. Il s’agit de I’événement hydrosédimentaire de
mai-juin 2008 sur 'Isére, la Durance et le Rhone aval, et des opérations de chasse des barrages du
Haut-Rhone de juin 2012. Le suivi particulier de ces deux événements est documenté dans cette
partie.

Les données de débit, de concentration en MES, de caractéristiques des MES et de teneurs en
contaminants utilisées pour le calcul des flux sont également présentées dans ce chapitre pour évaluer

la qualité du jeu de données disponible.

3.2 Les réseaux de suivi des flux particulaires du Rhoéne

3.2.1 Le réseau Eau et MES de I’Agence de I’Eau

Le réseau Eau et MES de I’Agence de 'Eau Rhone Méditerranée et Corse (AERMC) a permis
d’effectuer des préléevements de MES et de sédiments du fond & raison de 2 a 4 fois par an entre 1991
et 2009 sur 17 stations (Cf. Fig. 3.1, AERMC, 2009). Les données acquises avaient pour premier

objectif d’acquérir une vision globale de 1’état des cours d’eau & I’échelle du bassin versant.
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Les données issues de ce réseau et utilisées dans cette thése sont celles collectées aux stations

du Rhone a Pougny, a Jons, & Ternay, & St Vallier et & Arles, de la Saéne & Lyon, de I'Isére a
aux Mées, pour les années 2000 & 2009. Ces données

Chateauneuf et a Grenoble et de la Durance
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F1GURE 3.1 — Réseau hydrographique du Rhone et de ses principaux affluents contributeurs en MES ;
localisation des stations des réseaux de suivi des flux de MES
3.2.2 Le réseau de suivi des flux de ’OSR
3.2.2.1 Deux stations principales sur le Rhéne : Arles et Jons
Le réseau de suivi des flux de MES et de contaminants particulaires déployé sur le Rhone repose

sur deux stations de mesure principales, la station de Jons pour les flux du Rhéne en amont de Lyon

et la station d’Arles pour les flux apportés par le Rhone a la Méditerranée (Cf. Fig. 3.1).

1. http ://sierm.eaurmec.fr/telechargement /telechargement.php
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Le Rhone a Arles

Le Rhone a Arles faisait partie des stations du réseau Eau et MES de TAERMC entre 1990 et
2009. Depuis 2005, un effort d’échantillonnage particulier a été mené avec la mise en place de la
Station Observatoire du Rhone a Arles (SORA) (Cf. Fig. 3.1). Exploitée par 'Institut de Radiopro-
tection et de Stureté Nucléaire (IRSN), elle est équipée pour la mesure des concentrations dissoutes
et particulaires en radioéléments, nutriments et contaminants chimiques; depuis 2008, elle permet
le calcul de bilans de flux de MES et de contaminants chimiques (Antonelli, 2010; Eyrolle et al.,
2012). La surface totale du bassin versant drainé a Arles est de 120 000 km?, le bassin versant en

aval du Léman étant de 96 000 km?2.

Le Rhoéne a Jons

La question de la mise en place d’une station de mesure des flux particulaires (MES et substances
associées) sur le Rhone au niveau de Lyon s’inscrit dans le cadre de I’Observatoire des Sédiments
du Rhone (OSR) et de cette thése. La station de Ternay,se trouvant & 1’aval de Lyon, a tout d’abord
été envisagée pour implanter cette station pour permettre de mesurer les apports de la Saone et de
I’agglomération lyonnaise. Ce site n’a pas été retenu en raison d’une forte suspicion d’hétérogénéité
des concentrations en MES dans la section de mesure en crue. Il a donc été décidé de développer
la mesure particulaire au site de Jons. La station turbidimétrique de la Saéne a Lyon-St-Georges
permettant de mesurer la contribution de la Sadne, les flux de MES et de contaminants particulaires
en aval de Lyon peuvent étre estimés en sommant les flux du Haut-Rhone et de la Saéne. La question
de la station de Ternay est détaillée dans le rapport de Le Coz et al. (2011) et résumée en Annexe F.

Les motivations du choix de la station de Jons sont & la fois scientifiques, techniques et opéra-
tionnelles. Sa situation au sein du réseau hydrographique (Cf. Fig. 3.1) permet de mesurer le flux
solide total en amont de Lyon et du systéme complexe de Miribel-Jonage. Dans le cadre de 1'é-
tude des flux de PCB, ce point de mesure est utilement situé entre d’une part, des apports amont
connus comme la Bourbre et le rejet (controlé) du centre d’incinération des PCB de St-Vulbas, et
d’autre part, I'agglomération lyonnaise et des secteurs ot des sédiments et poissons contaminés ont
été retrouvés (plan d’eau du Grand-Large). Cette station dispose d’un turbidimétre installé par
Véolia pour le Grand Lyon et dont les données sont disponibles depuis 2005 pour la gamme basse
(0-200 NTU) et depuis septembre 2010 pour la gamme étendue & 4000 NTU. Enfin, la station de
Jons a fait partie des 17 stations du réseau Eau et MES de ’Agence de 'Eau RMC et a donc fait
l'objet d’analyses de contaminants (dont les PCB et le mercure) dans les MES et I’eau entre 1991
et 2009, a raison de 4 prélévements par an en moyenne (Roux, 2011). En complément, des teneurs
en contaminants dans les sédiments de fond sont disponibles pour la station du Rhone a Jons. Ces

données offrent un historique des teneurs en contaminants sur MES. Ce point de mesure offre donc
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des conditions favorables pour linterprétation des flux de MES et de contaminants particulaires,

pour comprendre leurs origines en amont et leur propagation et devenir en aval.

3.2.2.2 Quatre affluents majeurs : I’Arve, la Saéne, 1I'Isére et la Durance

Quatre affluents contribuent majoritairement au flux de MES du Rhone, il s’agit de I’Arve, de la
Saone, de I'lsére et de la Durance. Le développement de stations de suivi des flux sur ces affluents
est en cours dans le cadre de I’OSR. Les autres affluents font I’'objet de mesures complémentaires
des concentrations en MES et des teneurs en contaminants, principalement pendant les crues pour
estimer leur contribution aux flux particulaires. Les objectifs sont d’identifier les affluents qui con-
tribuent majoritairement aux flux de polluants particulaires transitant dans le Rhone, de constituer
une base de données de MES pertinente pour évaluer les remobilisations de stocks dans le fleuve et
les transferts amont-aval des flux solides (propagation des flux) et de mieux cerner les sources et la

propagation en crue des PCB et du mercure.

L’Arve fait 'objet d’un suivi détaillé dans le cadre de ’OSR, ses apports sont les plus importants
du Haut-Rhone. L’existence de données de concentration en MES mesurées par les partenaires suisses
depuis 1964 fait de ’Arve un candidat idéal pour une étude plus approfondie des flux de MES.
Nous avons également effectué un suivi régulier de la Sadne au cours de la these. L’étude des flux
particulaires de I'Isere et de la Durance est en revanche réalisée a partir de données produites par

des partenaires.

L’Arve

Selon I’Etude Globale Rhone (Hydratec, 2003, EGR), I’Arve est le principal contributeur au flux
de MES du Haut-Rhéne. IArve est le premier afluent majeur du Rhone aprés la sortie du Léman
(Cf. Fig. 3.2). Au niveau de Genéve, a la station OFEV Bout du Monde, il a un bassin versant
de 1976 km? (OFEV!). La moiti¢ du bassin versant se situe au-dessus de 1360 m d’altitude et des

glaciers recouvrent en permanence environ 5 % de la surface (Parde, 1925).

Les enregistrements de débit moyen horaire sont disponibles pour I'Arve & Genéve-Bout-du-
Monde de 1974 a 2003 (OFEV), pour '’Arve & Arthaz de 1994 a 2011 (EDF), pour le Rhone au
Seujet en sortie du Léman de 1997 & 2013 (OFEV) et sur le Rhone a Pougny de 1985 a 2013 (CNR)
en aval des barrages de Verbois et Chancy-Pougny (Cf. Fig. 3.2). Nous disposons également de débits
journaliers de I’Arve & Genéve depuis 1904 (OFEV) qui ont probablement été établis sur la base
d’une seule mesure par jour et des débits moyens mensuels de 1905 a 1911 & Etrembiéres (service

des grandes forces hydrauliques, SGFH (1912)). La moyenne des débits horaires enregistrés entre
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1974 et 2013 par 'OFEV! est de 79 m3/s, la moyenne des données journaliéres (OFEV) entre 1904
et 2013 est aussi de 79 m3/s et le module interannuel de I’Arve & Arthaz (EDF) est de 75,5 m®/s.
Le débit moyen interannuel est de 76 m3/s, contre 79 m?/s sur la période 1904-2013 en utilisant
les données journaliéres pour les années 1904-1973. Le débit de I’Arve pouvant varier fortement au
cours de la journée, il est donc probable que le débit moyen calculé sur la période 1904-1973 soit
surestimé.

L’Arve contribue a hauteur de 7 % au flux d’eau dans le Rhone a l'aval de Lyon, et est donc
le troisiéme contributeur en eau du Haut-Rhone aprés la Sadne et I’Ain. Son débit spécifique est le
plus fort des affluents du Haut-Rhone (37 L/s/km?) et est caractéristique d’un bassin de montagne.
Les débits instantanés maximaux pour les crues biennale, quinquennale et décennale sont respec-

tivement de 487, 593 et 654 m®/s (OFEV ?).

Le régime hydrologique de I’Arve est de type nival et suit un cycle rythmé par I'accumulation
et la fonte des neiges (Pardé, 1925; Bravard, 1987). La période de fonte s’étend de mars a aofit
et est caractérisée par un débit moyen élevé (96 m?3/s sur la base des données horaires de 'OFEV
de 1974 & 2013), avec un maximum de débit mensuel en juin-juillet. Pendant la période de fonte,
le débit et la concentration peuvent varier d’un facteur deux a trois au cours de la journée, les
variations journaliéres étant rythmeées par le réchauffement des versants qui provoque la fonte en
cours de journée. La période de septembre & février est caractérisée par un débit moyen plus faible
(55 m3 /s entre 1974 et 2013) et est marquée par des épisodes de crue associés a des fortes pluies
ou des orages. Les variations des concentrations et des débits ne suivent pas un rythme journalier
pendant cette période qui n’est pas influencée par la fonte. En revanche, Pamplitude de variation
des concentrations et des débits entre les crues et le régime de base est plus importante que pendant

la période de fonte. Les crues durent généralement de quelques heures a quelques jours.

L’Arve transporte surtout des fines particules détritiques qui s’accumulent en grande partie dans
la retenue du barrage de Verbois, premier barrage sur le Rhone a I’aval de la confluence avec I’Arve
(Cf. Fig. 3.2). Les variations annuelles de stock sédimentaire volumique de la retenue du barrage
de Verbois sont estimées depuis 2004 par SIG au moyen d’'un modéle 3D construit sur des relevés

bathymétriques réalisés une fois tous les trois ans.

La Saodne

Le bassin versant de la Saone est 1,5 fois plus grand que celui du Haut-Rhone entre le Léman et

Lyon et draine des territoires peu urbanisés mais avec une activité agricole et viticole importante. Son

2. http ://www.hydrodaten.admin.ch/fr/2170.html
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débit moyen annuel a Couzon (CNR), quelques km en amont de Lyon (Cf. Fig. 3.11), est de 473 m3/s.
La Saéne apporte donc en moyenne un flux d’eau annuel équivalent a celui du Rhone au niveau de
leur confluence. La Sadne a une pente moyenne trés faible 0,02% et son faible débit spécifique de
15,8 L /s/km? est caractéristique d’un bassin de plaine (Pardé, 1925). Les crues arrivent fréquemment
en hiver et au printemps et peuvent durer plusieurs semaines. Les débits instantanés maximaux pour
les crues biennale, quinquennale et décennale sont respectivement de 1 700, 2 400 et 3 180 m3/s.
Les équipements de la Sadne sont essentiellement destinés a la navigation et non & la production

d’électricité. Ces aménagements représentent d’importants obstacles au transit sédimentaire.

L’Isére

L'Isére est un affluent alpestre qui rejoint le Rhone en rive gauche (Cf. Fig. 3.14) au nord
de Valence a Pont-de-lI'Isére. Elle arrose notamment la ville de Grenoble et son bassin versant de

11 800 km? est fortement industrialisé.

Le débit moyen de I'Isére & Beaumont-Monteux (Cf. Fig. 3.14) est de 333 m3/s (1953-2013,
CNR) et son débit spécifique fort (28 L/s/km?) est caractéristique d’un cours d’eau de montagne.
Le régime hydrologique de I'Isére est influencé par les périodes d’enneigement et de fonte et est donc
soumis a de fortes variations saisonniéres. Entre avril et juillet, le débit mensuel moyen est compris
entre 385 et 500 m?/s alors qu'il est de 250 & 290 m3/s entre aoiit et février. Les crues peuvent étre
rapides, avec des montées de crue en quelques heures, et violentes. Les débits de pointe pour les
crues biennale, quinquennale et décennale sont respectivement de 1 200, 1 500 et 1 700 m?/s. Le

débit choisi comme critére pour différencier les périodes de crue des périodes de régime de base est

de 600 m?/s.

La Durance

La Durance est un affluent préalpin en rive gauche du Rhone (Cf. Fig. 3.16). Elle draine un
bassin versant montagneux de 14 300 km? sous influence du climat méditerranéen. A sa confluence
avec le Rhone au sud d’Avignon, son débit moyen est de 60 m?3/s, avec une forte variabilité, de

6 m3/s a 3 200 m3/s. Son débit spécifique est de 4,5 L/s/km?.

Ce cours d’eau est trés fortement anthropisé. L’aménagement de l’ensemble Durance-Verdon
confié a EDF en 1955 a conduit & la construction de 23 barrages et prises d’eau et du canal EDF
de la Durance, alimentant 33 centrales hydroélectriques.

Avant la construction des aménagements, la Durance avait un régime fluvial de type méditer-

ranéen. Actuellement, seul un faible débit réservé de 2 & 5 m3/s circule dans le lit naturel de la
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Durance, le reste étant détourné dans le canal parallele qui alimente les centrales électriques. Le
canal usinier peut contenir jusqu’a 250 m3/s et en cas de crue, le débit excédentaire est reversé dans

le lit naturel.

3.2.2.3 La question de I’homogénéité des sections de mesure

Le mélange de l'eau et des MES des affluents avec celles du Rhone ne se fait pas instantané-
ment au niveau de la confluence (Cf. §1.2.2.2). Le bon mélange peut mettre plusieurs dizaines de
kilométres a étre effectif et cette distance dépend des conditions hydrologiques. Il peut également
étre compromis par la présence d’aménagements hydroélectriques qui séparent les eaux entre deux
bras de Rhone, le canal de production et le Vieux-Rhone. La prise en compte de ces problémes
de mélange aux confluences est de premiére importance pour évaluer correctement les flux, pour
identifier 'origine des particules qui transitent et se déposent dans les différents bras du réseau et

pour connaitre I'origine des contaminants retrouvés dans les dépdts sédimentaires.

Un cas de mauvais mélange des concentrations en MES est illustré par la situation de la station
de Ternay en aval de la confluence entre le Rhone et la Saéne et détaillé en Annexe F. Pour les
différentes stations de suivi des flux de MES et de contaminants particulaires mises en place sur
le Rhone et ses affluents, il est important de vérifier 'homogénéité des concentrations en MES au
sein de la section de mesure. Cette vérification peut étre réalisée en menant des campagnes de
prélévements distribués dans la section dans différentes conditions hydrologiques; les prélévements

peuvent étre réalisés a la bouteille Niskin (Cf. §2.2.1) depuis un bateau a moteur.

3.3 La mesure aux stations du suivi OSR

3.3.1 L’Arve & Genéve Bout-du-Monde

La station débitmétrique de I’Arve & Genéve Bout-du-Monde (OFEV) se situe & 4 km en amont
du confluent de I’Arve avec le Rhone, a seulement 2 km en aval de I'embouchure du Lac Léman (Cf.

Fig. 3.2).

Au niveau de cette station, les concentrations MES ont fait 'objet d’un prélévement en moyenne
tous les 5 jours par 'OFEV de 1965 a 2003. Pour la période 1993-2003, les heures de préléve-
ments sont comprises entre 7h et 9h (TU), avec une majorité des prélévements réalisés a 7h (TU).
Faute d’indication de I'heure de prélévement pour la période 1965-1993, nous avons considéré que
les prélévements étaient effectués a 7h (TU). Depuis le 22/03/2012, 'OSR et les SIG ont installé

une station de suivi des flux particulaires sur I’Arve dans le local de la station Genéve Bout-du-
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FIGURE 3.2 (a) Réseau hydrographique et localisation des stations de suivi des flux de MES sur
I’Arve et le Rhone; (b) Confluence de I’Arve et du Rhéne (source Wikipédia)

Monde. La turbidité est mesurée avec un turbidimétre Hach lange SC200 en lumiére rétrodiffusée
a 140 * pour permettre la mesure de fortes concentrations (> 4 g/L en crue). Un échantillonneur
automatique Sigma 900 asservi au turbidimétre préléve réguliérement des échantillons d’eau et de
MES pour effectuer la calibration du turbidimeétre. La relation de calibration entre la concentration
en MES et la turbidité de I’Arve & Bout-du-Monde est présentée sur la Fig. 3.3. Elle présente une
allure sigmoidale pour la gamme de mesure de 0,002 & 0,15 g/L pour laquelle les points de mesure
sont trés dispersés et globalement en-dessous de la relation linéaire établie pour I'ensemble de la
gamme (jusqu’'a 10 g/L). En revanche, on n’observe pas de probléme de détarage de la relation pour
les fortes valeurs de concentration en MES. Dans ce cas, le décalage de la relation MES-turbidité
aura peu d’influence sur le calcul du flux de MES a ’échelle annuelle, puisqu’il concerne une gamme
de concentrations en MES observées dans les périodes de régime de base qui ne représentent qu’une

faible part du flux total.

Depuis la mise en service d'une station de mesure turbidimétrique a Bout-du-Monde le 22/03 /2012,
la concentration en MES moyenne horaire est enregistrée en continu (Cf. Fig. 3.4). Avec un débit
moyen de 78,4 m3 /s, elle se situe dans la moyenne hydrologique des années mesurées sur le dernier
siecle. Une dizaine d’événements de crue ont eu lieu en 2012-2013. Le plus fort débit a été atteint le
02/02/2013 et est de 416 m?3 /s, ce qui correspond & un débit 10 % inférieur au débit de crue biennale.
L’année hydrologique 2012-2013 est donc moyenne par rapport a la période 1965-2003 et ne présente

aucune crue d’occurence rare. Une période de fonte a eu lieu de mars & aotit 2012 et une période
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FIGURE 3.3 — Relation de calibration entre la turbidité (7" en NTU ou unité constructeur) et la
concentration en MES (Cs en g/L) de I’Arve a Bout-du-Monde
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F1GURE 3.4 Chroniques de débit (OFEV) et de concentration en MES (OSR/SIG) d’avril 2012 a
mars 2013 a la station Bout-du-Monde sur 1’Arve

de pluie de septembre 2012 a février 2013 (Cf. Fig. 3.4), ce qui illustre bien le régime hydrologique
classique de I’Arve. Pour 2012-2013, le débit moyen de période de fonte est de 98 m?3/s et est donc
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égal au débit moyen enregistré pour les périodes de fonte entre 1974 et 2013. Le débit moyen de
période de pluie pour 2012-2013 est de 66 m3 /s, et est donc supérieur au débit moyen des périodes
de pluie entre 1974 et 2013 de 55 m?/s. La concentration en MES moyenne pendant la période de
fonte est de 0,20 contre 0,12 g/L pour la période de pluie. Un fort pic de MES est enregistré fin aoit
2012 (Fig. 3.4), qui ne correspond pas & un pic de débit. Cet épisode correspond sans doute a un
orage sur une zone érosive ou lave torrentielle, tel que ceux signalés par Pardé (1925) et qui peuvent

étre trés productrices en matériaux solides, bien qu’il s’agisse de phénomeénes trés localisés.

Lorsque I’Arve est en crue, il n’est pas rare d’observer une zone de quatre a cing kilométres a
I’aval de la confluence le long de laquelle les eaux turbides de I’Arve ne se sont pas encore mélangées
aux eaux claires du Rhone provenant du Léman, comme montré sur la Fig. 3.2b. Le mélange est
jugé effectif par les SIG au niveau de la passerelle de Loéx, soit 4,7 km en aval de la confluence. Or
la longueur de bon mélange L, est donc comprise entre 12,5 et 25 km (section de I’Arve & Bout du
Monde : W50 m et H—1 m selon 'OFEV), ce qui est bien supérieur. Le mélange est probablement
atteint en aval de la passerelle de Loéx, et dans certains cas, n’est pas encore effectif au niveau du

barrage de Verbois (Cf. Fig. 3.2).

Pour le suivi des teneurs en contaminants et de la granulométrie, un piége a sédiments est installé

dans le cours d’eau et est relevé tous les 15 jours par les SIG.

3.3.2 Les afluents du Haut-Rhoéne

L’installation d’une station permanente de suivi des flux n’est pas possible pour tous les afflu-
ents du Rhone. Pour renforcer la connaissance de leur dynamique sédimentaire, une station de suivi
temporaire est mise en place sur les affluents les uns aprés les autres. Elle est composée d’un tur-
bidimeétre, d'une centrale d’acquisition, d’un préleveur automatique et d'un piége a sédiment. Elle
est installée pendant trois a quatre mois & proximité d’une station de mesure du débit sur un des
affluents puis déménagée vers un autre affluent. Sur la période 2011-2013, ce sont les affluents Haut-
Rhone qui ont accueilli la station mobile (Cf. Tab. 3.3.2). Le préleveur automatique effectue entre
un et trois prélévements par jour en régime de base; en crue, un prélévement est effectué toutes les
2 & 4 heures. Le piege a sédiment est relevé tous les quinze jours en régime de base et aprées chaque

crue. De plus, tous les quinze jours, une centrifugation est réalisée & I'aide de la centrifugeuse mobile.
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FIGURE 3.5 — Localisation des affluents et des stations de mesure sur le Haut-Rhone

La période au cours de laquelle chaque affluent a été équipé dépend de son régime hydrologique.
Nous avons cherché a installer la station pendant une période ou des crues étaient susceptibles
d’avoir lieu, de maniére a échantillonner la plus grande gamme de concentration possible et perme-
ttre un étalonnage robuste du turbidimétre. Les relations MES-turbidité établies pour les stations
temporaires du Guiers & Belmont, de ’Ain a Port-Galland, de la Bourbre a Tignieu, du Rhéne a
Neyron, du Rhone a Vieux-Rhone amont, du Rhone & Vieux-Rhone aval et du Rhone & Perrache
(Cf. Fig. 3.5) sont présentées en Annexe G. On n’observe pas de détarage de la calibration pour
ces stations, méme pour les plus fortes valeurs de concentrations en MES. Les pentes des relations
linéaires varient de 0,64 sur I’Ain a 1,06 sur le Guiers et les coefficients de corrélation sont supérieurs
4 0,90 pour toutes les stations sauf pour le Guiers (R? = 0,81).

Pour le Guiers, la gamme de concentration échantillonnée est comprise entre 0 et 1 g/L (un
seul point au-dessus de cette valeur) et les valeurs sont trés dispersées autour de la droite établie.
Les particules collectées étaient trés hétérogénes d’un échantillon a I'autre et du sable grossier était
présent dans les échantillons ce qui peut biaiser la mesure de la concentration en MES par filtration-
pesée. On ne peut donc pas avoir une grande confiance dans la relation MES-turbidité établie pour
cet affluent. Il serait intéressant de refaire des mesures en tamisant les échantillons au préalable ou
encore en mesurant systématiquement la granulométrie pour pouvoir établir une relation en sur-
facique plutot qu’en volumique (en suivant ’exemple de Thollet ef al. (2013)). Néanmoins, faute de
mieux, cette relation sera tout de méme utilisée pour établir la concentration en MES du Guiers sur

la période de mesure turbidimétrique.
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Tableau 3.1  Affluents sur lesquels la station temporaire a été installée. Période et pourcentage
d’enregistrement

Affluent | Début d’enregistrement | Fin d’enregistrement | % d’enregistrement
Bourbre 20/10/2011 30/03/2012 100%
Guiers 05/04/2012 18/07/2012 83%

Ain 20/07/2012 16/01/2013 100%
Bourbre 01/02/2013 31/12/2012° 100%

Un intérét particulier a été porté au suivi de la Bourbre, affluent en rive gauche du Rhone, dont
la confluence se situe 10 km en amont de la station de Jons (Cf. Fig. 3.7a). Cet affluent a un débit
moyen annuel faible de 7,7 m?/s mais est connu pour ses niveaux élevés de contamination en PCB
(Babut et Miege, 2007). Nos mesures ont confirmé des teneurs en somme des PCBI significativement
supérieures a celles mesurées dans le Rhone.

Les relations entre la turbidité et la concentration en MES ainsi que les chroniques de débit et
de concentration en MES obtenues pour les différents affluents sont présentées en Annexe G.

Pour compléter ces mesures en crue, une veille des débits sur les différents affluents du Rhone
est effectuée par les partenaires de 'OSR. En cas de crue, une équipe d’intervention se déplace pour

effectuer un préléevement de MES (centrifugation ou manuel).

Deux stations de turbidimétrie permanentes opérées par EDF complétent le réseau de suivi des
flux de MES du Haut-Rhone, au niveau des centrales nucléaires de Creys-Malville et de Bugey, en
amont de Jons (Cf. Fig. 3.5). Les relations d’é¢talonnage de ces turbidimétres sont présentées en

Annexe G.

® Débit
% Turbidimétre Aménagement
de Sault-Brénaz

FIGURE 3.6 — Localisation des sites de Creys, Bugey et Jons et de 'aménagement de Sault-Brénaz,
sur le Rhone
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3.3.3 Le Rhoéne a Jons

La station se situe a Jons au niveau de la difluence entre le canal de Miribel et le canal de Jonage
(Cf. Fig. 3.7). Elle ne dispose pas d'un systéme de mesure des débits. Le débit & Jons est obtenu en
transférant le débit mesuré a la station CNR de Perrache, située a4 27 km a ’aval, avant la confluence
avec la Saone (Cf. Fig. 3.7a). Aucun apport ou perte significatifs de débit n’a lieu entre Perrache et
Jons. Le temps de transfert entre ces deux stations a été évalué a 8 h en moyenne en régime de base.
Le modele hydraulique 1D du Rhone amont (Cf. §6.2) a permis de recalculer le temps de propaga-
tion entre les deux stations pour la période de mesure des flux. La qualité (mesure ultra-sons) et
la longueur (de 1993 & 2013 a pas de temps horaire) de I'enregistrement disponible & la station de
Perrache ont été déterminantes dans le choix de cette station pour reconstituer le débit a Jons. La
station de Villeurbanne, située 17 km a 'aval de Jons, présente également une chronique de bonne
qualité (relation hauteur - débit établie & 'amont du seuil de Villeurbanne), mais ’enregistrement
couvre une période moins longue. L’enregistrement a la station d’Anthon, située 7 km & I'amont de
Jons, et donc la plus proche station, est estimé moins fiable par la CNR. Le module interannuel du
Rhone & Perrache est de 600 m?/s et la surface drainée est de 20 300 km?*. Les débits de crue de
période de retour 1 an, 2 ans, 10 ans et 100 ans sont respectivement de 1 460, 2 100, 3 100, 4 250
et 5 300 m3/s.

La répartition des débits entre le canal de Jonage et le canal de Miribel est assurée par le barrage
de Jons. La consigne d’exploitation de I'usine de Cusset sur le canal de Jonage est de 640 m3/s et
le débit réservé du canal de Miribel est en général de 30 m3/s (60 m3/s si la cote du lac des eaux
bleues est inférieure au seuil de saisonnalité). Cependant, le débit réservé dans le canal de Miribel
a plusieurs fois été jaugé proche de 90 m3/s au lieu de 60, tandis que le débit dans le canal de Jon-
age en situation de saturation (i.e. situation de déversement dans Miribel) était en général proche
de 580 m?/s, en raison des contraintes techniques d’exploitation de 'aménagement. Ainsi, on peut
considérer en moyenne que lorsque le débit du Rhone total & 'amont de la difluence est inférieur a
670 m3/s, 90 m?3 /s sont déversés dans le canal de Miribel et le reste transite dans le canal de Jonage.
Lorsque le débit du Rhone total dépasse les 670 m?/s, 580 m?/s passent dans le canal de Jonage et
le reste est déversé dans le canal de Miribel. On considérera cette situation comme "usuelle", mais

elle peut varier en réalité selon les cas.

Dans le cadre de suivi OSR, nous avons considéré que le Rhone était en crue quand le débit a
Jons dépassait 800 m3/s, ce qui correspond a la moitié du débit de crue biennale. Depuis septembre

2010, trois périodes de crue ont ainsi eu lieu sur le Rhone (Cf. Fig. 3.8), de novembre 2010 & février

4. données CNR, statistiques : http ://www.hydro.eaufrance.fr, code station : V7200010
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FIGURE 3.7 — (a) Réseau hydrographique du Rhone en amont de Lyon et (b) positionnement du
bras de prélévement de la station de Jons (source de la photo aérienne : Géoportail)

2011, de décembre 2011 a mars 2012 et de novembre 2012 & janvier 2013, avec des débits de pointe
atteignant 2 000 m?3/s a chaque épisode. Les chasses de barrage du Haut-Rhone de 2012 ont eu lieu
au cours des deux premiéres semaines de juin (Cf. §3.4.2). Cette période a été marquée par des crues

des affluents et un débit moyen du Rhone & Jons éleve, autour de 800 m?/s.

La station de Jons est pourvue d'un turbidimeétre (gamme 0-4000 NTU), installé depuis septem-
bre 2010 par Véolia pour le Grand Lyon et fixé sur le bras de prélévement en rive droite du canal
de Jonage, & une vingtaine de métres de la pointe de la diffluence (Cf. Fig 3.7b). Les valeurs de
turbidité sont mesurées a pas de temps fin (une mesure toutes les 3 minutes, moyenne de 10 mesures
toutes les 30 minutes). Entre 2005 et 2010, la turbidité était mesurée a l'aide d’un turbidimeétre
gamme basse (0-200 NTU). Ces données ne sont utilisables que pour les périodes de régime de base,
lorsque la turbidité est inférieure a 200 NTU. Pour la période du 15/09/2010 au 31/12/2012, la
chronique de turbidité est compléte & 97 %. Elle ne comporte que deux périodes de lacune, du 15
au 24/09/2012 et du 20 au 27/10/2012. Les données mesurées couvrent une gamme allant de 1 a
1400 NTU.

Un préleveur automatique de type SIGMA a été installé & Jons au niveau du bras de prélévement
de la station, en surface. Il est paramétré de maniére a prélever quotidiennement un échantillon d’eau
brute (eau + MES) d’environ 900 mL en régime de base. En cas de crue (débit > 800 m?/s), le
pas de temps d’échantillonnage est abaissé a 3-4h. La concentration en MES de ces échantillons est
déterminée par filtration-pesée (Cf. §2.2.1) et les résultats sont utilisés pour calibrer le turbidimétre
installé dans la station. Tous les échantillons ne sont pas filtrés; la sélection se fait en consultant

la chronique de turbidité de facon & compléter la relation de calibration entre la turbidité et la
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F1GURE 3.8 — Débit et concentration en MES horaires du Rhone & Jons, entre septembre 2010 et
décembre 2012. Périodes de crue (Débit > 800 m3/s) en bleu et période de chasse en orange.

concentration en MES. De plus, lors de chaque passage a la station de Jons pour prélévements de
MES pour analyses chimiques, un échantillon manuel est prélevé en surface pour détermination de la
concentration en MES. Il s’agit d’un prélévement de controle. Ce prélévement est réalisé en berge, a
proximité du bras de prélévement de la station dans une zone ou ’écoulement est le plus homogéne
possible.

La relation de calibration de Jons (Cf. Fig. 3.9) a ainsi été réalisée sur la base de 310 préléve-
ments entre le 21/06/2011 et le 23/12/2012 en période de crue, de régime de base ou lors des chasses.
L’ensemble des mesures couvre une gamme allant de 0,002 & 1,030 g/L et la relation linéaire forcée

a 0 établie présente un coefficient de corrélation R? élevé de 0,98.

Pour 'analyse des teneurs en contaminants, les prélévements sont effectués par centrifugation
tous les 15 jours en régime de base (Cf. §2.3.1.4) et a l'aide d’un piége a sédiments (Cf. §2.3.1.5)
relevé lors des centrifugations. En cas de crue (Q > 800 m?/s), une centrifugation par jour de crue
est réalisée et le piege a sédiments est relevé en début et en fin d’événement. Le suivi des teneurs en
contaminants est effectif depuis septembre 2011. La granulométrie et la teneur en carbone organique

des MES prélevées ont été analysées pour tous les prélévements effectués.
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F1GURE 3.9 Relation de calibration entre la turbidité (7" en NTU ou unité constructeur) et la
concentration en MES (Cs en g/L) du Rhone & Jons

Homogénéité des concentrations en MES et des caractéristiques des particules a Jons

La station de Jons se trouve 7 km en aval de la confluence Ain-Rhéne et 10 km en aval de la
confluence Bourbre-Rhone (Cf. Fig. 3.7a). Le Rhone entre la confluence Ain-Rhone et la station de
Jons présente une largeur W de 120 & 180 m et une profondeur H de 4 & 8 m (Cf. Fig. 3.10), ce
qui donne une longueur de bon mélange L,, (Cf. Eq. F.1, §1.2.2.2) comprise entre 10 km (K'=5)
et 65 ki (K’'=10). Le mélange des eaux du Rhone, de I’Ain et de la Bourbre est donc susceptible,

lorsque I’Ain ou la Bourbre sont en crue, de ne pas étre complet au niveau de la station de Jons.

Deux campagnes de prélévements distribués en crue ont été menées pour contrdler ’homogénéité
des concentrations en MES dans la section située & ’amont de la difluence de Jons. Les campagnes
ont eu lieu le 6 janvier 2012, alors que le Rhone et I’Ain étaient en crue annuelle (débit de 1 900 m?3 /s
pour le Rhone et de 700 m?/s pour I’Ain) et le 13 juin 2012, pendant les opérations de chasse du
Rhone (débits du Rhone et de ’Ain respectivement de 1 300 et 500 m?/s).

Le 6 janvier 2012, les concentrations mesurées varient peu au sein de la section, de 108 4 120 mg/L
(Cf. Fig. 3.10a). La concentration en MES de I’Ain au moment de la campagne de mesure était de
79 mg/L et 120 mg/L ont été mesurés a la station de Jons en moyenne. Toutefois, la partie en
rive droite de la section n’a pas été échantillonnée, ce qui signifie que les eaux de ’Ain ont poten-
tiellement été manquées. Le manque d’information sur le coté droit de la section ne permet pas de
conclure que dans cette configuration, la répartition des concentrations dans le trongon & I’amont

de la station de Jons est homogene.
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Les concentrations en MES mesurées sur le Rhone 500 m en amont de la station de Jons le 13
juin 2012 varient de 300 & 600 mg/L au sein de la section, avec des concentrations dans la moitié
gauche de la section deux fois supérieures aux concentrations dans la moitié droite (Cf. Fig. 3.10b).
Les chasses des barrages du Haut-Rhone ont entrainé pendant cette période des concentrations en
MES du Rhéne trés importantes, et environ 700 mg/L ont été enregistreés le 13/06/2012 au niveau de
Bugey, en amont de la confluence Bourbre-Rhone. La concentration en MES de I’Ain le 13/06/2012
était de 60 mg/L et a Jons, elle était de 550 mg/L.

Cette campagne montre que lors de crues de I’Ain, le mélange entre les eaux de I’Ain et du
Rhone est seulement partiel avant larrivée a la difluence de Jons. Dans ces conditions partic-
uliéres d’hétérogénéité des concentrations,les prélévements effectués a la station de Jons ne sont
pas représentatifs de Notons que lorsque le débit du Rhone dépasse la consigne d’exploitation de
640 m3 /s (théorique, souvent 580 m?/s en pratique) de 1'usine de Cusset située sur le canal de Jon-
age, le surplus de débit est déversé dans le canal de Miribel. Si I’Ain est également en crue, les eaux
déversées dans le canal de Miribel proviennent donc essentiellement de ’Ain. La concentration en
MES mesurée a la station de Jons dépend alors de la répartition des débits entre le canal de Jonage
et le canal de Miribel. Si le débit de I’Ain est inférieur au débit déversé dans le canal de Miribel,
toutes les eaux de 1’Ain passent par le canal de Miribel et la station de Jons ne les mesure pas. En
revanche, lorsque I’Ain est en crue et que son débit est supérieur au débit déversé dans le canal de
Miribel, la station de Jons enregistre les concentrations de I’Ain. Ces conditions particuliéres sont
généralement de courte durée mais doivent étre prises en compte pour calculer les flux de MES

circulant dans le systéme Miribel-Jonage.

L’exemple de Jons permet de mettre en évidence que les MES qui transitent dans le canal de
Jonage et dans le canal de Miribel n’ont pas toujours la méme origine. Sous certaines conditions
hydrologiques particuliéres, le canal de Miribel recoit les MES de I’Ain, tandis que le canal de Jonage
voit passer les MES du Rhone amont. L’analyse de carottes sédimentaires prélevées par TENTPE
dans la darse de Crépieux (dans le Vieux-Rhone de Miribel) révéle la présence d’un pic de kaolinite
bien différencié a un niveau de la carotte correspondant a I'année 1991 (Desmet et al., 2012). La
kaolinite provient de bassins versants calcaires tels que ceux du Jura méridional, drainé par 1’Ain.
Or, en février de cette année, I’Ain a connu une crue centennale et I’Albarine (affluent de ’Ain) une
crue millénale.

Des carottes prélevées dans le Grand Large ont révélé des particules plus fines et riches en illite.
Cette argile provient de 'altération des molasses miocénes et de la farine glaciaire et est généralement

transportée par le Rhone amont(Desmet et al., 2012).
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FIGURE 3.10 — (a) Concentrations en MES (mg/L) mesurées dans la section du Rhone située a
500 m & I'amont de la diffluence de Jons le 06/11/2012 (Pont de Jons, PK 32,5); (b) Concentrations
en MES (mg/L) mesurées dans la section du Rhone située a 3,5 km a l'amont de la diffluence de
Jons le 13/06/2012 (Anthon, PK 35,5)

L’analyse de ces carottes sédimentaires semble donc confirmer la séparation des eaux de I’Ain et

du Rhone amont en cas de crue de 1’Ain.

Le méme probléme de mélange des eaux dans le Rhone & Jons se produit probablement en cas
de crue de la Bourbre, dont les eaux resteraient en rive gauche et entreraient exclusivement dans
le canal de Jonage (Cf. Fig. 3.7a). Le lac de Grand Large se trouve en rive gauche du canal de
Jonage, mais il est séparé du canal par un rideau de palplanches qui empéche les transferts du canal
vers le lac et qui limiteraient les entrées des MES de la Bourbre dans le Grand Large. Des carottes
sédimentaires ont été prélevées par 'ENTPE en plusieurs points du Grand Large (Desmet et al.,
2012). Les cortéges argileux venant du Rhone amont et de la Bourbre ne présentent a priori pas de
différence significatives car le substratum de leur bassin versant est molassique dans les deux cas.
En revanche, il serait intéressant de comparer les signatures des PCB enregistrés dans les carottes

du Grand Large et dans les MES de la Bourbre.

3.3.4 La Sadne a Lyon

Le débit de la Saéne est mesuré par la CNR a Couzon. Une station de mesure de la turbidité
a été installée par Irstea et la CNR sur la Sadéne & Lyon en décembre 2009. Des préléevements de
MES ont été régulierement effectués par Irstea pour calibrer ce turbidimeétre et sont présentés dans
Moore (2011).

La relation de calibration entre la turbidité et la concentration en MES de la Saéne & Lyon (Cf.

Fig. 3.12) a été établie pour une gamme de concentration de 0,002 a 0,15 g/L, ce qui est plutot faible
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FIGURE 3.11 — (a) Réseau hydrographique et localisation des stations de suivi des flux de MES et

de contaminants particulaires de la Sadne & Lyon; (b) Confluence de la Saone et du Rhone (source
Google Earth)

par rapport aux autres stations (de 0,002 & 1,5 g/L pour le Rhone et jusqu’a 10 g/L pour I'Arve
par exemple). Le coefficient de corrélation de 0,76 de la relation linéaire forcée a 0 établie est plus
faible que pour le Rhone a Lyon. En effet, si pour des concentrations en MES inférieures a 0,05 g/L,
une tendance linéaire semble se dégager, les valeurs supérieures a 0,05 g/L, peu nombreuses, sont
en revanche tres dispersées et entrainent une inflexion de la relation.

La forme sigmoide de la relation turbidité couvre toute la gamme de concentration en MES
observée et l'utilisation de la relation linéaire établie peut entrainer une erreur de +30 % sur la
concentration en MES. Le manque de données pour de plus fortes valeurs de concentration nous
empéche toutefois de proposer une relation MES-turbidité plus satisfaisante. On se contentera donc
de la relation MES-turbidité présentée ici, tout en sachant qu’elle dépend fortement de 1’échan-
tillonnage et qu’elle mérite d’étre renforcée pour les fortes valeurs de concentration, supérieures a

100 mg/L.

Des campagnes de prélévement en crue ont notamment confirmé ’homogénéité des concentra-

tions en MES dans la section de la Saéne a Lyon-St-Georges (Le Coz et al., 2007).
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FIGURE 3.12 - Relation de calibration entre la turbidité (7" en NTU ou unité constructeur) et la
concentration en MES (Cs en g/L) de la Sa6ne a Lyon

Les chroniques de débit et de concentrations en MES de la Saéne & Lyon pour les années 2010 &
2013 sont présentées sur la Fig. 3.13. Un débit de 850 m3/s, correspondant a la moitié du débit de
crue biennale, a été choisi pour départager les périodes de crue des périodes de régime de base. Des
périodes de lacune dans la mesure de concentration en MES ont eu lieu depuis décembre 2009 et la
chronique horaire est complete a 67 %. Néanmoins, plusieurs périodes de crue ont été enregistrées,
notamment début 2010, fin 2010, fin 2011 et fin 2012, avec des débits de pointes atteignant le débit
de crue biennale de 1 700 m3/s et des concentrations en MES jusqu’a 350 mg/L. Les concentrations
en MES de la Saone en crue sont faibles par rapport a celles du Rhone, de I’Arve, de I'Isére et de la

Durance en crue.

Pour le suivi des contaminants, un piége a sédiments a été installé dans la Saéne & 6 km en
amont de Lyon et est relevé tous les mois. La Sadne & Lyon a également été échantillonnée dans le

cadre du réseau Eau et MES de I’Agence de 'Eau RMC (1991-2009).

3.3.5 L’Isére a Beaumont-Monteux

Une station turbidimeétrique est installée sur I'Isére a Beaumont-Monteux (CNR/Irstea) (Cf.
Fig. 3.14). Sur la période de janvier 2011 & septembre 2012, les chroniques de débit et de concentra-
tions en MES horaires (Cf. Fig. 3.15) montrent cinq événements de crue avec des débits atteignant

1 000 m3/s et des concentrations en MES jusqu’a 3 g/L en juin 2012.
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F1GURE 3.13 — Chroniques de débit (CNR) et de concentration en MES (CNR/Irstea) de décembre
2009 & mars 2013 de la Saone & Lyon

Une station turbidimétrique est également installée & Romans-sur-Isére (CNR/Irstea), mais la
mesure & cette station est instable a basse concentration (Cs < 200 mg/L) et il est préférable d’u-

tiliser les données de Beaumont-Monteux.

La confluence entre I'Isére et le Rhone & Valence se fait dans le canal de 1'usine de Bourg-lés-
Valence (Cf. Fig. 3.14). Ces deux écoulements ne se sont vraisemblablement que trés peu mélangés
sur les 9 km de canal entre le confluent et le pont de Valence, méme si le débit du Vieux-Rhone est
négligeable et le barrage de I'Isére fermé. Ce phénoméne est d’ailleurs signalé dans le rapport EDF
(Rieux, 2008). L’utilisation de la mesure de concentration réalisée au Pont de Valence pour le calcul

des flux de MES rencontre donc les mémes interrogations qu’a la station de Jons.

Une station de suivi des flux de MES et de contaminants particulaires, opérée par le LTHE, est
également en place & Grenoble Campus. Un suivi journalier des concentrations en MES y est mené
depuis 2006. Elle a permis le suivi fin des teneurs en contaminants particulaires d’événements de
crue telles que la crue de mai 2008 (Dutordoir et al., 2012). Cette station a également fait partie du

réseau Eau et MES de TAERMC de 1991 & 20009.
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FIGURE 3.14 — (a) Réseau hydrographique et localisation des stations de suivi des flux de MES et de
contaminants particulaires de I'Isére; (b) Confluence de I'Isére et du Rhone (source Google Earth)
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F1GURE 3.15 — Chroniques de débit (CNR) et de concentration en MES (CNR/Irstea) de janvier
2011 a septembre 2012 de I'Isére & Beaumont-Monteux
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3.3.6 La Durance a Bonpas

Le débit de la Durance est enregistré au niveau de la station CNR de Bonpas (Cf. Fig. 3.16) et
EDF dispose d’un turbidimeétre a cette station. Nous ne disposons pas de données de concentrations
en MES pour étalonner ce turbidimétre et nous assimilerons donc la turbidité & la concentration en
MES pour le calcul des flux de MES. Les chroniques horaires de débit et de concentration en MES de
janvier 2011 & septembre 2012 (Cf. Fig. 3.17) montrent un épisode de crue important en novembre

2011, avec un débit de pointe supérieur & 1 600 m?/s et des concentrations en MES jusqu’a 20 g/L.

® Débit
¢ Suivi Eau & MES (AERMC)
Viviers % Turbidimétre / suivi MES
® Suivi 2008

Tricastin

Les Mées

Beaucaire-

Tarascon Mallemort

Cadarache
S
0 10 20km
|

(a)

FIGURE 3.16 — (a) Réseau hydrographique et localisation des stations de suivi des flux de MES et

de contaminants particulaires de la Durance; (b) Confluence de la Durance et du Rhéne (source
Google Earth)

La station du réseau Eau et MES de PAERMC sur la Durance se situe aux Mées, en amont
de la confluence avec le Verdon. Il n’existe pas de station de suivi des teneurs en contaminants
particulaires sur la Durance & I’heure actuelle. Cing prélévements manuels ont été effectué pendant

la crue de novembre 2011 entre le 5 et le 11 novembre 2011.

3.3.7 Le Rhoéne a Arles

Le débit & Arles est mesuré par la CNR qui dispose d’un point de mesure au niveau de SORA et
qui fournit les débits journaliers & I’OSR. Il existe également une station débitmétrique a Beaucaire-

Tarascon (Cf. Fig. 3.16), en amont de la station d’Arles avant la diffluence du petit et du grand
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FIGURE 3.17 — Chroniques de débit (CNR) et de concentration en MES (EDF) de janvier 2011 a
septembre 2012 de la Durance a Bonpas

Rhone. A Beaucaire-Tarascon, le débit interannuel du Rhoéne est de 1 690 m?/s pour la période
1920-2011° et les débits de période de retour 1 an, 2 ans, 10 ans, 50 ans et 100 ans sont respective-

ment de 4 000, 5 000, 8 400, 10 400 et 11 200 m3/s.

Les débits journaliers de 2011 et 2012 a Arles sont présentés sur la Fig. 3.18. Au cours de ces
deux années, le débit de crue de 3000 m3/s, fixé par convention (Antonelli, 2010), a été dépassé a
quatre reprises, en novembre 2011 (Q > 5000 m?/s) au cours d’une crue provenant de la Durance, en
janvier 2012 suite a des apports du Haut-Rhone, en novembre puis en décembre 2012 avec une forte
contribution des affluents du Bas-Rhone. Le printemps de 'année 2012 est marqué par des débits 3
A 4 fois plus forts qu’en 2011. Le volume annuel d’eau passé a Arles en 2011 est de 34,6 km?, ce qui
est trés inférieur a la moyenne de 42 km? sur les dix derniéres années. Pour 1'année 2012, le volume

d’eau est de 50,3 km?3.

Pour les années 2011 et 2012, le suivi de la concentration en MES a SORA repose sur un
échantillonnage moyen journalier ou moyen toutes les 4 heures en crue, quand le débit est supérieur

4 3000 m3/s. Les concentrations en MES journaliéres de 2011 et 2012 sont présentés sur la Fig. 3.19.

5. données CNR, statistiques : http ://www.hydro.eaufrance.fr, code station : V7200010
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FiGure 3.18 — Débits journaliers du Rhone & Arles en 2011 et 2012, source CNR.

Pour 'année 2011, il manque 38 données dans les chroniques du MIO qui sont hors période de crue
et 24 données pour année 2012 (dont 5 en période de crue). La relation entre la concentration en
MES et le débit & Arles établie & partir de données collectées entre 2005 et 2009 par Antonelli (2010)

est utilisée pour compléter les chroniques avec des données manquantes :

log Cs = 2,07 log@Q — 5,15 (3.1)

avec Cs la concentration en MES et @) le débit.
Les crues de novembre 2011 et 2012 sont associées a des pics de MES atteignant 2,5 et 3,8 g/L

respectivement, tandis que les pics des crues de janvier et décembre 2012 atteignent seulement

700 mg/L.

Des mesures distribuées de concentrations en MES dans la section du Rhéne au niveau de
la station d’Arles seraient intéressantes a mener, notamment en cas de crue de la Durance. La
modélisation hydraulique des flux et des aménagements permettrait également de prendre en compte
finement la combinaison des flux des affluents en routant les MES dans le réseau. La prise en compte
des phénoménes de mélange et de séparation des masses de MES est nécessaire et constitue un enjeu
important de la modélisation des écoulements.

Le suivi des teneurs en contaminants particulaires a Arles repose sur des prélévements tous les
15 jours a l'aide d’une centrifugeuse fixe (Cf. §2.3.1.4). En cas de crue, la fréquence d’échantillonnage
est augmentée, avec un prélévement réalisé en montée de crue, un au pic de crue et un en descente
de crue. Un piége a sédiments est également installé & SORA et permet d’obtenir un échantillon
intégré mensuel. Les méthodes d’analyse du mercure et des PCB dans les MES sont décrites au §77

et les résultats d’analyses sont disponibles pour les années 2011 et 2012.
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F1GURE 3.19 — Concentrations journaliéres en MES (g/L) du Rhone a Arles en 2011 et 2012, source
MIO

3.4 Suivi de deux événements hydrosédimentaires majeurs

Entre le 26 mai et le 8 juin 2008, la station de suivi d’Arles a mesuré des concentrations en
MES exceptionnellement fortes par rapport au débit d’eau enregistré. Les flux de MES mesurés au
cours de ces deux semaines se sont révélés aussi importants que ceux observés lors de la crue de
décembre 2003, de fréquence de retour supérieure a 50 ans, alors que les débits sont restés a un
niveau relativement modéré. En 2003, la crue avait duré 6 jours et les flux de MES ont été évalués
a b Mt de MES a Arles (Ollivier et al., 2010; Eyrolle et al., 2012).

La compréhension de l'origine de ces flux inhabituels est un enjeu pour la quantification des
flux & la mer. Des données de débits et de concentrations en MES ont été collectées par différents
partenaires sur le Rhone, I'Isére et la Durance au cours de cette période. Le jeu de données ainsi
constitué offre la possibilité d’étudier les mécanismes de la dynamique hydro-sédimentaire & 1’échelle

du réseau du Rhone aval.

Sur le Haut-Rhone, les chasses de barrage qui se déroulaient tous les trois ans jusqu’en 2003, ont
été de nouveau conduites en 2012 apres 9 années d’arrét. Au cours des deux semaines que durent
les opérations, d’importantes quantités de MES transitent dans le réseau hydrographique. L’OSR,
en partenariat avec la CNR, a mis en place un protocole de suivi des concentrations en MES et
des teneurs en contaminants particulaires en différents points du Haut-Rhéne et sur les affluents.
Le suivi intensif mené a fourni un jeu de données complet permettant d’étudier la dynamique des

flux sédimentaires et des contaminants associés & I’échelle du réseau hydrographique du Haut-Rhéne.
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de ces deux événements hydro-sédimentaires exceptionnels, combinaisons de crues et de chasse,

concernant pour l'un le Rhone aval et pour 'autre le Haut-Rhone.

3.4.1 L’événement de mai-juin 2008 sur I’Isére, la Durance et le Rhone aval

Le rassemblement des données a représenté un important travail aupreés de différents producteurs,
dont la Compagnie Nationale du Rhone (CNR), Irstea, le Laboratoire des Transferts en Hydrologie

et Environnement (LTHE), U'Institut Méditerranéen d’Océanologie (MIO), 'Institut de Radiopro-
tection et de Streté Nucléaire (IRSN) et Electricité de France (EDF).

Tableau 3.2 — Données de débit et concentrations en MES recueillies au niveau des stations du
Rhone, du réseau Arc Isére et de la Durance pour le calcul des flux de MES de la crue du Rhone de
mai-juin 2008.

Cours d’eau Station d’intérét Surface Station de Mesure de
pour les flux drainée (km?) | débit associée | concentration en MES
Rhone Saint-Rambert 44000 Saint-Rambert! prélévements?
(& Roche de Glun)
Arvan 180 prélévements?®
Glandon prélévements? :
Arc Pontamafrey 1500 Pontamafrey? prélévements?®
Isere Grenoble Campus 5700 Grenoble* turbidimétre*
Isére Tullins 8000 Beaumont-M.! turbidimétre?
Isére Pont des Fauries 10000 Beaumont-M.! prélévements?
Isére Romans 11320 Beaumont-M.! HADCP?3
Isére Beaumont-Monteux 11800 Beaumont-M.! prélévements?
Rhone Pont de Valence 66500 prélévements?
Rhone Vivier 71000 Viviers' HADCP?3
(& Tricastin)
Bléone Chaffaut 713
Durance Cadarache 11700
Durance Mallemort 12742
Durance Bonpas 14159 Bonpas'! turbidimétre?
Rhoéne Beaucaire 95500 Beaucaire! Cf. Arles
Rhone Arles 95 590 Arles! prélévements®
L. CNR
2. EDF
3 . Irstea
4. LTHE
5 IRSN / COM

Les stations d’intérét du Rhone, du réseau Arc Isére et de la Durance pour lesquelles les données
disponibles permettent une évaluation des flux de MES entre le 26 mai et le 8 juin 2008 sont recen-
sées dans le Tab. 3.2. Les stations de mesure sont localisées sur la Fig. 3.14 pour le réseau Arc-Isére

et sur la Fig. 3.16 pour la Durance et le Rhone aval. Les chroniques de débit et les données de
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concentrations en MES collectées entre le 26 mai et le 8 juin 2008 sur le Rhone, I'Isére et la Durance
sont représentées sur la Fig. 3.20. Les flux de MES de la Durance et de la Bléone ont été directement
fournis par EDF ; nous ne disposons dons pas des chroniques brutes de débit et de concentrations

en MES, a 'exception du débit a Bonpas.
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F1GURE 3.20 Enregistrements de débit et de concentration en MES aux différentes stations du
Rhoéne, de I'lsére et de la Durance au cours de I’événement hydro-sédimentaire de mai-juin 2008

Ces enregistrements font apparaitre deux événements producteurs de MES. Tout d’abord, trois
pics de crue de I’Arc sont observés, provoquant trois pics de concentration en MES mesurés sur I'Isére
a Grenoble et a Tullins du 26/05/2008 au 02/06,/2008, puis sur le Rhone a Tricastin du 28/06/2008
au 03/06,/2008 et enfin & Arles du 01/06/2008 au 05/06/2008. Durant cette méme période a eu lieu
la chasse du barrage de St Egréve, situé sur I'Isére entre Grenoble et Tullins. Cette chasse se traduit
notamment par une concentration en MES a Tullins supérieure & celle mesurée a Grenoble lors du
premier pic.

Dans un second temps, durant la semaine du 3 au 8 juin, a lieu la chasse des barrages de la Basse
Isére qui se traduit par un pic de MES enregistré a Beaumont-Monteux et, avec un jour de décalage,
sur le Rhone a Tricastin. Il est remarquable que dans cette deuxiéme phase, pour des concentrations
supérieures a l’exutoire de 1'Isére (Romans/Beaumont-Monteux), le pic de concentration dans le
Rhone aval au Tricastin a été environ trois fois inférieur a celui de la premiére semaine. L’explica-

tion est sans doute & rechercher au niveau de la gestion des aménagements et d’une granulométrie
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potentiellement plus grossiére des MES mobilisées par la chasse de la Basse-Isére. En effet, la CNR a
signalé que les sédiments qui se sont déposés dans le canal d’amenée de ['usine de Bourg-lés-Valence
étaient tres sableux, ce qui suggére qu’une fraction importante du flux a pu étre intercepté par les

retenues.

La station du Rhéne a Pont de Valence ne permet pas de calculer sans hypotheése le flux du Rhéone
a laval de la confluence de I'lsére en raison d’une suspicion de mauvais mélange des écoulements
de I'Isére et du Rhone dans le canal de 1'usine de Bourg-lés-Valence. En effet; le pont de Valence
est situé seulement 9 km en aval de la confluence entre I'Isére et le Rhone et le mauvais mélange
est signalé dans le rapport EDF (Rieux, 2008). Nous préférons donc calculer les flux de MES a
Viviers, en utilisant la concentration en MES déduite de I"atténuation acoustique (Moore, 2011) du
H-ADCP (EDF) du Tricastin dans le canal de Donzére, en supposant qu’au niveau de la diffluence
de Donzére, le mélange est atteint.

Pour évaluer les apports amont du Rhone en amont de la confluence avec I'Isére, les données de
concentration en MES enregistrées a Roche de Glun dans le Vieux-Rhone de Bourg-lés-Valence sont
associées au débit mesuré a Saint Rambert, en faisant I’hypothése que les concentrations en MES
sont représentatives de I’écoulement avant la diffluence. Cette hypothése est également suivie pour
évaluer le flux total du Rhone & la mer en considérant le débit t